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Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurden Untersuchungeh aer Rb-Sr- und U-Pb-Methode an
Bohrkernproben des Granits von Soultz-sous-Fon@sKreich durchgefuhrt. Die Proben
stammen aus 1500 — 2200 m Tiefe und waren dortiepidbdischen Hydrothermalereignis-
sen bei erhéhten Temperaturbedingungen (100 — )50i€yesetzt. Das untersuchte Hartge-
stein eignet sich als natirliches Archiv der kompte Geschichte der Fluid-Gesteins-Wech-
selwirkungen, die sich im Untergrund des heutigéeiRgrabens in den letzten 330 Ma abge-
spielt haben. Es wurden Gesamtgesteinsproben uopgtidaerale wie Plagioklas, Kalifeld-
spat, Biotit, daneben aber auch Apatit sowie d&ars#ire Alterationsprodukt Chlorit unter-
sucht.

Ziel der Untersuchungen war es, mit Hilfe der Gesteund Mineral-Analysen im Detail zu
rekonstruieren, in welchen Mengen und wann es zoivildierung von Uran und Blei sowie
Rubidium und Strontium unter dem Einfluss von Hybdesmalaktivitaten der letzten 330 Ma
gekommen ist. Die Studie des isotopengeochemisdemaltens der untersuchten Elemente
im Granit kann helfen zu bewerten, unter welchediBgungen die Granitmatrix Uber lange
Zeitraume ein guter Speicher fur die Stoffgruppen Alkali- und Erdalkalielemente sowie
Aktiniden und Schwermetalle gewesen ist.

Durch den Einsatz des Rb-Sr-Systems konnte geweigien, dass alle aus der regionalgeo-
logischen Entwicklung bekannten Hydrothermalepisodach den Granit von Soultz-sous-
Forets erfasst haben. Nach einer postmagmatischemgiven Alteration noch im Karbon
traten Hohepunkte hydrothermaler Fluid-Granit-Webdhgkung im Perm, wahrend des Jura
und insbesondere im Tertiar auf. Die Auswirkungeser Hydrothermalereignisse konnten
nachgewiesen werden, obwohl die untersuchten Grabien bis zur Kernung Temperaturen
von > 100°C ausgesetzt waren. Das Rb-Sr-System der alteri@&samt-Gesteine sowie das
Mineral Chlorit eignen sich zur zeitlichen Einoravguder Hydrothermalepisoden. Durch die
Alteration des Gesteins wurde Rubidium mobilisiert innerhalb des Granitkdrpers umver-
teilt. Dabei entstanden sowohl sehr Rb-reiche ath &b-arme sekundére Mineralparagene-
sen. Bei den Hydrothermalprozessen erfuhr der Ggamnierell Strontium-Verluste.

Die Ergebnisse der Rb-Sr-Analysen an den Grand-Mmeral-Proben wurden als Referenz
fur die Interpretation der parallel an den gleiclRenben durchgefiihrten U-Pb-Analysen ein-
gesetzt. Diese Methodenkombination ist fur Hydrotrefluid-Granit-Wechselwirkungen
bisher noch nicht erprobt worden. Die Resultatge®i dass die Pb-Isotopen-Verteilungen in
den Mineralen Biotit und Plagioklas schon durchveathe Fluid-Einwirkungen entlang von
Mikrorissen im Gestein stark verandert werden. digr Anorthit-reichen Plagioklase wurde
ein Bleiaustausch mit leicht mobilisierbaren Bletkmonenten nachgewiesen, die innerhalb
des Granitkorpers verfugbar sind. Diese Bleikompéere sind nicht innerhalb von Kristall-
strukturen, sondern lediglich adsorptiv an die Mah@berflachen gebunden oder interstitiell
fixiert. Sie umfassen ca. 25 % des gesamten ime@esnthaltenen Bleis. Plagioklase haben
schon bei Temperaturen unterhalb von 180°C Bleidm@sem Reservoir ausgetauscht. Die
Bleimigration verlief dabei aber nur kleinraumig Bereich von Korngréf3en-Dimensionen.



Im m-Bereich kann somit ein Granitbereich als gkssenes U-Pb-System angesehen wer-
den, wenn er noch keine sichtbaren Alterationsmal&rantwickelt hat. In Gesteinsbereichen
mit intensiver Gang-orientierter Alteration im Hugsbereich von Kluftsystemen trat dagegen
generell ein deutlicher Blei-Verlust auf. Die Biatopenverteilungen in den Gesteinen und
Mineralen belegen, dass die Kluftzonen als Wegséeikéler zirkulierenden Hydrothermal-
I6sungen schon wahrend der Konsolidierung bzw. Ahkig des Plutons im Karbon ange-
legt und wahrend spaterer Uberpragungsphasenvieakivurden.

Grossraumig wirksame Mobilisierung und Umverteilurgn Uran setzt generell auch dann
schon ein, wenn die Granitbereiche noch keine Isazbh Alterationsmerkmale besitzen. Da-
bei kann sowohl hoher U-Verlust (bis zu 36 % desaggen Gesteins-Urans) als auch signifi-
kante Uran-Zufuhr (bis zu 25 %) auftreten. Werddterationsmerkmale sichtbar, so ver-
starkt sich die Uran-Umverteilung weiter, so dassdén Alterationszonen z.T. sehr Uran-
Reiche bzw. Uran-Arme Gesteine entstehen konnes.dén Analysen geht hervor, dass Uber
50 % des im Gestein enthaltenen Urans nicht an fidigiter gebunden ist. Insgesamt scheint
der untersuchte Granit keinerlei Barriere fur Udamzustellen. Schon relativ niedrig tempe-
rierte Fluide konnten weitreichende Uran-Umvertagsprozesse auslosen. Auf der anderen
Seite kann die alterationsbedingte Chloritisierung Biotit eine wichtige Rolle fur das frei-
gesetzte Uran spielen. Aus den vorliegenden Analystgt, dass das sekundére Mineral
Chlorit deutliche Mengen an Uran und Blei aus déerationszone zu immobilisieren und
somit den migrierenden Losungen zu entziehen venteoc

Die Kombination der Rb-Sr- mit der U-Pb-Methode bath als sehr erfolgreich bei dieser
Hydrothermalstudie erwiesen. Die Rb-Sr-Ergebnigssgglichten einen geochronologischen
Diskussionsrahmen, in dem sich die Veranderungerenmpfindlicheren U-Pb-System der
Gesteine und Minerale unter dem Einfluss der hydnohalen Ereignisse zeitlich einordnen
lieBen. Mit diesem Ansatz konnten feinere und tietde Modelle grol3- und klein-rdumiger
Elementaustauschprozesse im Gestein erstellt utidlzeingeordnet werden, als dies durch
Elementkonzentrations-Studien alleine bzw. durch &@nsatz nur eines Isotopensystems
maoglich gewesen ware.

Ein zentrales Ergebnis der vorliegenden Studieds$s das Uran im Granit unabhéangig von
den Unterschieden in den hydrothermalen Beanspnggmuiiber weite Bereiche migrieren
und umverteilt werden konnte. Dennoch ist ungeaatee gro3tenteils schlechten Fixierung
des Aktinids an das Hartgestein die Uberwiegendaegdeales urspringlichen Uraninventars
noch im Granitkdrper anzutreffen. Der Alteratioresgwss ist dabei zwar als ,Motor* der
Uranmobilisierung anzusehen, aber auf der andeséa Eonnte nur ein kleiner Teil des mo-
bilisierten Urans aus dem Granitkdrper entweichaas liegt z.T. darin begriindet, dass die
Hydrothermal-Alterationsprozesse mit der Bildungh\aekundaren Mineralen, insbesondere
Chlorit, auch Mdglichkeiten der Uran-Fixierung uAbinmobilisierung im veranderten Hart-
gestein geschaffen haben.

Das als mobil geltende Schwermetall Blei wurdeztiér komplexen und multiepisodischen
Fluid-Gesteins-Wechselwirkungen vor allem entlang Wikrorissen und nur innerhalb eng
begrenzter Bereiche im Hartgestein umverteilt. $@meist sich der Granit generell als gu-



ter Speicher fir die verschiedenen BleikomponerBési-Verluste im Granit sind damit vor
allem bei einer Gang-orientierten Alteration dest@ms zu erwarten.

Abstract

The Rb-Sr- and U-Pb-Methods were applied in thesgmestudy to investigate granite core
samples from the drilling site of Soultz-sous- Eer&rance. The samples taken from depths
between 1500 and 2200 m, in which they were exptisatlltiepisodic hydrothermal events.
The investigated hard-rocks turned out to be vaéuahtural archives of complex fluid-rock-
interactions, which appeared in the bedrock of fRRine-Graben area during the past 330
Ma. Whole rocks and main minerals such as plagsecl&-feldspar, biotite were analysed.
Besides the main minerals, apatites and altergiroduct such as chlorite have also been
studied.

The object of the study is a detailed reconstrmctb the times, duration and intensities of
uranium-, lead-, rubidium-, and strontium-mobilisatcontrolled by hydrothermal activities,
from Carboniferous times up to the present. Theo® distributions could help to evaluate
whether the granite matrix immobilizied the foueralents for long periods of time.

The Rb-Sr-data demonstrate, that the main hydnothleevents known for the Central Euro-
pean crust all have affected the granite of Sadizs-Forets. After a Carboniferous post-
magmatic pervasive alteration, the pluton was ity hydrothermal events in Permian,
Jurassic and particularly in Tertiary times. Thiguence of these ancient hydrothermal activi-
ties is evident from the data, even though theyaedl granite samples were continuously
exposed in situ to temperatures of at least 100f@.Rb-Sr-isotopes of the altered rocks and
of the secondary mineral chlorite could be succélgsépplied to establish a chronological
classification of the hydrothermal episodes. Rubidiwas mobilized and redistributed in the
coarse of the alteration phenomena within the rédterich as well as Rb-poor secondary
rocks have thereby been formed. During these esegéneral Sr-loss from the granite matrix
occurred.

The Rb-Sr-results for the granite and mineral sasiplere used as a reference for the
interpretation of the U-Pb-analyses carried outtfe same sample suite. The potential of
joint application of both methods has so far narbevestigated for fluid-rock-interactions
under hydrothermal conditions. The U-Pb-resultscaie that the Pb isotope ratios of biotites
and plagioclases were easily changed even by weak éctivities along micro-cracks.
Plagioclase has exchanged lead with lead comporfents sites in which Pb was only
weakly bound to the granite matrix. These lead aamepts are not hosted in the crystal lat-
tices, but only adsorbed to mineral surfaces arstitially fixed. They include approximately
25 % of the total lead contained in the rock. Rialgise has clearly exchanged lead with this
reservoir of weakly immobilized Pb components ahperatures below 180°C. However,
these components were exchanged only on smallsscalg. within the range of grain size
dimensions. The U-Pb-isotope system of a macroscpnge of meters) granite area can



therefore be regarded as a closed system, if Hrerao visible indications of rock or mineral
alteration. However if the rock alteration occuned vein-area, a general and significant Pb-
loss occurs in the adjacent granite matrix. TheisBtepe distributions in the rocks and
minerals indicate that all studied vein areas vgamerated during the cooling and consolida-
tion of the pluton. These tectonically-weakenedasreere preferentially reactivated in the
coarse of subsequent hydrothermal activities.

Significant mobilisation and redistribution of unam was observed from the U-Pb data, even
if the rocks were not visibly altered. In appargnthaltered rocks U-loss (up to 36 %) as well
as U-gain (up to 25 %) was observed. If visibleraltion occurred, redistribution of U was
even more intense. Very U-rich as well as very @spocks can be generated by interaction
with hydrothermal fluids. Massbalance calculatishswed that more than 50 % of the U in
the rock is not bound to mineral lattices. It inclmded from the observed U trends that the
investigated granite does not present an effet@rager for uranium. Fluids with even moder-
ate temperatures could give rise to strong U redigton. On the other hand, the chloritesa-
tion of biotite could be an important phenomendhi@ context of uranium immobilization.
The secondary mineral chlorite is able to immobiliarge amounts of uranium and lead from
the migrating hydrothermal fluids.

Joint application of the Rb-Sr- and the U-Pb-metthvad shown to be a powerful tool for the
investigation of fluid-rock interactions and minkrmack-alteration under hydrothermal condi-
tions. The results of the Rb-Sr-analyses offerédmework for discussion of the influence of
hydrothermal fluids on the very sensitive U-Pb-egsd of the minerals and rocks. With this
strategy more detailed models of element-migrattospace and time could be developed
than would have been possible from, element digiobhs or application of one isotope
method alone.

One important result is that uranium could migratel be redistributed on large scales,
apparently independent of the intensity of hydrotied alteration. Nevertheless, most of the
original uranium inventory is still found in theagite, despite not being tightly bound to the
granite matrix. Therefore, the alterationprocessmdd act as a driving force for uranium-
mobilisation, but only a small fraction of uraniwvas thereby removed from the granitic
body. One reason for this may be that, during ttezadion of the granite, secondary minerals
like chlorite are generated which could act as sin#-through fixation of U in their lattices.
The heavy metal Pb — known to be highly mobile swaainly redistributed only along
microcracks and on small scales in the plutonicybdéspite the complex and multi-episodic
fluid-rock interactions. It is concluded that theagite matrix acts as a good containment for
the different lead-components. Lead-loss from tfa@ige matrix mainly occurred in the vicin-
ity of veins and altered areas adjacent to thekstac
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EINLEITUNG

1. EINLEITUNG

In diesem Kapitel werden die Ideen und
Ziele der Arbeit aufgezeigt. Des Weiteren
wird das chemische Verhalten der Elemente
Rubidium, Strontium, Uran und Blei sowie

Grundlagen der Isotopengeologie erortert.
Auch ein Literaturiiberblick des Verhaltens

der Rb-Sr- und U-Pb-Systeme in Hartge-
steinen bei hydrothermaler Uberpragung
wird gegeben.

1.1. Fragestellungen, ldeen und

Ziele dieser Arbeit

Am Aufbau der Oberkruste der Erde sind
granitoide Gesteine malfigeblich beteiligt.
Chemische oder strukturelle Veranderungen
der Minerale bis hin zur vollstdndigen
Auflésung des Mineralverbands solcher
Gesteine finden durch Verédnderungen der
P/T-Bedingungen statt. Induziert wird die
Granitalteration zumeist durch Fluide.

Die oberflachennahe Verwitterung von
Granit ist Thema zahlreicher Arbeiten
(NESBITT & YOUNG 1984; MIDDELBURG ET

AL. 1988; STAUFFER 1990; EREL ET AL
1994; BULLEN ET AL. 1997; LAN ET AL.
2003), da sie fur Bodenbildungsprozesse
und Sedimentationsstudien von hoher Rele-
vanz ist. Fir Containmentfragen von Granit
ist allerdings neben der Verwitterung in
hohem Mal3e die Alteration von Granit
durch hydrothermale Fluide von Bedeu-
tung. Zahlreiche Fragen stellen sich bei der
Auseinandersetzung mit dieser Problema-
tik: Wie verandert sich Granit unter dem
Einfluss heil3er Lésungen? Unter welchen
Bedingungen setzt Elementmigration ein?
Welche Minerale sind betroffen? Wie grofl3
ist die Migrations-Reichweite? Auf welcher
Zeitskala spielen sich die Migrationspro-
zesse ab?

Zur Beantwortung dieser Fragen gibt es
verschiedene Losungsansatze, wie zum
Beispiel Untersuchungen, die sich mit den
petrographischen oder chemischen Veran-
derungen der Minerale und Gesteine ausei-
nandersetzen sowie Untersuchungen, die

sich vor allem mit der Zusammensetzung
der beteiligten Fluide beschaftigen. Zu all
diesen Ansétzen gibt es zahlreiche Studien
(SAVAGE ET AL. 1987;WARD ET AL. 1992;
AQUILINA ET AL. 1997; MENGUE ET AL
1997;KOMNINOU & YARDLEY 1997).
Allerdings wurde bisher keine Radiogeni-
sotopenstudie durchgefihrt, bei der das
ganze Potenzial von Radiogenisotopen mit
detailierter Erfassung sowohl der chemi-
schen Verédnderungen des Gesteins bzw.
Mineralverbands durch  hydrothermale
Fluide als auch der zeitlichen Stellung und
Sukzession der Hydrothermalereignisse
ausgeschopft wurde. Fir solch eine Studie
bietet sich die Bleiisotopengeochemie und
das U-Pb-System der Minerale und Ge-
steine an. Das Bleiisotopensystem stellt fir
Fragen der Erdkrustenentwicklung, Lager-
stattenbildung und fur Transportprozesse
ein hochempfindliches, mehrdimensionales
Isotopenwerkzeug dar. Das U-Pb-System
wird ebenfalls zur Bestimmung von Intrusi-
onsaltern von Plutonen und zur Datierung
von hochgradigen Metamorphose-Ereignis-
sen eingesetzt (z. B.ABRE 1986; DICKIN
2005). Zum Einsatz kommen spezielle
Schwerminerale wie z.B. Zirkon (z.B.
POITRASSON ET AL 2002), da sie in ihrem
Schliel3verhalten und ihren U-Pb-Eigen-
schaften dem Gesteinsverband sowie vielen
der darin auftretenden anderen Mineralen
Uberlegen sind. Dies ist auf die hohe
Migrationsbereitschaft der Elemente Uran
und Blei im Gestein und den meisten mine-
ralischen Komponenten zurlckzufihren.
Dieses Problem der normalerweise leichten
Mobilisierbarkeit der beteiligten Elemente
fur chronologische Ansatze hat jedoch die
Konsequenz, dass das U-Pb-System, als
empfindlicher Tracer bei niedriggradigen
Fluid-Gesteins-Wechselwirkungen dienen
kann. Erste Studien des Pb-Isotopensystems
als Verwitterungstracer €L ET AL. 1994;
ALLEGRE ET AL 1996; GAUTHIER-LAFAYE

ET AL. 1996; ANDERSSON ET AL 1998;
HARVALAN AND EREL 2002; EREL ET AL.
2004) haben die prinzipielle Eignung der
Bleiisotope als Verwitterungstracer doku-
mentiert. Es wurden auch verschiedene
Studien uber das Migrationsverhalten von
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Uran in Zusammenhang mit der Entsorgung
von radioaktiven Abfallprodukten und der
Bildung von Uranlagerstéatten durchgefuhrt
(NERETMIEKS 1980; TIEH ET AL. 1980;
ZIELINSKI ET AL. 1981; ALEXANDER ET AL.
1996; YAOSHIDA ET AL. 2000). Jedoch
wurde das U-Pb-System bisher nicht zum
Studium hydrothermaler Veranderungen im
Granit zur Rekonstruktion der Alterati-
onsprozesse im Gestein eingesetzt.

In dieser Arbeit sollen neben den chronolo-
gischen Aspekten auch Fragen der Migrati-
onsreichweiten, sowie der Mobilisierungs-
und Immobilisierungsprozesse von Uran
und Blei beleuchtet werden. Die beiden
Elemente als Vertreter der Aktiniden bzw.
Schwermetalle sind in ihrem Mobilitats-
Verhalten in der Umwelt durch zahlreiche
Studien ausfuhrlich dokumentiert (z.B.
BLIEFERT ET AL 2002; GRENTHE 2004). Es
gibt jedoch noch Untersuchungsbedarf zu
ihrem Mobilitats-Verhalten in hydrothermal
beanspruchten Hartgesteinen Uber geolo-
gisch lange Zeitraume. Dieses Wissen ist
aber fiur besondere Fragestellungen, z.B.
Containmentfragen, von Bedeutung.
Flankiert werden die Bleiisotopengeoche-
mie-Daten durch Untersuchungen der Sr-
Isotopengeochemie und durch die Rb-Sr-
Methode als bewahrtes Werkzeug. Das Rb-
Sr-System von granitoiden Gesteinen sowie
bestimmter Minerale (z.B. Biotit) stellt in
der Isotopengeologie eines der wichtigsten
Werkzeuge zur Bestimmung von Intrusi-
ons- und Metamorphosealtern dar (z.B.
FAURE 1986;DickIN 2005). Daneben findet
das Strontiumisotopensystem in umweltge-
ochemischen Studien zu Verwitterungs-
und Bodenbildungsprozessen LADER
1981; BLumM AND EREL 1997; BULLEN ET
AL.1997;TAYLOR ET AL. 2000;EREL ET AL.
2004) sowie bei der Rekonstruktion von
Grundwasserflissen einen weiten Einsatz
als Tracer (®AUSTEIN & ARMSTRONG
1983;Gosz ANDMOORE1989;JACKS ET AL.
1989;McNuUTT 1990;MILLER ET AL. 1993;
BAILEY ET AL. 1996;NEGREL AND PETELET-
GIRAUD 2005). Allerdings gibt es nur we-
nige Arbeiten, die sich ausfihrlicher mit
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temperierte Fluid-Gesteins-Wechselwir-
kungen beschaftigen (BDICH & GAST
1966;BICKLE ET AL. 1988; MENGUE ET AL
1997; DEL MORO ET AL 2000). Zumeist
wird nur ein bestimmtes Mineral oder nur
das integrale Gestein ohne Beriicksichti-
gung seiner Mineral-Kkomponenten be-
trachtet. Auch handelt es sich bei diesen
Untersuchungen zum Teil um Verwitte-
rungsstudien, also um oberflachliche oder
oberflachennahe Bereiche der Erdkruste,
die in Kontakt mit meteorischen Wassern
stehen.

Durch den Einsatz des Rb-Sr-Systems in
dieser Arbeit sollen klein- und gro3rdumige
Migrationsprozesse von Rb und Sr in gra-
nitoiden Hartgesteinen untersucht werden,
und es soll rekonstruiert werden, wie die
Strontiumisotopen-Verteilung in alterierten
Gesteinen entstanden ist. Dabei ergibt sich
zugleich die Mdglichkeit, mit dem Rb-Sr-
Systems die generell nur schwer zu er-
fassende Altersstellung der verschiedenen
hydrothermalen Episoden abzuschatzen, die
in der postintrusiven Entwicklungsge-
schichte des Granits seit dem Karbon bis
heute im Hartgestein wirksam geworden
sind.

Ein besonderer Wert wird auch auf das Rb-
Sr- und U-Pb-System der Schichtgittersili-
kate Biotit und Chlorit gelegt. Die Um-
wandlung von Biotit in Chlorit (,Chloriti-
sierung®) ist ein erster Indikator fur Fluid-
Gesteins-Wechselwirkungen und in grani-
toiden Gesteinen héaufig zu beobachten. Das
Rb-Sr-System gilt als relativ stabil in Biotit
und wird haufig zur Datierung von Gestei-
nen eingesetzt (z. B.ABRE 1986; DICKIN
2005). Biotit spielt aufgrund seiner hohen
Strontium-Isotopen-Verhaltnisse eine wich-
tige Rolle fur Verwitterungsstudien
(CLAUER 1981;TAYLOR ET AL. 2000). Uber
das Rb-Sr-System von Chlorit hingegen
liegen nur unzureichende Informationen
vor. Eventuell kann das Rb-Sr-System von
Chlorit ebenfalls zur Datierung von
niedriggradigen Alterationsereignissen die-
nen. Uber das U-Pb-System von Biotit gibt
es keine ausfuhrlichen Untersuchungen, da

den Veranderungen des Rb-Sr-Systems von der Biotit in seiner Matrix haufig Schwer-

Mineralen und Hartgesteinen durch niedrig

minerale mit hohen Urangehalten einbaut
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und damit die origindren U-Pb-Isotopen- setzt war und darlber hinaus seit seiner
verteilungen im Biotitgitter Uberlagert wer-  Abkihlung vor 325 Ma wiederholt Hydro-
den. Fir Chlorit wurde in einzelnen Arbei- thermalereignisse erlebt hat. Aufgrund der
ten seine Fahigkeit zur Immobilisierung zahlreichen Untersuchungen des Granits
von Uran vermutet (z. B. T ET AL. 1998), und des regionalen geologischen Umfelds
wohingegen Bleiisotopenstudien an Chlorit sowie der dadurch gegebenen sehr guten
bisher fehlen. All diese Informationen wei- Kenntnis der geologischen Entwicklung der
sen darauf hin, dass das Rb-Sr- und das U-Region seit der Intrusion des Plutons, kann
Pb-System des Mineralpaares Biotit/Chlorit der Granit von Soultz-sous-Foréts als ein
fur chronologische Datierungsansatze sowie hervorragend dokumentiertes ,naturliches
fur das Migrationsverhalten der Elemente Archiv* fir vergangene Hydrothermalakti-
von Bedeutung sein kénnen. vitaten betrachtet werden und bietet hier-
Ein weiterer wichtiger Aspekt fur Alterati- durch die Méglichkeit, einen direkten Ein-
onsstudien ist die Materialauswahl. Haufig blick in die Fluid-Gesteins-Wechselwir-
werden Studien zu Mobilisierungs- und kungen der Oberkruste und ihre Auswir-
Immobilisierungs-Prozessen im  Labor kungen auf das U-Pb- und Rb-Sr-System zu
durchgefuhrt. Diese Arbeiten dienen dem bekommen.

Verstandnis solcher Prozesse, kdnnen je-

doch nur Mobilisierungs- oder Immobilisie- Die Pb- und Sr-Isotopen-Untersuchungen
rungsprozesse in entsprechenden Laborzei-umfassen die reprasentativen Minerale der
ten abbilden, oder missen idealisierte An- Gesteine und das Alterationsprodukt Chlo-
nahmen Uber das Diffusionsverhalten der rit sowie Serien von unterschiedlich stark
untersuchten Elemente treffen. In Hartge- alterierten Gesteinsbereichen, um die bei-
steinen laufen Prozesse der Elementmigra- den Isotopensysteme an alle wichtigen Mi-
tion jedoch oft nur sehr langsam ab, und die neralkomponenten anzuknipfen und voll-
realen Migrationsbedingungen entsprechen standige Bilanzen des Migrationsverhaltens
nicht den Diffusionsmodellen mit ihren von Rb, Sr, U und Pb innerhalb des Ge-
vereinfachenden Annahmen. Aufgrund des- steins unter dem Einfluss heil3er Fluide in
sen gibt es héaufig Diskrepanzen zwischen verschiedenen Episoden der vergangenen
Laborergebnissen und Beobachtungen von 330 Ma zu erhalten. Zusammengefasst
Prozessen unter natirlichen Bedingungen kdnnen die Ziele der Studie des U-Pb- und
(WHITE & BRANTLEY 2003). Materialstu-  Rb-Sr-Systems der alterierten Gesteine und
dien im ,natdrlichen Labor* der Feldstu- Minerale des Granits von Soultz-sous-
dien sind am besten geeignet, um lange Foréts folgendermal3en definiert werden:
Zeitraume (10— 10 Jahre) abzubilden. In
dieser Arbeit soll ein Gestein studiert wer- -
den, welches seit seiner Bildung mehreren
Hydrothermalereignissen unterlag. Labor-
experimente werden zur Erganzung der
.Feldlabor“-Studie durchgefuhrt. Fir sol-
che kombinierten Untersuchungen bietet
sich der durch eine Geothermal-Bohrung
erschlossene Teil des Granits von Soultz- -
sous-Foréts an. Die Alteration des Granits
von Soultz-sous-Foréts war Gegenstand

eine Bilanzierung der Uran und Bleiver-
teilung im Gestein und seinen Minera-
lien erstellen um anschlieRend die Um-
verteilung dieser Elemente (Mobilisie-
rungs- und Immobilisierungsprozesse)
durch die Wechselwirkung mit hydro-
thermalen Wassern zu studieren

die Retentionseigenschaften des graniti-
schen Gesteins und ausgewahlter Mine-
rale wie z.B. der Feldspate fur U-Pb und

zahlreicher Studien (AXANDROV ET AL.
2001; SAUSSEE ET AL 1998;DuUBOIS ET AL
1996; DuBOIS ET AL 1994; TRAINEAU ET

AL. 1991;GENTER ET AL 1995). Diese Stu-
dien belegen, dass der Granit Uber die letz-
ten Jahr Millionen heif3en Fluiden ausge-

Rb-Sr unter Einfluss heiRer Lésungen
(100 — 200°C) uber geologisch lange
Zeitraume abschéatzen

- insbesondere das Rb-Sr- und U-Pb-Sys-
tem der Schichtgittersilikate Biotit und
Chlorit als Beispiel eines Primar-
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/Sekundarmineralpaares im Granit be-
leuchten

das Wissen Uuber Veranderungen des
Rb-Sr-System in Gesteinen und Mine-
ralien durch Fluid-Gesteins-Wechsel-
wirkungen vertiefen und das Potenzial
zur Datierung solcher Uberpragungs-
phasen auf der Basis der neu gewonne-
nen Gesteins- und Mineraldaten be-
leuchten

1.2. Wechselwirkungen zwischen
Gesteinen und Fluiden

Wechselwirkungen zwischen Gesteinen und
Fluiden fuhren zu Verédnderungen der che-
mischen und/oder mineralogischen Zu-
sammensetzung oder auch der physikali-
schen Eigenschaften. Veranderungen unter
subsolidus-Bedingungen (ohne Beteiligung
einer Schmelzphase), die eine Umwandlung
von Mineralen zu Sekundarmineralen bein-
haltet, erfasst man mit dem Begriff ,Ge-
steins-Alteration”. Wird die Gesteins-Alte-
ration in der Tiefe durch heil3e Fluide aus-
geldst, so bezeichnet man diese Gesteins-
veranderung als ,hydrothermale Altera-
tion“. Vom Begriff der ,Gesteins-Altera-
tion“ wird der Begriff der ,Verwitterung*
unterschieden.

Die ,Verwitterung“ ist ein oberflachenna-
her Prozess, der die Wechselwirkungen
zwischen einem Gestein und meteorischen
Wassern haufig unter oxischen Bedingun-
gen und bei niedrigen Temperaturen (<
60°C) bezeichnet. Dabei andern sich die
physikalischen (,physikalische Verwitte-
rung“) und/oder die chemischen Eigen-
schaften (,chemische Verwitterung“) des
betroffenen Gesteins irreversibel. Haufig
lassen sich durch augenscheinliche Eindri-
cke von Gesteinen keine Unterschiede zwi-
schen den Verédnderungen durch Verwitte-
rung oder durch hydrothermale Alteration
erkennen, da beide Prozesse in &hnlicher
Weise ablaufen kénnen und z. T. ahnliche
Merkmale im Gestein zu erzeugen vermo-
gen.

Die ,hydrothermale Alteration“ beschreibt
Veranderungen der Gesteine bei hdheren

NG

Temperaturen (60°C bis tUber 400°C) inner-
halb der hoheren Stockwerke der Erdkruste.
Besondere Formen der hydrothermalen
Alteration sind die so genannte ,pervasive*
Alteration, eine den ganzen Gesteinskorper
erfassende Alteration der Minerale durch
entlang von Mikrorissen zirkulierende Flu-
ide, und die ,Kluft-“ oder ,Gang"-Altera-
tion (englisch: ,vein alteration®), welche
auf Wechselwirkungen zwischen dem Ge-
stein und den entlang von Stdérungszonen
zirkulierenden Fluiden zuriickzufuhren ist.
Sie ist auf eng begrenzte Bereiche eines
Gesteins in der Nachbarschaft zu den
Kluften oder Gangverfillungen beschrankt
und fuhrt durch den erhohten Elementaus-
tausch mit den dort zirkulierenden Fluiden
zu einer erheblichen Veranderung der Mi-
neralogie des Gesteins bis zur vollstandigen
Transformation der urspringlichen Mine-
ralparagenese.

Die Fluide der hydrothermalen Alteration
sind zumeist wassrige Losungen, die sehr
unterschiedliche Zusammensetzungen ha-
ben kénnen, da sie wahrend ihrer Zirkula-
tion standig im Austausch mit dem Umge-
bungsmaterial stehen. Man unterscheidet
grundsatzlich zwei Arten an wassrigen
Fluiden. Die erste Art sind Fluide, welche
wahrend der Platznahme von magmatischen
Korpern als Folge von Dehydrations-Pro-
zessen von Mineralen entstehen. Sie stam-
men also direkt aus dem Gestein selbst, in
dem sie anschlieRend fir Alterationspro-
zesse verantwortlich sind. Diese Wasser
werden juvenile® Wasser genannt und
dieser spezielle Fall der Alteration wird
~propylitische” Alteration, ,deuterische*
Alteration oder auch ,Autosomatose“ ge-
nannt. Die andere Art von Wassern sind
meteorische Wasser, welche entlang von
Stérungszonen in groRere Tiefen gelangen,
sich dort erhitzen und an anderer Stelle
wieder in Richtung Erdoberflache aufstei-
gen konnen. Diese Wasser sind in ihrer
Zusammensetzung nur schwer zu charakte-
risieren, da sie im Gegensatz zu juvenilen
Losungen Uber weite Strecken und durch
unterschiedliche Gesteine zirkulieren kon-
nen und dabei ihre chemische Zusammen-
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setzung stark zu verandern bzw. anzupassen
vermogen.
Im nachfolgenden werden die wichtigsten
Arten von mineralogischen und chemischen
Veradnderungen eines Gesteins sowie seiner
Minerale durch hydrothermale Alteration
und im Bezug auf ihre Relevanz fur diese
Arbeit erklart:
1. Chloritisierung:
Die Chloritisierung eines Gesteines
bezeichnet die Umwandlung von
mafischen Phasen bzw. Fe-Mg-
haltigen Mineralen (z. B. Biotit
Amphibole, Pyroxene,...) in zumeist
grunliche Minerale (z. B. Chlorit,
Aktinolith, Epidot). Sie ist zumeist
einer propylitischen Alteration zu-
zuordnen. Die wichtigste Reaktion
ist die Umwandlung von Biotit in
Chilorit:
Vereinfachte Beispielreaktionen:
Biotit + Wasser® Chlorit +
Kalifeldspat
Biotit + Anorthit + (HsO)" =
Chlorit + Titanit + Epidot +
Muskovit + Quarz + Magnetit + K

Serizitisierung:

Als Serizit wird eine sehr feinkor-
nige Mischung aus Hellglimmern
und Tonmineralen bezeichnet. Die
wichtigsten Hellglimmer bei der Se-
rizitisierung sind Muskovit, Phengit
und lllit. Am haufigsten tritt die Se-
rizitisierung von Plagioklasen, ins-
besondere der Anorthit-reichen Zo-
nen, auf. Eine Alteration, die zur
Bildung von Quarz und zur Seriziti-
sierung fuhrt, wird als ,phylitisch®
bezeichnet.

Vereinfachte Beispielreaktionen:
Plagioklas + HO + K" = Muskovit

+ Ca'”*

Albitisierung

Die Albitisierung beschreibt eine
Form der Alkalimetasomatose, bei
der vor allem Plagioklas und Kali-
feldspat in den Na-reichen Feldspat
Albit umgewandelt werden. Diese
Alterationsart findet meist bei er-

hohten (> 200°C) Temperaturen
statt.
4. Argillitisierung
Die Argillitisierung zeichnet sich
durch eine Umwandlung der prima-
ren Mineralparagenese in eine Ver-
gesellschaftung verschiedener Ton-
minerale (lllit, Smektit und Kaoli-
nit) aus. Sie weist zumeist auf eine
.vein“-Alteration bei niedrigen
Temperaturen (< 250°C) hin. Ist
diese Form der Alteration sehr stark

fortgeschritten, kann der primare
Mineralverband komplett umge-
wandelt sein.

Die Einteilung in diese genannten Alterati-
onsformen  kennzeichnet verschiedene
Grundformen, die sich in natirlichen Um-
gebungen gegenseitig Uberlagern und be-
einflussen kdnnen.

1.3. Grundlagen der Isotopen-

geologie

Eine der tragenden Sé&ulen der Isotopen-
geologie, das Gesetz des radioaktiven Zer-
falls, wurde von RTHERFORD & SODDY
1902 entdeckt (Gl. 1):

(1): dnft) _ —in(t)

Dabei bezeichnet ,n(t)“ die Zahl an vor-
handenen radioaktiven Nukliden zur Zeit
L und A" ist die Zerfallskonstante der
zerfallenden NuklidsorteDie Entdeckung,
dass die Zerfallsrate eines radioaktiven
Mutternuklids zu einem stabilen Tochter-
nuklid proportional der Anzahl der Atome
des Mutternuklids zum Zeitpunkt ,t* ist,
legte den Grundstein zur heute verwendeten
allgemeinen Gleichung (Gl. 2) zur Datie-
rung geologischer Prozesse:

(2): D= Do+ N(e* -1)
(D= Anzahl der heutigen TochternuklideyD
Anzahl der initial vorhanden Tochternuklide; N=
Anzahl der heutigen Mutternuklides
Zerfallskonstante; t= Zeit)
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Sowohl ,D* als auch ,N“ sind messbare
GroRRen einer Probel’, ist eine aus unab-
hangigen physikalischen Untersuchungen
bekannte GroRRe. Die Anzahl der initial vor-
handenen Tochternuklide (gD kann h&u-
fig Uber kogenetische Proben oder durch
modellhafte Berechnungen bestimmt oder
festgelegt werden. Aufgrund der analyti-
schen Methodik und zur Vereinfachung der
Datendiskussion werden die GroéRen B, D
und N zumeist auf ein stabiles Isotop nor-
miert, welches zum gleichen Element wie
das (,radiogene”) Tochternuklid gehort.
Durch die Messung der Isotopenverhalt-
nisse von D, Pund N ist es nun mdglich,
ein System zu datieren, das sowohl die
Mutter- als auch die Tochter-Nuklide be-
herbergt und das beide von der Bildung bis
zur Untersuchung verlustfrei und in unge-
storter Form zu bewahren vermag (,ge-
schlossenes System®).

Zur Altersbestimmung kommen grund-
satzlich sowohl Minerale als auch Gesamt-
gesteinsaliquote in Betracht, wenn sie die

Bedingung des geschlossenen Systems er-

fullen. Allerdings sollten die untersuchten
Proben mdoglichst hohe Mutternuklid- und
madglichst geringe ,akzessorische* (d.h.
schon bei der Bildung aufgenommene)
Nuklidanteile besitzen, die mit den in-situ
gebildeten radiogenen Tochter-Nukliden
identisch sind. Denn dann ist die relative
Menge an akkumulierten radiogenen Nuk-
liden grof3, und Unsicherheiten in der Ab-
schatzung der akzessorischen (bzw. initial
vorhandenen) Nuklide (in obiger Bezie-
hung) haben entsprechend geringeren Ein-
fluss auf die Genauigkeit des berechneten
Alterswertes.

Eine zweite Frage, welche Zeitraume da-
tiert werden, ist mit den vorhergehenden
Erlauterungen verknipft: Es wird der Zeit-
raum datiert, in dem das untersuchte Sys-
tem (als Wirtssystem des eingesetzten
Mutter-/Tochtersystems) geschlossen war.
Das bedeutet, dass in diesem Zeitraum alle
Austauschprozesse mit der Umgebung ver-
nachlassigbar gering waren. Ein Mal3stab
daflr sind die Diffusionskoeffizienten, wel-
che fur die zur Datierung verwendeten Mi-
nerale und Isotopensysteme, im Allgemei-
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nen gut untersucht und bekannt sind. Da der
Diffusionskoeffizient temperaturabhéngig
ist, wird fur die Minerale eine ,Schliel3-
temperatur® angegeben, unterhalb derer die
Diffusionseinfliisse vernachlassigbar gering
werden. Also wird der Zeitpunkt datiert, ab
dem ein Mineral oder ein Gestein eine
kritische Temperatur unterschreitet. Ein
wichtiger Einsatzbereich des ,Schliel3-
temperatur“-Konzeptes findet sich bei Pro-
jekten und Studien der Thermochronologie.
Im Hinblick auf diese Arbeit ist das Arbei-
ten mit dem Schlielstemperatur-Konzept
problematisch, da die Diffusionskoeffi-
zienten zumeist anhand von Laborexperi-
menten bestimmt wurden, welche die ,wah-
renden” Bedingungen der nattrlichen Um-
gebungen oft nur unvollkommen nachbil-
den kénnen. BL MORO ET AL (1981)
stellten z.B. bei in-situ Temperatur-Mes-
sungen in einem Bohrloch und Rb-Sr-Un-
tersuchungen an Gesteinsproben aus dieser
Tiefe fest, dass die allgemein akzeptierte
Schlie3temperatur von 300°C +- 50°C fur
das Rb-Sr-System in Biotit zu hinterfragen
ist, und dass man von SchlieRtemperaturen
von Uber 380°C ausgehen miuissealFE
(1985) argumentierte hingegen, dass diese
Bohrloch-Temperaturmessungen durch
kurzzeitig erh6hte Warmezufuhr nicht aus-
sagekraftig sein kénnten. Schon bei niedri-
geren Temperaturen konnten durch die
Umlagerungen innerhalb der Kristallstruk-
tur oder durch Wechselwirkungen mit hyd-
rothermalen Fluiden bestimmter kritischer
Zusammensetzung elementare Austausch-
prozesse induziert werden. Wenn hydro-
thermale Aktivitdten sich in die Isotopen-
signatur eines Mutter-/Tochtersystems wie
z.B. des RDb-Sr einpragen kénnen, so ent-
steht dadurch eine Verknupfung der zeitli-
chen Stellung des Hydrothermal-Ereignis-
ses und der Altersinformation, die der Iso-
topenbilanz des Mutter-/Tochter-Systems
zu entnehmen ist.



EINLEITUNG 7

1.3.1. Grundlagen _und Anwendung des Die durch radiogenen Zuwachs veranderli-

Rb-Sr-Systems che Haufigkeit de8’Sr ist in dieser Bilanz-
gleichung bezogen auf das stabile Isotop
1.3.1.1. Grundlagen %sr, mit konstanter Haufigkeit in der Natur.

Diese Gleichung eignet sich zur Darstellung
Das Mutter-Tochter-System des Rubi- in  einem Rb-Sr-Isochronen-Diagramm.
dium/Strontium beruht auf derfi-Zerfall Dabei entspricht die Gleichung der Form
von ®Rb zu ®’Sr. Rubidium besitzt zwei  einer Geradengleichung (y = b + mx):
natiirlich vorkommende Isotop&’Rb und Die y-Koordinate im Diagramm (Abb. 1-
®Rb, deren Haufigkeiten 72,17 % und 1)wird durch das %(Srf®Sr)-Isotopenver-
27,83 % betragen. Sr besitzt vier stabile haltnis und die x-Koordinate durch das
Isotope®®Sr (82,53 %).2'Sr (7,04 %)f°Sr (®’"RbF°Sr)-Isotopenverhéltnis gebildet.
(9,87 %) und™Sr (0,56 %). Unter der Vor-  Werden nun von einem magmatischen Ge-
aussetzung, dass ein Mineral ein geschlos- stein, in dessen Schmelze das Rb-Sr-Initial-
senes System bildet, kann mittels der Al- verhéaltnis wahrend der Abkihlung homo-
tersgleichung (GI. 3) eine Alterszahl fir das gen war, verschiedene Minerale abgetrennt

Mineral bestimmt werden: und ihre £'SrP®sr)- sowie {'RbF°Sr)-Ver-
haltnisse analysiert, kobnnen die Messergeb-
(3): nisse in ein solches Rb-Sr-Isochronen-Dia-
87gy 87 gy 87Rp o gramm Eaingezeichnet vyerden. Diellsoto-
36 =| 55 g e -1 penverhéltnisse der einzelnen Minerale
Sr Sr ). Sr - : -
i mussen auf einer Geraden liegen, deren

(*'Srf°sr) = gemessenes (,heutiges®) Steigung dem Ausdruck{e- 1) und deren
Isotopenverhaltnis einer Prob&grf®sr) = initiales Schnittpunkt mit der y-Achse dem Sr-Initi-

Isotopenverhdltnis einer Probe zum Zeitpunkt ,t* a . ..
(RbP°ST) = gemessenes (,heutiges") alverhaltnis entspricht. Dazu muissen alle

Isotopenverhaltnis einer Probk= Zerfallskonstante Mi_nera_le k()genetiSCh sein und .seit. der
(fur Rb: A = 1,42*10 &); t: ,Alter®) Kristallisation als geschlossene Wirtsgitter-

systeme des Rb und des Sr fungiert haben.
V'S
Sr/*°Sr

(P3),
(P2),

(P1),

("St/*Sr),

@), (P2), ®3),

»
"Rb/“Sr

Abb. 1-1:Isochronendiagramm. (R1YP2), (P3), bezeichnet die Lage der kogenetischen
Proben P1, P2, P3 zur Zeit ihrer Bildung. Die Probeeisen alle das gleiche initiale

Strontiumisotopenverhaltnis®’grf®sr), auf. (P1) (P2), (P3) zeigt die Lage der Proben

zum Zeitpunkt ,t“. Anhand der Steigung der Gerad& durch diese Probenpunkte
definiert wird, kann die Zeitspanne, Uber der siib Isotopenverhaltnisse ungestort
entwickeln konnten, bestimmt werden. (Siehe Texnhfihere Erlduterung)
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Bilden die Datenpunkte keine Gerade,
spricht dies daflir, dass das Isotopen-Sys-
tem gestort wurde, oder dass keine initiale
Isotopenhomogenisierung in der Schmelze
wirksam werden konnte.

Mit einer Halbwertszeit von 1/,= 48,8 Ga
eignet sich das Rb-Sr-System zur Datierung
von Gesteinen und Mineralen mit tertiaren
oder hoheren Altern.

1.3.1.2. Die chemischen Eigenschaften
von Rubidium und Strontium

Rubidium gehort wie Kalium zur Gruppe
der Alkalielemente. Da diese beiden Ele-
mente aufgrund ihrer gleichen Element-
gruppenzugehorigkeit &hnliche chemische
Eigenschaften sowie &hnliche lonenradien
(Rb: 1,48 A; K: 1,33 A) besitzen, kann Ru-
bidium das Element Kalium auf dessen
Gitterpositionen diadoch vertreten. Auf-
grund dieser Eigenschaften und der Tatsa-
che, dass Rubidium selten eigene Minerale
bildet, enthalten gewdhnlich alle Minerale,
in denen Kalium ein Hauptelement dar-
stellt, wie z. B. Biotit oder Kalifeldspat,
signifikante Mengen (bis zu 1000 ppm) an
Rubidium.

Strontium, ein Element der Erdalkaliele-
mentgruppe, hat nur einen minimal gréRRe-
ren lonenradius (1.13 A) als Calcium (0.99
A), welches es in vielen Mineralen ersetzt.
Allerdings tritt Strontium nur in einer Ach-
ter-Koordination auf, wohingegen Calcium
im Kristallgitter auch in einer Sechser-Ko-
ordination gebunden sein kann. Dies
schrankt die gegenseitige Substitution die-
ser beiden Elemente geringfiigig ein.
Strontium kann unter sedimentaren Bedin-
gungen auch als Hauptelement in ,Strontia-
nit“ (SrCOs) und ,Celestit* (SrS@) auftre-
ten. In magmatischen Gesteinen findet sich
Strontium aber zumeist in den Calcium-
reichen Mineralen wie Plagioklas, Apatit
und Calcit. Neben Calcium kann Strontium
auch Kalium innerhalb von Kristallgittern
substituieren. Aufgrund der unterschiedli-
chen Ladung der lonen (8zw. K" geht
diese Substitution zumeist mit einem La-
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der Kristallstruktur (z.B. St wird ersetzt
durch AI®) einher.

Bei der Differentiation von Magmen wird
Rb stets in der liquiden Phase (,Schmelze*)
angereichert (d.h. Rb ist ,inkompatibler”
als Sr), wodurch das Rb/Sr-Verhaltnis in
der ,Restschmelze” durch solche Differen-
tiations-Prozesse erhdht wird.

1.3.1.3. Anwendung zur Datierung

Das Rb-Sr-System findet seine Anwendung
bei der Datierung magmatischer und meta-
morpher Prozesse und ist heute eine Stan-
dardmethode zur Altersbestimmung von
magmatischen Intrusionskorpern, Gesteinen
vulkanischen Ursprungs sowie metamor-
phen Gesteinen. Eine besonders wichtige
Rolle bei der Datierung von Gesteinen
kommt den enthaltenen Schichtgittersilika-
ten wie Biotit und Muskovit zu, deren
8’SrfPsr-Verhaltnisse aufgrund ihrer hohen
Gehalte an Rubidium sowie geringen Ge-
halte an Initial-Strontium infolge der hohen
Radiogenstrontium-Akkumulationsrate sehr
schnell ansteigen. Neben diesen Mineralen
werden auch Feldspéate, insbesondere Kali-
feldspat, sowie Gesteinsaliquote zur Datie-
rung herangezogen. Als ,Initialwert-Mine-
rale* dienen zumeist Apatit, ein weit ver-
breitetes Calciumphosphatmineral, oder
Titanit, ein Calcium-Titan-Silikat. Durch
die Entwicklung der bereits oben beschrie-
benen ,Isochronen-Diagramm-Methode*
(NICOLAYSEN 1961) wurde es auch mog-
lich, durch die Analyse von kogenetischen
Mineral- und Gesteinsproben die Entwick-
lungsgeschichte von metamorphen Gestei-
nen zu rekonstruieren.

Eine weitere Anwendung findet das Rb-Sr-
System in der Bestimmung von Bildungs-
altern hydrothermaler Gangmineralisatio-
nen und Lagerstatten. Das grof3te Problem
bei der Datierung von Lagerstatten hydro-
thermalen Ursprungs sind Flissigkeitsein-
schlisse in den Mineralen, die haufig die
originaren  Isotopen-Zusammensetzungen
der Minerale Uberlagern und damit die Al-
tersinformationen der Minerale verfalschen.

dungsausgleich an anderer Stelle innerhalb Trotzdem gibt es zahlreiche erfolgreiche
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Datierungen mittels der Rb-Sr-Methode
z.B. an Adular (z. BOHMOTO ET AL. 1966;
SAEGER ET AL 1978; HALLIDAY 1980),
Sphalerit (MKAI ET AL. 1990) oder Galk-
hait (TRETBAR ET AL 2000). Wie diese Bei-
spiele allerdings zeigen, kommen meist
.exotische* Minerale zum Einsatz.

Neben der Datierung von magmatischen
Gesteinen gibt es auch viele Beispiele er-
folgreicher Alterbestimmungen an Gestei-
nen sedimentdren  Ursprungs (z.B.
COMPSTON AND PIDGEON 1962). Darlber
hinaus ist die Rb-Sr-Methode auch im Fall
von Tonmineralen (allen voran lllit) zur
Bestimmung derer Bildungsalter eine Me-
thode der Wahl (z.B. QUER 1979;
CLAUER 1981;BONHOMME 1982).

1.3.1.4. Anwendung der Strontium-lIsotope
als Tracer

scher Verwitterung. Schon MKMAN
(1948) entdeckte, dass die weltweit unter-
schiedlich starke Verwitterung verschiede-
ner Krustenareale auf das Strontium-lsoto-
pen-Verhaltnis des Meerwassers Einfluss
nimmt. Seitdem konnte durch die Messun-
gen von Sr-Isotopenverhaltnissen in Fossi-
lienschalen ein zeitlicher Verlauf der
8’Srfosr-Verhaltnisse des Meerwassers bis
ins Prakambrium zurtck rekonstruiert wer-
den.

In den letzten Jahrzehnten hat sich das
Einsatzgebiet von Strontiumisotopenver-
haltnissen als Tracer stark erweitert. Sie
werden in der Erforschung von Mineral-
verwitterungs- und Bodenbildungsprozes-
sen (QAUER 1981; BLuM & EREL 1997;
BULLEN ET AL. 1997; TAYLOR ET AL. 2000;
EREL ET AL. 2004) sowie zur Untersuchung
von Grundwasserflissen und Oberflachen-
gewassern eingesetzt KGUSTEIN &
ARMSTRONG1983;G0osz AND MOORE1989;

Neben dem Einsatz des Rb-Sr-Systems zur JACKS ET AL. 1989; MCNuUT 1990; MILLER
Datierung wurde seit den sechziger Jahren ET AL. 1993;BAILEY ET AL. 1996; NEGREL

auch der Einsatz der Strontiumisotope als

& PETELET-GIRAUD 2005). Obwohl zahlrei-

Tracer bei der Untersuchung petrogeneti- che Arbeiten Uber die Veranderung des Rb-
scher Prozesse etabliert. Aufgrund des ,in- Sr-Systems durch Verwitterungsprozesse
kompatibleren* Verhaltens von Rubidium vorliegen, sind die Veranderungen des Rb-
gegenuber Strontium bei Differentiations- Sr-Systems in Gesteinen durch hydrother-
Prozessen wahrend der Bildung und Kris- male Uberpragung verhaltnismaRig wenig
tallisation von Schmelzen reichert sich das untersucht (GLDICH & GAST 1966;BICKLE
Alkalielement in der Erdkruste an. Dadurch ET AL. 1988;DEL MORO ET AL 2000).

entwickelt sich z.B. da¥SrP®Sr-Verhalinis  Das Einsatzgebiet des Rb-Sr-Systems als
der Erdkruste schneller als das des Erd- geochemischer Tracer bei der Verwitterung
mantels. Durch wiederholte innerkrustale und Alteration von Gesteinen wird in Ka-
Differentationprozesse von Magmen in der pitel 1.4 noch ausfihrlicher vorgestellt.
Erdkruste kdénnen verschiedene Areale der

Erdkruste sehr unterschiedliche Sr-Isoto-

penverhaltnisse besitzen, wohingegen der 1.3.2. Grundlagen und Anwendungen des
Erdmantel nur geringere Heterogenitaten in U-Pb-Systems

seiner  Strontiumisotopen-Zusammenset-
zung aufweist. Unterschiede der Sr-Isoto-
pen-Zusammensetzung konnen in petrolo-
gischen Studien z.B. zur Rekonstruktion der Das U-Pb-Isotopensystem besteht im Ge-
Magmendifferentationsprozesse von Ge- gensatz zum Rb-Sr-System aus zwei nattir-
steinen bzw. ganzen Gesteinsserien und zurlichen Zerfallsreihen. Bezieht man auch
Identifizierung von Quellreservoiren oder noch die Zerfallsreihe voR®Th mit ein
Gesteinsedukten genutzt werden. (,U-Th-Pb-System*), so ergibt sich insge-
Ein weiteres wichtiges Einsatzgebiet des samt:

Rb-Sr-Systems bzw. der Sr-Isotope ist die

Anwendung fir das Studium geochemi-

1.3.2.1. Grundlagen
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- %4y 3 20%pp-\=0,155125*10a;
Halbwertszeit: 4,468 Ga

- 2y = PPpp: \=0,98485*1F a*;
Halbwertszeit: 0,7038 Ga

- 2%Th < 20%pp: A = 0,49475*10° a*:
Halbwertszeit: 14,010 Ga

Da?**U ein Zwischenprodukt innerhalb der
Zerfallsreihe vor®®®U ist, wird es im All-
gemeinen nicht gesondert aufgefthrt, ob-
wohl es im natirlichen Uran in signifikan-
ten Mengen vorzufinden ist und fur quar-
targeologische Datierungen (z.B. Korallen-
datierungen) relevant ist. Die Haufigkeiten
der drei Uranisotope betragen fiif®u
99,2743%, **U  0,7200% und **%U
0,0057%.%%2Th ist das einzige langlebige
Isotop des Elements Thorium. Blei hat ne-
ben den drei durch radioaktiven Zerfall
beeinflussten Isotopen mf“Pb noch ein
weiteres stabiles Isotop, das sich als Etalon
der Radiogenblei-Akkumulation eignet. Die
Zerfallsreihen der Mutternuklid&®u, 22U
und ***Th kénnen &hnlich wie das Rb-Sr-
System mit Hilfe der jeweiligen Altersglei-
chung (Gl.4 bis GI.6) zur Datierung ver-
wendet werden. Die Altersgleichungen sind
auf das Nuklid®*Pbnormiert:

(4):
206 Pb 238U . (e,lst _ 1)
204 Pb 204 Pb

2oepr (

+

204

Pb)
(5):

207pp

)

208Pb

)

235U

204 PbJ * (eASt B 1)

207Pb
204Pb]. J{
(6):

208PbJ (
+
204

Pb)

. e
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hangig ist von der U/Pb-Geochemie des
untersuchten Materials:

(7):
( 207 PbJ [ 207 PbJ
20 | 20
4Pb gemessen 4Pb initial
206 py, 206 py,
ERE)
gemessen initial
235
( 204 o ]* (e/‘5t - 1)}
Pb
= 238
( 204 o J* (e/‘St - 1)}
Pb
(1)l
13788 (e/'et - 1)

Allerdings ist diese Gleichung nicht in
analytisch geschlossener Form nach t auf-
zulésen und muss daher mit Iterationsver-
fahren geldst werden.

Uber die obigen Gleichungen lassen sich im
Prinzip uranreiche und bleiarme Minerale
wie Zirkon, Titanit, Uraninit und Apatit
direkt oder bei kogenetischen Proben mit-
tels Anwendung der Isochronen-Methode
datieren. Allerdings ist das U-Pb-System in
Mineralen wegen erhohter Migrationsfa-
higkeit der Elemente, insbesondere von
Uran haufig gestort. Zudem koénnen die
hohen Energien, welche durch den radioak-
tiven Zerfall innerhalb der langen Zerfalls-
reihen auftreten, das Kristallgitter der uran-
haltigen Minerale zerstdren. Dadurch kann
das Endprodukt Blei sowie Zwischenpro-
dukte des radioaktiven Zerfalls z.B. durch
Fluide abgefihrt werden. Somit kann der
radioaktive Zerfall von Uran die Migration
von Blei begunstigen.

Trotzdem erdffnen sich flr das U-Pb-Sys-
tem einzigartige Methoden der Datierung,
welche in Kapitel 1.3.2.3 vorgestellt wer-

Eine Besonderheit besteht darin, dass Uberden.

eine mathematische Verknipfung und Un-
formung der Gleichungen 4 und 5 ebenfalls
noch ein Z'Pb?*Pb-Alter* berechnet

werden kann (Gl. 7), das im Gegensatz zu
den anderen Bilanzgleichungen die Berech-
nung eines Alterswertes erlaubt, der unab-



EINLEITUNG

1.3.2.2. Die chemischen Eigenschaften
von Uran und Blei

Uran und Thorium gehoren zu der Gruppe
der Actiniden und zeigen ein ahnliches
chemisches Verhalten wie die Gruppe der
.Seltenen Erden®. In Mineralen treten sie
zumeist in vierwertiger Form auf. Der Un-
terschied ihrer lonenradien betragt dann ca.
5% (U™ 1.00 A, TH* 1.05 A in achtfacher
Koordination). Beide Elemente kdnnen sich
in den Kiristallstrukturen von Mineralen
zum Teil gegenseitig ersetzen. Unter oxi-
schen Bedingungen kann Uran allerdings in
eine sechswertige Form Ubergehen und
dann in wassriger Ldsung ein leicht I6sli-
ches Uranyl-lon (U®*? bilden. Aufgrund
dieser Eigenschaft kann Uran durch Fluide
leicht mobilisiert und tber weite Strecken
transportiert werden. Da Thorium unter
natirlichen Bedingungen nicht in 6-fache
Wertigkeit Uberfuhrt werden kann, erfolgt
in einem oxischen Milieu eine weitestge-
hende chemische Trennung der beiden
Elemente. Uran, Thorium und Blei sind
inkompatible Elemente, die sich in der
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Grund seiner chalkophilen Eigenschaften
bevorzugt in sulfidischen Mineralphasen zu
finden ist, spielt die Deposition von Blei als
Sulfid in den Mineral-Paragenesen magma-
tischer Gesteine meist nur eine untergeord-
nete Rolle. Im Gegensatz zu Uran und Tho-
rium wird es untergeordnet in die akzesso-
rischen Mineralphasen eingebaut. Stattdes-
sen findet es sich als Spurenelement in ver-
schiedenen gesteinsbildenden Hauptmine-
ralen. In mafischen Mineralen ersetzt'Pb
zumeist Calcium, wohingegen in leukokra-
ten Bestandteilen eine diadoche Beziehung
zu K" besteht. Aus diesem Grund findet
man in sauren Magmatiten Blei zumeist in
den Feldspéaten, insbesondere den Kalifeld-
spaten. Deshalb eignen sich die K-Feld-
spate, unterstutzt durch ihre Uberwiegend
geringen Gehalte an Uran, ausgezeichnet
als Archive der Blei-Initial-Isotopenzu-
sammensetzung der Wirtsgesteine.

1.3.2.3. Anwendung zur Datierung

Das Uran-Blei-System kann ebenso wie das

Schmelzphase anreichern, und deshalb in Rb-Sr-System zur Datierung von magmati-

der Erdkruste ein erhohtes Vorkommen
aufweisen. Innerhalb von Kristallstrukturen
ersetzt Uran in vierwertiger Form zumeist
Calcium und Zirkonium. Uran und Thorium
sind in der Umwelt weit verbreitete Spu-
renelemente und finden sich in magmati-
schen Gesteinen meist in den akzessori-
schen Schwermineralen wie Zirkon, Titanit,
Apatit, Xenotim und Monazit. Allerdings
tritt Uran in Gesteinen haufig auch adsorp-
tiv gebunden an Kiristalloberflachen und
Korngrenzen sowie in Flussigkeitsein-
schlissen und intergranularen L&sungen
auf.

Blei, welches zur Gruppe der Schwerme-
talle gehort, kommt zumeist in der zwei-
wertigen Form vor. Aufgrund des viel gros-
seren lonenradius von Blei (Phn 8er Ko-
ordination 1.29A, in 6er Koordination
1.19A) gegeniiber Uran befinden sich die
beiden Elemente in Mineralen zumeist an
sehr unterschiedlichen Kristallgitterplatzen
und weisen ein sehr unterschiedliches geo-
chemisches Verhalten auf. Obwohl Blei auf

schen und metamorphen Prozessen heran-
gezogen werden. Die wichtigsten Minerale
zur Datierung von magmatischen Intrusiv-
kérpern sind Schwerminerale wie Zirkon,
Apatit und Titanit.

Fur die Interpretation von U-Pb-Isotopen-
daten gibt es spezielle ,Auswertungsstrate-
gien®, bei denen die Starken des U-Pb-
Systems zum Zuge kommen. Einer der
wichtigsten Auswertungsansétze ist die
Datenpréasentation im ,Konkordia-Dia-
gramm® (WETHERILL 1956), welches meist
zur Interpretation von Zirkondaten einge-
setzt und im nachfolgenden kurz beschrie-
ben wird:

In einem Konkordia-Diagramm werden die
beiden Uran-Zerfallsreihen in ihrer Isoto-
penverteilung miteinander verglichen. Jedes
uranhaltige Gestein bzw. Mineral akkumu-
liert wahrend des Zeitraums t, wahrend
dessen es ein geschlossenes System dar-
stellt, eine Menge radiogener Nuklié®Pb
und **®Pb. Diese Nuklidmenge ist einerseits
von der Anfangsmenge an Uran, anderer-
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seits vom ,Alter* t abhéngig. Fur jedes Al-
ter kann nun Uber die Altersgleichung ein
20%Phd?*U- bzw. 2Phyg £ U-Verhéltnis
berechnet und als Punkt in einem x-y-Koor-
dinatensystem mit (x 2°Ph.d>U; y =
20%ph.*®) aufgetragen werden. Dadurch
ergibt sich eine Kurve, die im Ursprung flr
t = 0 beginnt. Diese Entwicklungskurve
wird ,Konkordia“ genannt. Es mussen also
alle uranhaltigen Minerale, die ein ge-
schlossenes System bilden, Uran-Blei-Iso-
topendaten liefern, die mit einem Punkt auf
dieser Konkordia tbereinstimmen.

Das besondere an dieser Darstellung er-
schliel3t sich erst im Zusammenhang mit
Zirkonen, die vor langerer Zeit metamorph
Uberpragt wurden. Da Blei in Zirkonen ein
fur die Kristallstruktur sehr inkompatibles
Element darstellt, verlieren Zirkone durch
eine Metamorphose des Gesteins meist ei-
nen Teil ihres Bleis, wodurch sich ihre
2Phad™ U und **Ph,d***U-Verhdltnisse
entlang einer Geraden in Richtung zum
Nullpunkt des Diagramms bewegen. Da
kogenetische Zirkone innerhalb eines Ge-
steins unter natirlichen Bedingungen z.B.
korngréf3enabhangig unterschiedlich star-
ken Bleiverlust erfahren kdnnen, ordnen sie
sich entlang dieser Gerade an, welche man
als ,Diskordia“ bezeichnet. Entwickelt sich

das System unter geschlossenen Bedingun-

gen nun weiter, beginnt sich auch die
Diskordia in ihren Schnittpunkten mit der
Konkordia weiterzuentwickeln. Untersucht
man die U-Pb-Isotopendaten solche meta-
morph Uberpragten Zirkone, so ordnen sich
deren Datenpunkte im Konkordia-Dia-
gramm zu einem linearen Trend (Diskordia)
an, dessen unterer Schnittpunkt mit der
Konkordia das Alter der metamorphen
Uberpragung wiedergibt, wohingegen der
obere Schnittpunkt das Bildungs- oder das
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gesamten Kristall ab und haben zudem oft
einen komplexen internmorphologischen
Aufbau. Daher sind die Bleiisotopenvertei-
lung sowie die Altersinformation innerhalb
eines Mineralkorns oft inhomogen. Solche
komplexen Eigenschaften insbesondere der
Zirkonminerale werden durch Methoden
der Einzelzirkonanalyse gewdrdigt, die in
den achtziger Jahren entwickelt worden
sind. Zum Beispiel erlaubt die ,Shrimp*-
Analyse (,Sensitive high-resolution ion
microprobe”) eine ortsauflosende Analyse
an Zirkonteilbereichen (z.B. @MPSTON ET
AL. 1984; FROUDE ET AL 1983). Daneben
wurden mikrochemische U-Pb-Techniken
(,ID-TIMS* — z. B. VITRAC ET AL., 1972)
und stufenweise Pb-Evaporationstechniken
mit TIMS (KOBER 1986, 1987) entwickelt.

1.3.2.4. Anwendung als Tracer

Der historisch geochronologische Ansatz
der ,Methode des gewdhnliches Bleis*
wurde zur Datierung von Bleiglanz ange-
wendet. Bleisulfide wie Bleiglanz ,frieren®
zur Zeit ihrer Bildung die Isotopie ihrer
Umgebung ein, da sie nur sehr kleine U/Pb-
Verhéltnisse besitzen. Bleisulfide weisen
weltweit unterschiedliche Isotopenverhalt-
nisse auf. Nier 1941 vermutete, dass Isoto-
penvariationen auf einer Mischung aus
,2urblei“, wie es bei der Kondensation der
Erde vorlag, und radiogenem Blei beruht.
Diese Idee entwickelte sich Uber das einstu-
fige ,Holmes-Houtermans-Model* weiter
zum zweistufigen ,Stacy-Kramers-Model*
und schlie3lich zu sehr differenzierten Mo-
dellen, welche heute ein wichtiges Werk-
zeug fur die Erforschung von Differentati-
onsprozessen im Erdmantel darstellen und
damit als Tracer fur solche Prozesse dienen.

erste SchlieBungsalter des Systems wider- In Erganzung mit anderen Isotopensyste-
spiegelt. Diese Strategie der Auswertung men kann ein magmatischer Koérper durch
von Schwermineral-U-Pb-Isotopendaten ist seinen ,isotopischen Fingerabdruck” be-
seit den sechziger Jahren beim Einsatz der stimmten Mantelreservoirs zugeordnet wer-
U-Pb-Methode Standard. den. So haben Bleiisotope heute einen sehr
wichtigen Platz als Tracer fur Magmendif-
Bei der Untersuchung von Zirkonen stellt ferentationsprozesse eingenommen.
sich allerdings ein Problem heraus. Zirkone Eine weitere Anwendung von Bleiisotopen
geben ihr Blei selten gleichmalRig Uber den als Tracer liegt im Bereich des atmosphatri-
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schen Transports von Blei. So wurden

schon in den sechziger Jahren in Schnee-
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dabei folgende Beobachtungen: 1) Rb wird
aus dem Biotit herausgelOst, wobei Stron-

proben aus abgelegenen Gebieten erhohtetium aus der Umgebung aufgenommen

Bleikonzentrationen nachgewiesen und
konnten mittels der Isotopie des Bleis einer
anthropogenen Quelle zugeordnet werden
(TATSUMAOTO & PATTERSON 1963; CHOW

& JOHNSTONE1963). Gesicherte Erkenntnis
ist heute, dass Blei in der Atmosphare ubi-
quitar verteilt ist, und dass der grof3te Blei-
eintrag in die Atmosphére in der Zeit auf-
trat, als ,verbleites* Benzin verwendet
wurde. Uber die Bleiisotopenverteilungen
konnten so Stoffkreislaufe und Transport-
wege in der Atmosphare rekonstruiert wer-
den. (z. B. Gow 1970;WuU & BoyLE 1997;
ROSMAN ET AL. 1993.

In den letzten Jahren hat sich das Interes-
senfeld fir Bleiisotope erneut erweitert. Sie
werden heute verschiedentlich auch als
Tracer der Verwitterung von Gesteinen
eingesetzt (z.B. REL 2004). Dieser ,junge”
Bereich der Umweltgeochemie wird auf-
grund seiner Relevanz fir diese Arbeit aus-
fuhrlicher in den folgenden Kapiteln vorge-
stellt.

1.4. Stand der Forschung

1.4.1 Die Anwendung des Rb-Sr-Systems
bei Alterationsstudien

Eine der frihesten Studien, die sich mit
dem Rb-Sr-System von Biotit, eines der
wichtigsten Minerale fir die Datierung, in
alterierten Gesteinen befassten, wurde von
GoLbiIcH & GAST (1966) durchgefuhrt.
GoLDICH & GAST (1966) sammelten unter-
schiedlich stark verwitterte Biotitproben
eines Gneises und analysierten ihre K-, Rb-
und Sr-Gehalte. Sie stellten fest, dass Biotit
Jradiogenes* Strontium®’Sr, schneller ab-
zugeben vermag als das ,gewohnliche” (=
akzessorische) Strontium.

Eine weitergehende Arbeit Uber das Rb-Sr-
System in verwittertem Biotit stammt von
CLAUER (1981). Auch er untersuchte unter-
schiedlich stark verwitterten Biotit, und
zwar aus drei plutonischen Gesteineskom-
plexen in Afrika. CAUER (1981) machte

wird. Dieser Prozess findet aber nur statt,
wenn die Umgebung reich an Sr ist. Wenn
die Umgebung Sr-arm ist, geschieht das
Gegenteil: Sr wird aus dem Biotit heraus-
gel6st, wohingegen Rb angereichert wird,;
2) Radiogenes Sr geht relativ schnell in
Losung, bis sich ein Gleichgewicht zur
Umgebung einstellt. Dies fuhrte er auf eine
erhohte Mobilitdt der Zwischenschichtkati-
onen zurtck; 3) Kalium geht schneller als
Rubidium in Losung und scheint besonders
anfallig gegenuber Alterationsprozessen zu
sein. Eine weitere wichtige Feststellung von
CLAUER (1981) war, dass Kaolinit, welcher
sich aus Biotit gebildet hatte, das gleiche
87SrfoSr-Verhaltnis aufweist wie der Biotit
zur Zeit seiner Kristallisation, dass der Ka-
olinit also den Sr-Intialwert des magmati-
schen Intrusivkorpers widerspiegelt.
CLAUER (1981) zog zwei Schlussfolgerun-
gen in Betracht: Entweder bildete sich der
Kaolinit erst, nachdem der Biotit sein radio-
gen erzeugtes Strontium komplett verloren
hatte, oder zirkulierende Fluide, welche in
Wechselwirkung mit dem Kaolinit standen,
transportierten Strontium mit einer der Ini-
tialisotopen-Zusammensetzung des Plutons
entsprechenden Sr-Isotopenverteilung.
WICKMAN ET AL. (1983) gelang mit Hilfe
der Analyse von Sr-Isotopenverhéltnissen
eine ,indirekte* Datierung von Gangmine-
ralisationen in granitoiden Gesteinen.
Hierzu analysierten sie Kluftfallungen,
welche reich an Strontium und sehr arm
Rubidium waren, so dass diese Gangfullun-
gen in ihrer Strontium-lsotopen-Zusam-
mensetzung die Isotopenverhaltnisse zum
Zeitpunkt ihrer Bildung quasi ,eingefroren®
hatten. Sie rekonstruierten mittels Rb- und
Sr-Analysen die Entwicklung der Strontiu-
misotopie des Umgebungsgesteins seit sei-
ner Abkudhlung, und konnten so die Kluft-
fullungen mit Hilfe einer entsprechenden
Isotopenentwicklungskurve zeitlich einord-
nen. Diese Art der Datierung fuhrt zwar nur
unter bestimmten Bedingungen zum Erfolg.
Aber WAICKMAN ET AL. (1983) zeigten mit
ihrer erfolgreichen Altersschatzung, dass
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die Sr-Isotopenverhdltnisse der Alterati- zu hohe Alterszahlen aus der Bilanzierung
onsprodukte eng an das Strontiumisotopen- des Rb-Sr-Systems dieser Gesteine errech-
verhaltnis des umgebenden Gesteins ge- net werden. Sie konnten aber durch Lea-

koppelt sein kbnnen. Dies ist eine wichtige
Erkenntnis fir die Datierung von Alterati-
onsprodukten, da zumeist die Bestimmung
des Initialwerts der sekundaren Mineralisa-
tionsprodukte ein grol3es Problem darstellt.
BICKLE ET AL. (1983) untersuchten unter
Verwendung von Strontium-, Neodym- und
Sauerstoffisotopenverhaltnissen die hydro-

thermale Uberpragung eines Gesteins-Mas-

ching-Experimente die wirklichen Extrusi-
ons-Alter bestimmen und damit zeigen,
dass sich verschiedene und wechselseitig
Uberlagernde Strontiumisotopensignaturen
durch Leaching-Experimente unterscheiden
lassen.

Ein Literaturiiberblick von RADETzKY &
LipPOLT (1993) befasst sich mit der Inter-
pretation von Gesamt-Gesteins-Isochronen

sivs in den Pyrenéen. Sie stellten fest, dassvon metamorphen, hydrothermal alterierten

hydrothermale Fluide, welche in Wechsel-
wirkung mit verschiedenen Gesteinskorpern
(Sedimente und Magmatite) stehen, zu ei-
ner grofRraumigen Homogenisierung der
Strontiumisotopenverhéltnisse von Gestei-

und verwitterten Gesteinen. In ihrer Arbeit
sind zahlreiche Studien, die sich mit diesem
Thema beschaftigt haben, diskutiert wor-
den, um Interpretations-Grundlagen fir
solche Fallstudien zu formulieren. Eine der

nen fihren kénnen. Sie wiesen auf die Ge- wichtigsten Feststellungen war, dass schon
fahr der Fehlinterpretation hin, wenn vorge- niedertemperierte Alterationsprozesse
fundene Isotopensignaturen magmatischen (nicht-metamorph, < 200°C) zu einer Ho-
Ereignissen zugeordnet werden, ohne den mogenisierung von Strontiumisotopen-Zu-
maoglichen Einfluss von hydrothermaler sammensetzungen fuhren kénnen. Die Ho-
Alteration zu wurdigen. In einem konkreten mogenisierung kann Utber Distanzen im
Beispiel diskutierten sie einen Intrusivkor- Zentimeter- bis Kilometer-Bereich erfol-
per, dessen Strontiumisotopensignatur zu- gen. Eine wesentliche Rolle hierbei spielen
nachst einer Magmenmischung zugeschrie- die zirkulierenden Fluide sowie die Mikro-
ben wurde, welche allerdings nicht mit der risse im Gestein. In der Arbeit von
erwarteten Herkunft aus dem Erdmantel in HRADETzKY & LiPPOLT (1993) werden auch
Einklang zu bringen war. Es zeigte sich, Beispiele angefuhrt, in denen unalteriert
dass der untersuchte Pluton wahrend einer erscheinende Gesteine ein gestértes Rb-Sr-
prograden Metamorphose durch Fluide mit System aufweisen. Die Autoren kamen zu
der Strontiumisotopensignatur angrenzen- dem Schluss, dass Rb-Sr-Altersberechnun-
der karbonatischer Sedimente uUberpragt gen von Gesteinsproben, welche hydro-
worden war. Eine solch groRraumige Ho- thermale Alterationsprozesse erfahren ha-
mogenisierung der Strontiumisotopenver- ben, mit Skepsis zu behandeln sind.
haltnisse in Gesteinen, welche BLuM & EREL (1997) untersuchten die Ver-
petrographisch scheinbar nur leichte Alte- anderung des Rb-Sr-Systems durch die
rationserscheinungen aufweisen, wurde Verwitterung von Gesteinen und die damit
zuvor eher mit magmatischen als mit Alte- verknipften Bodenbildungsprozesse. Sie
rations-Prozessen in Zusammenhang ge- gehorten zu den ersten, die den Einfluss der
bracht. einzelnen Minerale auf die Strontiumiso-
GRAHAM ET AL. (1993) veroffentlichten  tope des gesamten Gesteins gegeneinander
eine Alterations-Studie an vulkanischen abwogen haben. Den gréf3ten Einfluss auf
Gesteinen andesitischer Zusammensetzung.Verdnderungen der Strontiumisotopie des
Rb-Sr-Isotopenverteilungen in Vulkaniten Gesteins hat neben den Feldspaten, die eher
erscheinen aufgrund der starken hydro- ,gewdhnliches® bzw. ,akzessorisches”
thermalen Uberpragung wahrend der Ab- Strontium beherbergen, vor allen Dingen
kihlung dieser Gesteine problematisch. das Schichtgittersilikat Biotit. Es stellt den
GRAHAM ET AL. (1993) stellten fest, dass Haupttrager fir radiogenes Strontium dar.
durch starke Rb-Verluste im Gestein meist Das im Biotit enthaltene Strontium kann
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auf verschiedenen Gitterplatzen innerhalb
des Schichtgitters sitzen. Aufgrund der un-
terschiedlich starken Bindungskréafte der
lonen im Kristallgitter werden diese lonen
durch Alterationsprozesse auch unter-
schiedlich schnell von ihren jeweiligen
Gitterplatzen freigegeben. .Bv & EREL
(1997) gelang es, anhand von Strontium-
isotopenverhaltnissen in Bdden ein Alter
der Bodenbildung abzuschatzen.

TAYLOR ET AL. (2000) fuhrten Lésungsex-
perimente an zerkleinerten Biotit-Mega-
kristallen durch und bestatigten die Ergeb-
nisse von CAUER (1981), dass schon nach
sehr kurzer Zeit der Uberwiegende Teil der
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1.4.2 Die Anwendung des U-Pb-Systems
bei Alterationsstudien

Eine der ersten Untersuchungen zu den
Veréanderungen des U-Pb-Systems durch
die Alteration von Gesteinen stammt von

RosHOLT ET AL (1973). Sie untersuchten

den Uranverlust an granitoiden Gesteinen,
um die Entstehung einer angrenzenden
Uranlagerstatte zu erklaren. Sie ermittelten
anhand der Bleiisotopenverhaltnisse einen
zeitlichen Rahmen fur die Lagerstatten-Ent-
stehung und konnten anhand ihrer systema-
tischen Studie des U-Pb-Systems folgende
Erkenntnisse gewinnen: FiUr die Gesteine

schwach gebundenen lonen von der Lésung konnte ein Intrusionsalter von 2790 +- 80

aufgenommen wird. AnschlieRend stellt
sich ein Gleichgewichtszustand ein und es
werden nur noch geringe Mengen an lonen
gelost. Allerdings konnten AVLOR ET AL.
(2000) den verschiedentlich vermuteten
starken Kaliumverlust beim Kontakt der
Biotitminerale mit den Fluiden nicht besta-
tigen. Es wurden wahrend ihrer Experi-
mente im Vergleich zu anderen lonen nur
geringfigig mehr Kaliumionen gel6st. Ein
Unterschied in der Lésungsintensitat von

Ma und eine Bleiumverteilung im Gestein
vor ca. 1640 Ma abgeschatzt werden. Wéah-
rend der Bleiumverteilung nahm der
Mikroklin im Gestein signifikante Mengen
an radiogenem Blei auf, ohne dass beglei-
tende LOsungsprozesse nachgewiesen wer-
den konnten. Der Uranverlust im Gestein,
der bis zu 75 % des gesamten ursprungli-
chen Urans betrug (dies entspricht in die-
sem Gestein ca. 20 g Uran pro Tonne Ge-
stein), konnte nicht direkt datiert werden,

den Tetraeder- und Oktaederschichten wurde aber anhand der Bleiisotopenver-
konnte nicht festgestellt werden. Stattdes- haltnisse einem tertiaren Ereignis zugeord-
sen wurden die lonen aus beiden Schichten net. Diese Arbeit geriet in den folgenden

gleich effizient gelost. Allerdings bestatig-
ten TAYLOR ET AL. (2000) die Ergebnisse
bisheriger Untersuchungen, dass die LO-
sungsrate vort’Sr hoher ist als die Lo-
sungsrate vori®Sr. Deshalb findet man in
alteriertem Biotit ein niedrigere¥Srf°sr-
Verhaltnis als in unalteriertem. Parallel zum
8’SrfoSr-Verhaltnis  sinkt  auch  das
8Rbf°sr-Verhaltnis, allerdings mit bedeu-

tend hoherer Rate. Nach den Ergebnissen amorphen

von TAYLOR ET AL. (2000) ergeben sich im
Fall des Biotits Alterszahlen, berechnet aus
der Rb-Sr-Altersgleichung, die mit steigen-
dem Grad der Verwitterung abnehmen.
Eine der neuesten Arbeiten VORHE ET AL.
(2004) wird im nachfolgenden Kapitel be-

Jahren aus dem Blickfeld, obwohl sie
wichtige Ansatze zur Untersuchung des
Migrationsverhaltens von Uran und Blei

aufzeigt.

AMES ET AL (1983) untersuchten in zwei

ahnlichen Arbeiten in Laborexperimenten
das Adsorptionsverhalten von Uran, einer-
seits an die Schichtgittersilikate Biotit,

Muskovit und Phlogopit, anderseits an
Eisen-Oxyhydroxiden.  Sie
konnten fur die verschiedenen Minerale
.Freundlich-Konstanten* bestimmen und

damit quantifizieren, welche Uran-Mengen
an Mineralen in Abhangigkeit von der

Urankonzentration in der umgebenden LO-
sung an diese gebunden werden. Die wich-

sprochen, da sie erstmals das Rb-Sr- in tigste Erkenntnis war, dass die Adsorption

Kombination mit dem U-Pb-Isotopensys-
tem als Tracer eingesetzt haben.

von Uran an Biotit im Unterschied zu
Muskovit mit sinkender U-Konzentration in
der umgebenden Losung und zunehmender
Temperatur erheblich zunimmt. Fir hydro-
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thermale Losungen heif3t das, dass mit zu- Granit anzutreffen ist: 1. ,resistentes” Uran:
nehmender Temperatur die Mobilisierung Uran, das fest in die Struktur von akzessori-
von adsorptiv-gebundenem Uran entlang schen Mineralen (Zirkon, Apatit, Titanit,...)
von Mikrorissen abnehmen kann. Sie stell- eingebunden ist. Obwohl diese Minerale
ten zudem fest, dass vorhandene oder neunur in kleinen Mengen im Gestein auftre-
gebildete Eisenhydroxide grof3ere Mengen ten, kdonnen sie auf Grund ihrer hohen
an Uran binden kdnnen, insbesondere wenn Urankonzentrationen einen relevanten Bei-
die Konzentration an Uran in der umgeben- trag zum Gesamt-Urangehalt des Gesteins
den L6sung niedrig und die Konzentration leisten. 2. ,intergranulares® Uran: Dieses
an Erd- sowie Alkalielementen hoch sind. Uran ist entlang von Korngrenzen bzw. an
AMES ET AL (1983) wiesen in ihrer Studie die Oberflachen der Minerale gebunden.
aber auch darauf hin, dass solche Laborex- Hierzu zahlen auch Alterationsprodukte wie
perimente nur idealisierte Betrachtungen Hydroxide und Tonminerale. 3. ,Hinter-
sind, so dass die beobachteten Trends nurgrund“-Uran: Dieser Begriff bezeichnet
unter Vorbehalt auf ein naturliches Milieu Uran, welches in kleinen Konzentrationen
Ubertragbar sind. in den Strukturen der Hauptminerale sitzt.
Zwei neuere Arbeiten, die sich mit dem Obwohl die Uran-Konzentrationen dieser
Thema der Uranadsorption an Eisenhydro- Minerale gering sind, kann aufgrund der
xiden beschéaftigen, wurden VOrRBNO ET relativen Haufigkeit dieser Minerale im
AL. (1995) und RAWCYZK-BARSCH ET AL Gestein deren Uran ebenfalls eine wichtige
(2004) publiziert. BuNO ET AL (1995) Rolle in der Bilanzierung von Urangehalten
modellierten die Oberflachenbindung von im Gestein spielen.

Uran an Eisenoxiden. BawCYzK-BARSCH GUTHRIE & KLEEMANN (1986) vertieften
ET AL. (2004) untersuchten in ,Batch“-Ex- mit ihrer Arbeit das Wissen uber die Uran-
perimenten die Bildung von Eisenhydroxid- Verteilung im Granit: ,Hintergrund“-Uran
Kolloiden durch die Verwitterung von spielt nach ihrer Abschatzung fur den Ge-
Chlorit und der damit verbundenen Ad- samturangehalt in frischen Gesteinen keine
sorption von Uran durch diese Kolloide. grof3e Rolle, da sie im Schnitt nur ca. 5 %

Obwonhl eine grofe Menge (bis zu 70 %)
des in der Losung befindlichen Urans durch
diese Kolloide gebunden werden konnte,
was einer uUberwiegenden Immobilisierung

des Urans als in dieser Weise gebunden
annehmen. Der grof3te Teil an Uran sitzt in
den akkzessorischen Mineralen (> 60 %),
wohingegen der Anteil des ,intergranula-

von Uran gleichzusetzen ist, beobachteten ren“ Urans schon im frischen Gesteinen bis
sie auch, dass andererseits die Kolloide sich zu 10 % betragen kann. In alterierten Gra-
von der Oberflache des Chlorits loslésen niten haben sie folgende Uran-Trends beo-

kénnen, was wiederum eine Mobilisierung

des zuvor adsorptiv gebundenen Urans dar-

stellt. Allerdings wurde der Anteil des ad-

sorptiv gebundenen Urans nur indirekt Gber
die U-Konzentrationen in der verwendeten
Versuchslosung bestimmt und es wurde
keine Bestimmung des U-Gehalts im Chlo-
rit durchgefunhrt.

TIEH ET AL. (1980) schlugen mit ihrer Stu-

die Uber das Verhalten von Uran wahrend
der Verwitterung von Granit einen neuen

bachtet: 1. Der Anteil des ,Hintergrund“-
Urans nimmt mit der Alteration der Haupt-
minerale kontinuierlich ab. Es wird als
2Jranyl-lon“ Uber Fluide abgefihrt. 2. Zu
Beginn der Alteration nimmt der Gehalt des
Jntergranularen* Urans insbesondere in
den Alterationsprodukten wie Tonminera-
len, Chlorit und Fe-Hydroxiden erheblich
zu und kann bis zu 30 % des Gesamturan-
gehaltes im Gestein betragen. Die Bildung
der Sekundarminerale wirkt dem beginnen-

Weg ein. Sie dokumentierten zunachst, dass den Uranverlust des Gesteins, welcher auf-
die Verteilung von Uran in dem von ihnen grund von leicht l16slichen Mineralen wie z.

untersuchten Granit sehr komplex ist, da B. Apatit erfolgen wirde, entgegen. Dieser
Uran auf vielen verschiedenen Platzen und Prozess der sekundaren Uran-Immobilisie-
in unterschiedlich gebundener Weise im rung wurde aber nur in den frihen Stadien
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der Alterationen festgestellt. Durch intensi-
vere Fluid-Gesteins-Wechselwirkungen
wird das ,intergranulare” Uran in den Se-
kundarmineralen erneut mobilisiert. 3. Das
Mobilisationsverhalten des ,resistenten®
Urans ist stark von der Alterationsanfallig-
keit der Minerale abhangig. Zirkon zum
Beispiel verliert auch bei einer starken Al-
teration des Gesteins kaum Uran, wohinge-
gen Minerale wie Apatit und Allanit ihr
Uran sehr leicht freigeben.

Pionierarbeit auf dem Gebiet des Verhal-
tens von Bleiisotopen wahrend der Verwit-
terung von granitoiden Gestein und der
daraus resultierenden Altersabschéatzung
von Boden wurde von HEL ET AL. (1994)
geleistet. Er wendete Bleiisotope als Tracer
der Alterations- und Verwitterungs-Pro-
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rung der einzelnen Minerale und der damit
verbundenen Bleiisotopenverteilungen. Sie
zeigten, dass zu Beginn der Losungsexpe-
rimente die Bleiisotope der Lésung aus-
schlie3lich durch Blei aus Apatit bestimmt
wurden, welches viermal schneller als Tita-
nit verwittert. In der zweiten Phase wurden
die Bleiisotope neben Apatit auch von
Allanit beeinflusst. AnschlieBend setzten
sich in den L6sungen langsam die weniger
radiogenen Bleiisotopenkomponenten der
Hauptminerale durch. Dabei stellten
HARLAVAN & EREL (2002) fest, dass Plagi-
oklas den grof3ten Beitrag an freiwerden-
dem Blei beisteuerte. Obwohl Kalifeldspat
sehr viel des gesamten Bleis, welches im
Gestein zu finden ist, enthalt, nimmt dieses
Mineral erst im Endstadium der Verwitte-

zesse an. Seine Untersuchungen greifen aufrung einen Einfluss auf die Bleiisotopen-

Losungsexperimente im Labor zurick. Er
ermittelte tUber langere Zeitraume die Ver-
anderung der Bleiisotopen-Zusammenset-
zung der LOsungen, welche mit einzelnen
Mineralen und Gesamtgesteinsproben in
Wechselwirkung traten, um die Bleiisoto-

penverteilungen in den Boéden der Verwitte-
rung bestimmter Minerale zuzuordnen.

Diese Daten korrelierte er mit Bleiisotopen-
Signaturen in solchen Béden, die sich ober-
halb des verwitternden Gesteins gebildet
hatten, um den Zeitraum der Bodenbildung

Zusammensetzung der Ldsung. Biotit
wurde in dieser Arbeit nicht bertcksichtigt,
da sein Beitrag an Blei zum Gesamtsystem
sehr gering ist. Man konnte allerdings fest-
stellen, dass Biotit unter den Granit-
Hauptmineralen am schnellsten durch Ver-
witterungsprozesse zersetzt wird.

EREL ET AL. (2004) weiteten in ihrer Arbeit
die Losungsexperimente auch auf das Mi-
neral Biotit aus und verglichen in ihren
Verwitterungsstudien die Bleiisotopenver-
haltnisse mit Strontium-Isotopen-Vertei-

abzuschatzen. Obwohl seine Studien, die im lungen und mit chemischen Daten der
nachfolgenden aufgefuhrt werden, sich auf Hauptelemente. Sie stellten fest, dass im
die Verwitterung von Gesteinen beziehen, Widerspruch zu der allgemeinen Vermu-
haben sie dennoch hohe Relevanz fur die tung, dass die Pb-Isotope im Gestein durch

Untersuchungen im Rahmen der vorliegen-
den ArbeitEREL ET AL. (1994) stellten fest,
dass wahrend der beginnenden Verwitte-

die Schwerminerale kontrolliert werden,
hauptséachlich die Feldspate und Biotite die
Blei- und Sr-Isotopie kontrollieren. Blei

rung von Gesteinen insbesondere radiogeneund Strontium verhielten sich in der Studie

Bleikomponenten, welche aus Akzessorien
wie Zirkon, Apatit, Titanit und Monazit
stammten, freigegeben werden. Mit Fort-
schreiten der Verwitterung werden diese
radiogenen Bleikomponenten durch ,ge-
wohnliches” Blei aus Kalifeldspaten ver-
dinnt. Das heil3t, dass mit zunehmender
Verwitterung des Gesteins df€Pbf*Pb-
sowie die 2®Pb/*Pb-Verhaltnisse abneh-
men.

HARLAVAN & EREL (2002) vertieften mit
ihrer Arbeit das Wissen Uber die Verwitte-

meist &hnlich, wobei folgende Unterschiede
festgestellt wurden: Biotit dominiert auf-

grund der Strontiumabgabe aus den Zwi-
schenschichten def{Sr-Gehalt in den L6-

sungen, wobei von den Apatiten und Cal-
citmineralen nur ganz zu Beginn der Expe-
rimente ebenfalls Beitrage zu beobachten
waren. In spateren Stadien der Losungsex-
perimente nahm der Einfluss des Stronti-
ums zu, welches aus den Feldspaten
stammte. Dadurch stellte sich in der weite-
ren Experimentabfolge ein konstantes
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87SrfosSr-Verhaltnis ein. Ein Anstieg in den
Bleiisotopenverhaltnissen setzte erst zu
einem spaten Zeitpunkt ein. Die Zusam-
mensetzung dieser Isotopenverhaltnisse
wurde ebenfalls von Biotit/Chlorit und
Apatit kontrolliert. Die Feldspéate gaben zu
Beginn bevorzugt radiogenes Blei frei. Dies
geht jedoch mdglicherweise nicht auf Re-
aktionen der Feldspate selbst zurlick, son-
dern auf Verunreinigungen von Eisen-
konkretionen, welche auf der Oberflache
der Feldspate gesessen haben. Im Gegen-
satz zum Strontium dauerte es im Bleisys-
tem bedeutend langer, bis sich im Verlauf
der Losungsexperimente eine konstante
Isotopenzusammensetzung einstellte, die
den Feldspéaten zugeordnet werden konnte.
Dies weist auf eine noch komplexere Kon-
figuration des U-Pb-Systems im Mineral-
verband des untersuchten Gesteins hin.
Obwohl in ihrer Arbeit auch auf die Be-
deutung des Minerals Biotit hingewiesen
wurde, nicht nur fir den Strontium- sondern
auch fur den Bleihaushalt im Gestein, sind
die Daten in Bezug auf die Bleiisotope auf-
grund der vielen Schwermineraleinschliisse
im Biotit nur mit Einschrankungen inter-
pretierbar. Die Interpretation der Daten von
EREL ET AL. (2004) ist dadurch problema-
tisch, dass die Mineralpraparate nicht rein
waren (teilweise ist der Reinheitsgrad klei-
ner 70 %) und dass nicht zwischen den Mi-
neralen Biotit und Chlorit unterschieden
wurde. Bis heute fehlen Untersuchungen
Uber die Veranderungen des Rb-Sr- sowie
des U-Pb-Systems durch die Umwandlung
von Biotit in Chlorit. Zudem wurde auf-
grund der geringen Bleikonzentrationen in
den Losungen auch auf die Analyse des
Nuklids ?*Pb verzichtet, so dass die Blei-
daten-Trends in der Studie VORHE ET AL.
(2004) nicht mit**Pb-normierten Bleiiso-
topenverhaltnissen diskutiert werden kon-
nen.
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2. GEOLOGIE

In diesem Kapitel wird die Probenlokalitat
sowie regionalgeologische Entwicklung der
Lokalitat vorgestellt. Des Weiteren werden
die petrologischen Merkmale der unter-
schiedlich stark alterierten, untersuchten
Proben beschrieben.

2.1. Lokalitat

Die Bohrung (EPS 1), aus der die unter-
suchten Bohrkerne stammten, wurde im
Rahmen des europaischen Hot-Dry-Rock
Projekts (HDR) bei Soultz-sous-Foréts
durchgefuhrt, da hier ein besonders hoher
geothermischer Gradient (zwischen 5° und
10°C pro 100 m) vorliegt (BNTER ET AL
2000; SHELLSCHMIDT & CLAUSER 1996).
Die Lokalitat ,Soultz-sous-Foréts" befindet
sich im Oberrheingraben (ORG) ca. 40 km
nordlich von Stralburg und ca. 12 km sid-
westlich von Karlsruhe (Abb. 2-1). Der
Oberrheingraben stellt eine der bekanntes-
ten RIift-Strukturen in Mitteleuropa dar und

B
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hat eine Lange von ca. 300 km und eine
Breite zwischen 30 und 40 km IEGLER
1996;SCHUMACHER 2002).

Bei dem Bohrloch EPS 1 handelt es sich
um ein altes Olbohrloch, das im Jahre
1990/91 von 830 m auf 2227 m abgeteuft
wurde. Der Granit des Grundgebirges
wurde bei 1417 m angebohrt und der Pluton
von Soultz-sous-Foréts wurde somit auf
einer Lange von 810 m kontinuierlich er-
schlossen.

Der Soultz-sous-Foréts Granit gehoért zu
einer Serie von I|-Typ-Intrusivkérpern, die
in Zusammenhang mit der varizischen Oro-
genese entstanden sind E(GER 1989;
ALTHERR 2000). Innerhalb der Einteilung
der varizischen Orogenese ist der Soultz-
Granit einer der wenigen aufgeschlossenen
Plutone innerhalb der Saxothuringischen
Zone und der einzige Aufschluss an sa-
xothuringischen Intrusivkérpern innerhalb
des Oberrheingrabens 1(&sI & ROYER
1994).

Karlsruhe

Hagenau

Rheingrabenfillung
(Terti&r+Quartar)
variszisches
Grundgebirge
Abb. 2-1: Schematische geologische Karte des Oberrheingratinatich von Stral3burg mit Schnitt
»A-B* durch die Bohrung EPS 1 (verandert nach Saux301)

]

- Bruchfeld von Zabem Perm
- Trias + Jura

Stérungen
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Abb. 2-2: Dunnschliffaufnahme des Kernstiicks K96. Zu erkerisedie Umwandlung von Biotit in
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Chlorit und von Hornblende in Chlorit, Titanit uidagnetit. Der Kalifeldspat weist eine leichte

Serizitisierung auf.

2.2. Petrologie des Soultz-sous-
Foréts Granits

Der Granit von Soultz ist ein porphyrischer
Granit mit grof3en Kalifeldspa-
teinsprenglingen (Abb. 2-2). Als Hauptmi-
nerale treten Quarz, Plagioklas, Kalifeld-
spat, Biotit und teilweise Hornblende auf.
Des Weiteren sind Apatit, Titanit, Magnetit
und Zirkon als akzessorische Mineralien
enthalten (GNTER & TRAINEAU 1991). Die
Farbe des Gesteins reicht in frischen Ge-
steinspartien von weifl3grau bis rétlich. Das
Erscheinungsbild stark alterierter Gesteins-
areale ist hingegen durch grinliche, braune
oder orange Farbung und von einem Kka-
taklastischen Geflige gepragt.

Im Soultz-Granit werden grundsatzlich
zwei Typen der Alteration unterschieden,
die stellenweise unterschiedlich stark aus-
gepragt sind und sich auch gegenseitig
uberlagern kdnnen @ENTER ET AL 1989;
TRAINEAU ET AL. 1991; JACQUEMONT
2002):

1. ,Pervasive Alteration“: Diese Art der
Alteration fand wéhrend oder kurz nach der
Abkihlung des Magmas statt und hat somit
den gesamten Gesteinskorper erfasst. Sie ist
aber in verschiedenen Bereichen unter-
schiedlich stark ausgepragt und zeichnet
sich durch das Auftreten von sekundaren
Mineralien wie Karbonat, Epidote, lllit,
Prehnit, Eisenoxiden und vor allem Chlorit
aus. Das Gestein hat zumeist durch die
Hamatitisierung der gro3en Kalifeldspat-
Einsprenglinge ein rotliches oder durch die
Chloritisierung von Biotit ein grinliches
Erscheinungsbild (Abb. 2-3). Die Um-
wandlung von Biotit in Chlorit scheint
hierbei einer der wichtigsten und frihesten
Prozesse. Basierend auf der Analyse von
Flussigkeits-Einschliissen in Quarz wurde
fur diese hydrothermalen Ldsungen eine
mittlere Salinitat (2-7 wt% eq. NaCl) und
Temperaturen von 180 — 340°C bestimmt
(DuBOIS ET AL 1996)
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3

4

Abb. 2-3: ,pervasive” alterierte Bohrkerne; A): Kern 1 stedine der frischesten Granitproben dar. Kern 2+3
weisen eine erhdhte Serizitisierung der Plagioki@eei3lich bis gelbliches Erscheinungsbild) auf.rike+5
hingegen zeigen eine intensivere Rotfarbung durdéh ldamatitisierung von Kalifeldspat sowie eine
Grinfarbung durch die Chloritisierung von Biotit.):BNahaufnahme einer frischen Gesteinsprobe. C):
Nahaufnahme von ,Kern 5“. Es sind durch Chloritfulte Adern zu erkennen. Diese Gesteinsprobet stethit
einen Ubergang von ,pervasive” zu ,vein“ alterier@esteinen.

2. ,Vein Alteration“: Diese Art der Altera-

tion wird auf eine intensive Wechselwir-

kung zwischen dem Gestein und hydro-
thermalen, entlang von natirlichen Sto-
rungs- und Kiluftflachen zirkulierenden L6-

sungen zuruckgefihrt. Sie ist zumeist auf
eng begrenzte Bereiche entlang dieser
Wegsamkeiten beschrankt und zeichnet
sich durch eine intensive Rot-Braun-,
Orange- bzw. Grunfarbung des Gesteins

aus (Abb. 2-4). Bei diesem Typ der
Alteration wurde die primare
Mineralparagenese teilweise  komplett

aufgelost und es kam zur Neubildung von
Sekundarmineralen wie Tonminerale (lllit
und Smektit), Karbonate, Bleiglanz, Pyrit,
Eisenoxiden, sekundarem Kalifeldspat und
Quarz.

2.3. Alterationsgeschichte des
Soultz-Granit und geologische Ent-
wicklung der Oberrheingraben-

Region

Das Intrusionsalter bzw. Kristallisationsal-
ter wurde von AEXANDROV ET AL. (2001)
mittels U-Pb-Methode an Zirkonen auf 331
+- 9 Ma datiert. Abkuhlalter wurden von
DuBois ET AL (1994) mittels K/Ar-
Methode auf 320 +-5 Ma und voruRMEL
(1991) mittels Rb-Sr-Gesteinsisochrone auf
325 +-6 Ma bestimmt. Damit ordnet sich
der Soultz-sous-Foréts-Pluton in die Reihe
der spat-varizischen Magmatite der Sa-
xothuringischen Zone ein. Die Intrusion-
salter der Plutone, welche entlang der Ober-
rheingrabenflanken (Nord-Vogesen sowie



22

GEOLOGIE

B)

D)

Abb. 2-4: vein“-alterierte Kerne: Es sind deutlich die Kiiifllungen entlang der Stérungsflachen zu erkennen.
Die Kluftfillungen der Kerne werden von unterschigten Sekundarmineralen dominiert: in Kern ,A)“rvo
Hamatit und weiteren Eisenmineralen; in Kern ,B¥rvChlorit; in Kern ,C)* von Quarz und in Kern ,D)on
Tonmineralen und Chlorit. Das umgebende Gesteitebesus einer Mischung aus Tonmineralen, Chlorit,
Eisenoxiden sowie Kalifeldspat und ist durch eitakbkastisches Geflige gepragt. (Der Kerndurchmédsstesigt

7,9 cm)

N-Schwarzwald) aufgeschlossen sind, rei-
chen von ca. 340 Ma bis 330 Ma (z. B.
ALTHERR ET AL 2000). Sussi & ROYER
(1994) bestimmten die Initial-Driicke im
Gestein wahrend der Intrusion des Plutons
auf 0,3 — 0,4 GPa. Dies entspricht einer
Intrusionstiefe von ca. 10 km.

Wahrend der spéatvariszischen Abkuhlung
fand bereits eine propylitische Alteration
des Gesteins statt, welche durch die Zirku-
lationen von hydrothermalen Wassern ent-
lang von Mikrorissen innerhalb des Plutons
stattfand (Abb. 2-5). Diese Autosomatose

Nach der Vereinigung der Kontinente
»,Gondwana“ und ,Laurussia“, deren Kolli-
sion zur varizischen Orogenese flhrte
(WALTER 1998), wurde der Pluton relativ
schnell exhumiert. Dies ist an der erodierten
Diskordanzflache des Granits zu Uberla-
gernden permischen Sedimenten erkennbar
(GENTER ET AL 1989). Diese Oberflachen-
(Verwitterungs-) Exposition des Soultz
Granits fuhrte zu einer Wechselwirkung des
Granits mit meteorischen Wassern. Da-
durch kam es zu der Ausbildung einer Ver-
witterungszone, die obersten 100 m des

erfasste alle erschlossenen Bereiche desGranitskdrpers erfassend EGTER ET AL

Pluton, allerdings in unterschiedlich starker
Auspragung. Sie wird als ,pervasive Alte-
ration“ oder ,alteration stage I* (s. Kapitel
2.2) bezeichnet (&SSEE ET AL 1998;JusT
2005).

1989). Dieser Bereich ist durch das ver-
starkte Auftreten von Oxiden gekennzeich-
net (usT2005).

Im Ober-Karbon und Unter-Perm wurde
Zentral-Europa von grof3raumigen extensi-
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ven Beckenbildungs-Prozessen erfasst. Sie Bis heute ist in der Rheingrabenregion ein

waren begleitet von starken vulkanischen hoher

Aktivitaten (z.B. LPPOLT ET AL 1983) und
von teilweise intensiver hydrothermaler
Uberpragung der Gesteine K&K ET AL.
1996). Von dieser erhdhten Fluidaktivitat,
induziert durch den Perm-Vulkanismus
(SiMoN 1990), wurde auch der Soultz-Gra-
nit erfasst, wie K-Ar-Datierungen an llliten
von SCHLEICHER ET AL (2006), zeigen.
Diese lllite wurden bei Temperaturen zwi-
schen 125 — 300°C gebildet.

Nach der oberflachennahen Lage des Plu- Aufgrund dieser
tons setzte im Mesozoikum eine Versen-

Temperaturgradient  anzutreffen.
Dem tertiaren Rifting-Ereignis werden die
zahlreichen auftretenden Kluftstrukturen im
Soultz-Granit zum Uberwiegenden Teil zu-
geordnet (GNTER & TRAINEAU 1996).
Durch die Bruchtektonik des Gesteins so-
wie der erhdhten Temperatur kam es in der
Oberrheingraben-Region seit dem Tertiér
zu einer verstarkten Zirkulation von Hydro-
thermall6sungen.

LAlterationsgeschichte”
kann der Soultz-sous-Foréts Granit als ein

kung des Plutons ein. Das auflagernde, me- ausgezeichnetes Archiv fir multiepisodi-
sozoische Sedimentpaket wuchs auf eine sche Fluid-Gesteins-Wechselwirkungen an-

max. Machtigkeit von ca. 2 km in dieser
Region an (WLTER 1998), wodurch der

gesehen und eingesetzt werden. Ebenso
kénnen, aufgrund der Vielzahl von Unter-

Granit wieder in groBere Tiefen versenkt suchungen des Soultz-Granits als auch der

wurde. SHLEICHER ET AL (2006), konnten
eine Neubildung von llliten jurassicher Al-
ter im Soultz Granit nachweisep

Grundgebirgsaufschliisse entlang der Flan-
ken des Oberrheingrabens, die Rahmen-

und einen Temperaturbereich fir
die Bildung dieser lllite von 130

170°C abschatzen. Es ist bekanpt,
dass im Jura eine grof3raumige Zfr-
kulationen von Fluiden in Mittel-
europa stattfand (z.B. IWNCHELL &

HALLIDAY 1976), welche auch dig
Oberrheingrabenregion  erfasstg.

11°)

s
Ta gy

Dies ist durch Lagerstatten m

—J

jurassischen Bildungsaltern in
Schwarzwald belegt. (/ER ET
AL. 2000;BROCKAMP ET AL 1994).
Der Rift-Prozess, welcher zur Bil
dung des Oberrheingrabens fihrte,
setzte im Tertiar vor max. 60 M
ein. ILLIES (1965) vermutet mag
matische Intrusionen in Tiefen vo

150 Ma

80 bis 100 km begleitet von einer

Aufdomung der Mantel-Krusten
Grenze als Ursache fur den Riff-
Prozess. Hingegen
TURTCOTTE & OXBURGH (1973)
von Spannungen in der Kruste a
die dazu flhrten, dass heil3¢
Mantelmaterial in héhere Bereich
der Kruste vordringen konnte unfl
es sich bei der Aufdomung und der
vulkanische Aktivitdten eher um Abb.

I:I Grundgebirge

2-5: schematische Darstellung der Entwicklungsgesachicht

sekundare Prozesse gehandelt hades .Soultz-Granits
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bedingungen fir die verschiedenen Alterati- 1991)(Abb. 2-6). So erreichen die ,fri-
onsphasen abgeschatzt werden. Dadurchschesten® Gesteine des Soultz-Granits
stellt der Soultz-Granit ein ,natirliches Messwerte von bis zu 20*T0SI, wohinge-
Labor” dar, in dem wahrend der letzten 325 gen die Suszeptibilitat bei einer fortschrei-
Ma folgende Stufen der Alteration abge- tenden Hamatitisierung sehr schnell auf 0

laufen sind: Sl sinkt (LsST 2005). Die Kernabschnitte

wurden anschlieend im Labor hinsichtlich

1. 325 Ma (Grenze Unter-/Ober- ihrer Petrographie mittels Dunnschliffana-
Karbon): Konsolidierung des Intrusi- lysen néaher untersucht.

onskorpers mit Verdnderung der Mine- Die untersuchten Kernabschnitte werden in
ralparagenese durch propylitische Pro- dieser Arbeit grob in drei verschiedene
zesse, Gruppen unterteilt, um die Benennung zu

vereinfachen. Es sollte aber beachtet wer-
2. 325 Ma bis 260 Ma (Ober-Karbon den, dass es durchaus grol3ere petrographi-
bis Ober-Perm): rasche Freilegung des sche Unterschiede innerhalb einer Gruppe
Plutons, Exposition an der Oberflache geben kann:

verbunden mit der Verwitterung der Mag. Suszeptibilitit [10™ SI]
obersten 100 m; anschlieliende Bedeck- 0.1 1 10
ung mit einem dinnen Schichtpaket an A =1 2009

oberpermischen Sedimenten,;

3. 260 Ma bis 65 Ma (Ober-Perm bis
Tertiar): erneute Versenkung des Plu- — 2532
tons in grolBere Tiefen und Bedeckun
mit mesozoischen Sedimenten. Die Ve
senkungsphase war spater begleitet von
einer hydrothermalen  Uberpragung

wéahrend der Jura und Kreide (205 Ma

bis 135 Ma);

9110253(]“1311!/\(\.13]\

I?_600m

4. 65 Ma bis heute (Tertiar bis g5o0m
Gegenwart): Oberrheingrabenbildung

mit starker Bruchtektonik und erhéhtem
geothermischen Gradienten mit ver-
starkter hydrothermaler Aktivitat.

2.4. Probenauswahl und Proben-2%°"™

beschreibung

Die Auswahl des Probenmaterials erfolgte
im Kernlager von Soultz-sous-Foréts an-

hand von makroskopischen Merkmalen JRpLATIC=

(,Erscheinungsbild* der einzelnen Mine2200m. G : 4883

rale). Als weiteres Auswahlkriterium wur- : : =t ,
- “Pervasiv’-alteriert - “Vein”-alteriert

den an den Kernen vor Ort Suszeptibilitats-

Messung..en mlttel.s Hand_.KappameterAbb. 2-6: Suszeptibilititskurve des Bohrlochs ,EPS1".

durchgefihrt, da ane altera.t'onSbed'ngt%ie roten Zahlen geben die beprobten Kernstiicke
Veranderung der originalen Mineralparage-wieder. Es ist eindeutig ein Zusammenhang zwischen
nese im Gestein mit der Umwandlung vonder Suszeptibilitdat und dem ,Alterationsgrad“ des

Magnetit in Hamatit beginnt (LFMMEL Gesteins erkennbar. (verandert nach Rummel, :
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a) ,frische Kernabschnitte*:

Die Gesteine dieser Kernabschnitte wur-
den durch hydrothermale Losungen alte-
riert, welche entlang von Mikrorissen zir-
kulierten (AQUEMONT 2002). Sie zeich-
nen sich durch rotgefarbte Kalifeldspat-
Megakristalle und glanzenden schwarzen
Biotit aus (Abb. 2-7). Die Alteration be-
wirkte eine leichte bis mittelstarke Serizi-
tisierung bzw. Albitisierung der Feld-
spate. Der Chloritgehalt in den Biotiten
liegt unter 10 %. Magnetit dominiert klar
die Gruppe der Eisenminerale. Unter den
Sekundéarmineralen sind kleine Mengen
(<0,1 %) an Prehnit, Calcit und Illit zu
beobachten. Aus dieser Kernabschnitt-
Gruppe wurden die Mineralpraparate fur
die Feldspat-, Biotit- und Apatituntersu-
chungen gewonnen.

2 »

Abb. Z-7: Aufnaheiner frichen Geteinspro

b) ,alterierte Kernabschnitte*

Diese Gruppe zeichnet sich insbesondere
durch eine verstarkte Alteration der Feld-
spate aus. Die Kalifeldspate sind stark se-
rizitisiert und sind wie die Plagioklase
durch einen hoheren Anteil an Tonmine-
ralen gekennzeichnet. Der Biotit wurde
fast vollstandig durch Chlorit ersetzt.
Ebenso Uberwiegt der Hamatitanteil im
Gestein  eindeutig gegeniber dem
Magnetitanteil. Es ist eine Gruppe, in der
neben dem originalen Mineralbestand
schon ein grol3erer Anteil an Sekundar-
mineralen auftritt. Sie treten in den Rand-
bereichen von stark zerklufteten Zonen
auf, innerhalb derer es zu einer sehr ho-
hen Fluidaktivitat kam.

v
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c) ,vein-alterierte Kernabschnitte*

Diese Gruppe wird von kataklastischen
Gesteinen innerhalb von Stérungszonen
gebildet, in denen es zu sehr intensiven
Wechselwirkungen zwischen hydrother-
malen Ldosungen und dem festen Gestein
kam. Ihr Auftreten ist lokal eng auf be-
stimmte Zonen im Granit beschréankt. Sie
werden von der Tonmineralfraktion (ins
Besondere lllit) dominiert. Die urspring-
liche Mineralparagenese blieb nicht er-
halten. Neben den Tonmineralen treten in
den Gesteinen dieser Gruppe sekundarer
Kalifeldspat sowie Quarz, Chlorit, Anke-
rit, Calcit und Hamatit auf.
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Anschlie3end wurde der Dichteunterschied
3. METHODIK der verschiedenen Minerale ausgenutzt. Mit
Hilfe der untereinander mischbaren Schwe-
relosungen Dibromethan, Tetrabromethan
und Methyleniodid konnten Ldsungen des
Dichtebereichs von 2,18 g/émbis 3,32
g/cn? hergestellt und die einzelnen Mine-
rale voneinander separiert werden. Um
Schwereldsungsreste zu entfernen, welche
nach der Schweretrennung noch an den
Kdrnern haften bleiben, wurden die einzel-
nen Mineralseparate mit Aceton im Ultra-
schallbad gewaschen. Als letzter Schritt
wurden unter dem Binokular eventuelle
Verunreinigungen des Praparates wie z. B.

In diesem Kapitel werden die in dieser Ar-
beit angewendeten Methoden vorgestellt.
Diese umfassen die Aufbereitung der Mine-
ral und Gesteinsproben sowie die nassche-
mische Vorbereitung der Préparate. Des
Weiteren wird ein Einblick in die Mess-
technik des TIMS- Analyseverfahrens ge-
geben.

3.1. Probenaufbereitung

3.1.1. Mineralpraparat-Herstellung

Die Kerne wurden mit einer Gesteinsquet-
sche (Abb. 3-1) in ca. 4 cm grol3e Stlicke
zerbrochen und anschlie3end in einem Ba
ckenbrecher auf eine KorngroRe von ca. 1&.
cm zerkleinert. Nach diesem Schritt wurden
bereits die Gesteinsaliquote entnommen g
um den Verlust an Mineralen, die sehr
schnell in die Staubfraktion (< 50 pm)
Ubergehen, mdoglichst gering zu halten. Im
nachsten Schritt wurde mit einer Scheiben-
schwingmuhle versucht, den Kornverband
madglichst schonend entlang der natirliche
Korngrenzen aufzubrechen.

Das so entstandene Pulver (< 500 pm)
wurde anschliellend mit einem Siebsatz ing
verschiedene Kornfraktionen aufgeteilt. Fur
die Apatit- und Biotit/Chlorit — Praparate
wurde eine Korngrof3e von 100 — 200 pum, g%
fir die Feldspatpraparate eine KorngroReW
von 200 — 315 pum gewahlt. Die grbbere
Kornfraktion wurde mit Wasser gespult
(,geschlammt®), um die Staubfraktion zu
entfernen. Fur die Herstellung der Bio-
tit/Chlorit —Praparate wurde eine spezielle
Aufbereitungsstrategie angewendet, die im
nachfolgenden detaillierter beschrieben
wird.

Danach wurden die Minerale in einem
.Magnetscheider” anhand ihrer magneti-
schen Suszeptibilitdt separiert. Hierdurch
werden die Minerale mit hohem Eisenge- i
halt (in der Regel dunkle Minerale wie Bi- Schwerelosung

otit) von den Mineralen mit niedrigem Ei-

sengehalt (in der Regel helle Minerale wieAbb. 3-1: Aufbereitungsschritte (s. Text fur nahere
Feldspate und Apatit) getrennt. Erlauterungen)
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Verwachsungen mit unerwinschten Mine-

ralen ausgelesen und der Reinheitsgrad ausgenutzt wurde. Mit dieser

mittels
Uberpraft.

Rontgendiffraktiometrie-Analyse

Wie zuvor bereits erwdhnt, wurde fir die
Herstellung der Biotit- und Chloritpraparate
eine spezielle Aufbereitungstechnik ange-
wendet, da man vermeiden wollte, dass
unbeabsichtigte

METHODIK

genseitige Abrasion der Biotitplattchen

Methode
konnte weit Uber 99 % der Staubfraktion
entfernt werden. Anschlie3end wurde durch
weitere Durchgénge im Magnetscheider der
Biotitgehalt des Préparates auf ca. 90 %
erhoht. Mittels Magnetscheider konnte auch
eine Trennung von Biotit und Chlorit erfol-

gen.

Losungsprozesse durch Fur die weitere Anreicherung wurde die

Fluide, wie z. B. Aceton, Wasser und Blattchenform des Biotits ausgenutzt. In
Schwereldsungen, schon wéhrend der Ge- einer speziellen Apparatur wurde das Vor-
steinsaufbereitung auftreten. Bisher ist GUber praparat in einen Luftstrom eingebracht,
das U-Pb-System des Biotits bzw. Chlorits welcher die flachen Biotitplattchen ,aus-
so wenig bekannt (s. Kapitel 1.4), dass man blast‘, wohingegen Minerale mit einem
nicht davon ausgehen kann, dass konventi- kompakteren Habitus wie Feldspate und

onelle Aufbereitungstechniken die in-situ
Informationen nicht bereits verandern kon-
nen.

Aus diesem Grund wurden die 100 — 200
um Kornfraktionen nach dem Sieben nicht
gewaschen, sondern direkt in den Magnet-
scheider eingebracht. Nach einer Anreiche-
rung des Biotits in der ,dunklen* Fraktion
auf Uber 80 % mit Hilfe mehrer Magnet-

Quarz in einer Rohre zurtickbleiben. An-

schlieend wurde das Biotitpraparat auf
einem Blatt Papier aufgestreut und das Pa-
pier in eine vertikale Position gebracht. Der
Biotit bleibt aufgrund seiner Blattchenform

am Papier heften, wohingegen andere Mi-
nerale herunterrieseln. Nach diesen Aufbe-
reitungsschritten betrug der Reinheitsgrad
des Biotitpraparates Uber 99 %. Letzte Ver-

scheider-Durchgange wurde die anhaftende unreinigungen wie Biotitkdrner mit ,Eisen-
Staubfraktion ausgeblasen, wobei die ge- krusten® wurden abschlieend unter dem
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Abb. 3-2: Rontgendiffraktiometrie-Analyse von drei Biotit/lohit-Praparaten. Préaparat ,2678" zeigt nur einen
geringen Chloritisierungsgrad. Praparat ,3725" bigen besitzt einen erhdhten Chloritanteil. Prapa2ap2“
besteht zum Grof3teil aus Chlorit, und der Biotedrititt in den Hintergrund.
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Binokular ausgelesen und der Chloritisie-
rungsgrad mittels Rontgendiffraktiometrie
bestimmt (Abb. 3-2).

3.1.2. Biotit-Leaching-Experimente

Fur die Losungsexperimente wurden ca.
500 mg Biotit zusammen mit 10 ml 1 M

HCl (,suprapur) in einen Teflonbecher

geflllt und fur 24 Stunden bei Zimmertem-

peratur aufbewahrt. Anschlielend wurde
die LOsung dekantiert und das Praparat
mehrmals mit bi-destilliertem Wasser ge-
spult. Das Residuum wurde dann durch das
ubliche Aufschlussverfahren (s. Kap. 3.3.1)
in Losung gebracht. AnschlieBend wurde
sowohl die erste dekantierte Lésung (,lea-
ching-L6sung"®) als auch der Restaufschluss
(,Residuums-L6sung®) analysiert. Vor die-

sen Leaching-Experimenten wurden die
Biotitproben in einem Achatmorser ge-

rieben, um mdogliche Einschlisse in eine
Pulverform zu Uberfihren und so ihren

Aufschluss zu erleichtern.

3.1.3. Gesamtgesteins-Leaching-Experim-
ente

Die Lésungsexperimente an den Gesamtge-
steinsproben wurden in mehreren Schritten
und mit unterschiedlichen L&sungsmitteln
durchgefihrt, um eine Zuordnung der Ele-
mente zu den verschiedenen Mineralen im
Gestein sowie zu verschiedenen Bindungs-
typen innerhalb des Gesteins treffen zu
konnen. Folgende L6sungsmittel wurden
verwendet:

- 0,08 N HCI: zur Mobilisierung von
sehr schwach gebundenen Ilonen,
welche leicht durch Hydrothermal-
l6sungen mobilisiert werden kon-
nen;

- 1 N HCI: Durch diese Saure werden
auch starker gebundene lonen mo-
bilisiert;

- 2,4ANHCI+ 2N HNO (1:1): Dieser
Losungsschritte dient dem bevor-
zugten Auflésen von Eisenminera-
len.

29

Die einzelnen Lo&sungsmittel verweilten
zusammen mit 300 mg einer Gesteinsprobe
fur jeweils eine Stunde bei 100°C in einem
Teflonbecher. Nach diesen drei Losungs-
schritten wurde abschlieBend das Residuat
mit konzentrierter HF (48 %) vollstandig
aufgeschlossen.

3.2. Thermlonen-Massen-Spektro-
metrie (TIMS)

3.2.1. Nasschemische Aufbereitung

Fur die Bestimmung der Konzentrationen

und Isotopenverhéltnisse von U, Pb, Sr und
Rb einer Probe muss diese in eine geloste
Form Uberfihrt und es missen die ge-
winschten Elemente aus dieser LOsung
extrahiert werden. Dazu dient die nassche-
mische Aufbereitung, welche unter Rein-

raumbedingungen und mit Reinreagenzien
durchgefuhrt wird, um Kontamination aus

der Umgebung oder den verwendeten Che-
mikalien zu vermeiden.

3.2.1.1. AufschlieRen der Probe

Ein Teil der Probe (je nach Probe 50-300
mg) wird in einem Teflonbecher mit Hilfe
verschiedener Sauren aufgeschlossen:

Um Verkrustungen zu entfernen, wird der
Biotit in 5-10 ml 65% HNQ bis knapp un-
ter den Siedepunkt erhitzt. Nach einem Tag
wird die HNG; abgedampft und
anschlielend 5-10 ml 48% HF hinzugeftgt.
Durch das Erhitzen der Flusssaure bis
knapp unter den Siedepunkt wird der Sili-
katverband zerstort. Nach einem weiteren
Tag wird die Fluss-Saure abgedampft. Das
zurtckbleibende Salz wird anschlie3end in
5-10 ml 2,4 N HCI aufgenommen und wie-
derum einen Tag lang erhitzt, um die ausge-
fallten Salze vollstédndig aufzulésen. Ab-
schlielRend wird die aufgeschlossene Probe
fur die verschiedenen Messungen in Klei-
nere Teflonbecher aufgeteilt (,gesplittet®),
~gespikt* (siehe 3.3.1.2.), und anschlie3end
wieder abgedampft. Je nach Extraktions-
protokoll wird das Salz in unterschiedlichen
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Isotopenverhiiltnis Isotopenverhiltnis . .
AB=172 X/B=1/1 die Menge des Elements in der Probe
— —\ mittels folgender Gleichungen (GI. 8
9, 10) bestimmt werden:
Spike

Intensitit

(8):

A B A+ Spike B

T (o), e,

Messung des Isotopenverhéltnisses Messung des Isotopenverhiltnisse
ohne Spike mit Spike

N A

. Al _(nB

Abb. 3-3:Prinzip der Isotopenverdiinnung an einem Beispiel: 9): (N )p = (N )p * (—BJ
In einer Probe betragt das natirliche Verhaltnis Idetope N p
A/B = 1/2. Nach Zusatz eines monoisotopischen Spikier

nur das Isotope A enthalt, findet man durch Isotapalyse ] [ B A
das Verhaltnis A/B = 1/1. Daraus kann in diesenspiel mit (10) : (N) = (N )P + (N )

Hilfe der Gleichungen 8 bis 10 die Menge des Elemém
der Probe berechnet werden. (N)p : Anzahl der Atome eines Elementes in

Sauren aufgenommen; fir die Bleiextrak- der Probe; (R bzw. (), : Anzahl der

. . L Atome des Isotops A bzw. B in der Probe® N
tion in 1,5 ml 2,4 N HCI, fir die Uranex- bzw. (NP)s : Anzahl der Atome des Isotops A bzw.

traktion in 1,5 ml 7 N HN@ und fur die B im Spike; (M) bzw. (\)y : Anzahl der Atome
Strontiumextraktion in 1,5 ml 2 N HNO des Isotops A bzw. B in der Mischung

Auf die Extraktion von Rb wurde generell
verzichtet, da Rb aus der Aufschlusslésung
direkt der massenspektrometrischen Mes- 3.2.1.3. Anreicherung und Extraktion von
sung ohne weitere Anreicherungsschritte Uran, Blei und Strontium
zugefuhrt werden kann.
Zur Anreicherung und Extraktion der zu
untersuchenden Elemente wurden ein lo-
3.2.1.2. Isotopenverdiinnung nenaustausch-Verfahren (»Séaulentrenn-
gang“) angewendet (Abb. 3-4). Das Verfah-
Da ein Massenspektrometer zwar Isotopen- ren setzt einen lonenaustauscher ein, der
verhaltnisse aber keine absoluten Konzent- abhangig vom pH-Wert ausgewdahlte lonen
rationen eines Elements messen kann, be-festzuhalten vermag. Hierdurch kann das zu
nutzt man die Isotopenverdiinnungsanalyse untersuchende Element von anderen Ele-
zur Konzentrationsbestimmung (Abb. 3-3). Y
Bei der Isotopenverdinnung wird einer
bestimmten Menge der zu untersuchende
Probe eine bestimmte Menge einer ,Spike“
— Losung zugesetzt. Der Spike besteht i. d FHas
R. aus einer Losung, in der das zu bestim§8
mende Element in einer bekannten Kon-
zentration und mit einer vom naturlichen
Isotopenverhaltnis stark  abweichenden
Isotopenzusammensetzung vorliegt. Im
Allgemeinen wird ein monoisotopischer
Spike eingesetzt. Durch die Messung der ) _ i
Isotopenverhdltnisse in der Mischung sowie APP- 3-4:Saulentrenngang zur Extraktion von Uran,
.. . Blei und Strontium aus der Probel6sung
der Probenlésung ohne Spikezusatz kann
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Tab. 3-1:Protokoll zur Durchfiihrung der Sr-, Pb- und U-fktion,” Dowex 1x8 der Fa. EiChrom

Sr - Saule: Pb - Saule: U - Saule:
1. | Saule mit bi-dest. O spulen Saule mit bi-dest,® spllen Saule mit bi-dest,® spilen
2. Saule mit 6N HCl reinigen Saule mit 6N HCI reinigen Saule mit 6N HCI reinigen
3. Saule mltfjuule,r2]cm Sr-Spec Séule mit ~ 3-4 mm Sr-Spec fillgrSaule mit 50 Tr. Aust. 1x8fillen
4, 6 X reinigen mit 1 ml KO 6 x reinigen mit 1 ml 6 N HCI 2 x reinigen mittéest. HO
5 Konditionieren mit 1 ml 2N | Konditionieren mit 2 x 0,5 ml 2,4 Konditionieren mit 2 x 20 Tr. 7N
' HNO; N HCI HNO?
6 Probe in 1,5 ml 2 N HN® Probe in 1,5 ml 2,4N HCI Probe in 1,5 ml 7N HN®
' auftragen auftragen auftragen
7. 2% spule|r_|1|\rlnc|)t 05mi2N 2 x spilen mit 0,5 ml 2,4N HCI 2 x spulen mit 20 TN HNG;,
3
8. 6x spule|r_|1|\rlnc|)t 05ml7N 3 x spulen mit 1 ml 2,4N HCI Eluieren mit 10 Tr.-&&st. HO
3
9 2 x spllen mit0,5ml 2N Eluieren mit 2 x 0.5 ml 6N HCl Eluieren mit 2 x 20 Tr. Bi-dest.
HNO3 HZO
10.| Eluieren m'L“NéO’E’ mi 0,05 N Ansauern mit 40 Tr. 14N HNO
3

menten, welche die Messung be- oder ver-
hindern wiurden, extrahiert und zugleich
angereichert werden.

Die Saulen bestehen aus Teflonschlauchen
(L&nge: ca. 10 cm; @ ca. 4-5 mm) die an
einem Ende durch eine Glasfritte verschlos-
sen sind. Das entsprechende lonenaustau-
schermaterial (Sr-Spec, Fa. Eichrom oder
Dowex, Fa. BioRad) wird in die Saulen bis
zu einer bestimmten Ho6he eingefillt und
gemall einer Extraktionsprotokoll-Vor-
schrift (Tab. 3-1) angesauert (,konditio-
niert*). Anschlieend wird die Probe in
geloster Form auf die Saule aufgebracht

und nach der Abtrennung von stérenden
Elementen wiederum eluiert.

3.2.2. Messtechnik

Die Messung der Rb, Sr, U und Pb Isoto-
penverhaltnisse wurde an einem Feststoff-
Massenspektometer (,TIMS" der Fa. Finni-
gan, Typ MAT 261) mit thermischer Ober-
flachenionisation durchgefihrt. In der lo-
nenquelle des TIMS werden durch die Er-
hitzung eines Heizbéndchens lonen erzeugt,
die durch ein elektrisches Feld beschleunigt
und im Magnetfeld des MS aufgrund der
verschiedenen Massen der einzelnen Iso-
tope unterschiedlich stark abgelenkt wer-
den. Mittels eines Detektors konnen die

verschiedenen Isotope nachgewiesen wer-
den.

3.2.2.1. Heizfadenpraparation und Heiz-
phase

Der Heizfaden besteht aus einem schmalen
Rhenium- (fur U und Pb) bzw. Tantalband
(fur Rb und Sr). Zur Reinigung der Heizfa-
den werden sie vor der Fixierung des Salzes
bei ca. 2000°C fur 1 h ausgegluht.

Auf dem Zentrum des Filaments wurde mit
einer Glaskapillare kolloidales Silikagel in
Suspension als feiner Film aufgetragen und
anschlieBend durch Aufheizen des Band-

Abb. &-5: Probentrommt
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chen getrocknet. Dieses Silikagel - Bett (fur
Sr und Rb wird ein Phosphatbett verwen-
det; U wird aus Silikagel und T@s emit-
tiert) dient als Tragermaterial fir das Salz,
welches in einem kleinen Tropfen Phos-
phorsaure bzw. HN©aufgenommen und
auf das Heizbandchen aufgetragen wurde.
Zum Fixieren und Trocknen der aufgetra-
genen Salze wird das Heizband kurzzeitig
erhitzt.

Auf einer Trommel kénnen bis zu 13 Band-

chen montiert und anschlieend in das MS
eingebaut werden (Abb. 3-5). Die Band-

chen werden nacheinander einzeln aufge-
heizt.

Da wahrend des Aufheizens komplexe Pro-
zesse der Umlagerung, Dissoziation, che-
mische Reaktionen und chemische Fraktio-
nierungen durch Destillation stattfinden,

wird das Aufheizen zu Beginn einem auto-

matischen Aufheizprogramm Uberlassen.
Nach 8-12 min wird das Aufheizprogramm

METHODIK

3.2.2.2. Messvorrichtung

Das Feststoff-Massenspektometer MAT
261 (Abb. 3-6) besitzt einen 90° Sektorfeld-
Magnet mit 23 cm Ablenkradius und
Dispersions-Verdopplung durch spezielle
lonenoptik (Abb. 3-7).

In der lonenquelle wird durch das Aufhei-
zen eines Filaments eine lonenwolke er-
zeugt. Die abgedampften lonen werden
durch ein elektrisches Feld beschleunigt
und durch mehrere einstellbare Blenden
fokussiert. Die lonen verlassen als gebin-
delter lonenstrahl die lonenquelle und wer-
den anschlieend durch ein Magnetfeld
abgelenkt. Die beschleunigten lonen treten
senkrecht zum Magnetfeld mit einer be-
stimmten Geschwindigkeit, abhangig von
der Beschleunigungsspannung, ein. Hier-
durch werden die lonen auf eine kreisfor-
mige Bahn gezwungen. Der Radius der
Bahn ist bei konstanter Magnetfeldstarke
und konstanter Eintrittsgeschwindigkeit von

abgebrochen und es erfolgt eine langsame der Masse der lonen abhéngig:

manuelle Erhdéhung der Temperatur, bis
sich ein stabiler lonenstrom einstellt

(Messtemperaturen: Rb 750- 900°C; Sr
Pb 1200°C; U 1300-

1300-1500°C;
1500°C).

Turbomolekularpumpesg

Abb. -6: Feststoffmassenspektrometer MAT 261, Fa. Finr.
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@anr =m

(eB)

(r = Radius der Flugbahn; m = Masse; v =
Geschwindigkeit; e = Ladung; B =
Magnetfeldstarke)

Dies bedeutet, dass die verschiedenen Iso-
tope eines Elements aufgrund ihrer unter-
schiedlichen Massen durch das Magnetfeld
getrennt werden.
Die an verschiedenen Orten auftreffenden
lonen werden durch mehrere Faraday-lo-
nen-Auffanger registriert. Nach einem
Rechner-gesteuerten Schema im ,peak-
hopping“ —Verfahren werden die Intensita-
ten der lonenstrome aufgezeichnet.

Magnet-
feld

Abb.
Funktionsweise eines Massenspektrometers

3-7:
3.2.3. Eich- und Kontroll-Messungen

3.2.3.1. Spikeeichungen

Die Konzentrationen der verwendeten Spi-
kelésungen wurden durch Vergleich mit
Konzentrations-Eichlésungen bestimmt.
Hierzu wurden Mischungen der jeweiligen
Eich/Spike-Lésungen  massenspektrome-
trisch analysiert. Es wurden die

Konzentrationen in den Spike- Standardabweichung

schematische

Ionen-Auffanger

= Blenden

' Filament

(’7CUP”)

Darstellung der

3.2.3.2. Massen-Diskriminierung und —
Fraktionierung
Aufgrund des stabilefi°’Sr°Sr-Verhaltnis-

ses von 0,1194 in der Natur kann die
Fraktionierung der Strontiumisotope wéh-

Tab. 3-2: Spikeeichungen; die angegebenen Fehler sind didanie

Lésungen unter Bericksichti- Konzentration
gung der bekannten Konzentra-Element Datum (ppm) Bemerkung
tionen des jeweiligen Elementspie; 24.11.2004 | 1,085 + 0,004
in den Eichlésungen berechnet. 15.03.2005 1,108 + 0,011
Die Konzentrationen der Sr-, 15.03.2005 1,075+ 0,005  neue Spikelésung
Rb-, U- und Pb-Eichldsungen 13.09.2005 1,098 + 0,007,
betragen 0,889 + 0,003 ppm, 21.05.2006 | 1,109 + 0,002
5,142 + 0,005, 1,077 + 0,002 Uran 24.11.2004| 0,222 + 0,001
bzw. 1,261 + 0,002 (Tab. 3-2). 15.03.2005 0,221 + 0,002
Die Ergebnisse der Spikeei- 15.03.2005| 0,222 + 0,001
chungen sind in Tab. 3-2 zu- 13.09.2005| 0,223+ 0,003
sammengestellt. Die zuneh- 21.05.2006 | 0,222 + 0,001
mende Konzentration des Blei- Rubidium 24.11.2004 8,595 + 0,00¢
Spikes ist auf Verdunstungsef- 15.03.2005 | 8,581+ 0,012
fekte zurtickzufiihren. Wahrend 15.03.2005 | 8,547+ 0,008
die Konzentrations-Analysen 13.09.2005 8,556 £ 0,015
des U-, Rb- und Sr-Spikes libe—— 21.052006] 8,572 +0,013
die Zeit gemittelt wurden, Strontium 12;6131-228554 11:121; J—“é)gf?f
musste bei den Blei-Analysen oy 423 £0,
der zeitliche Trend bei yden 15.03.2005 1,456 + 0,008
TR 13.09.2005 1,429 + 0,007,
Berechnungen bericksichtigt 21.05.2006 1,435 + 0,003

werden.
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rend der Messung mittels dieses bekannten Zur Untersuchung des Diskriminierungs-
Isotopen-Verhaltnisses korrigiert werden. und Fraktionierungs-Verhaltens der
Im Gegensatz dazu gibt es beim Pb-Isoto- Bleiisotope wurde ein NBS-
pensystem innerhalb der Sequenz stabiler Isotopenstandard SRM981 eingesetzt. Die
Bleiisotope kein natlrliches Isotopenver- Messergebnisse sind in Tab. 3-3 aufgefihrt.
haltnis, das die direkte Kontrolle und quan- Die Probenanalysen wurden anschlielRend
titative Erfassung von Einfliissen der Mess- mit dem ermittelten Diskriminierungsfaktor
anordnung auf die Messergebnisse zulasst. korrigiert.

Bei massenspektrometrischen Analysen

laufen eine Reihe von Prozessen ab, die

systematische Verédnderungen des gesuch-3.2.3.3. Kontrollmessungen von Isotopen-
ten urspringlichen Informationsgehalts der und Konzentrationsstandards

Probe bewirken konnen. Dazu gehoren,

neben Nicht-Linearitdten des Analysator- Zur Kontrolle der Messgenauigkeit wurden
und Verstarker-Systems, Einflisse der in regelmafiigen Abstanden Konzentrati-
lonenoptik und der lonenquellen-Extraktion onsbestimmungen fir U, Pb, Rb und Stron-
(Massen-Diskriminierung). Aber auch phy- tium an einem Obsidian-Standard (SRM
sikalisch-chemische Prozesse im Bereich 278) durchgefuhrt. Die Ergebnisse sind in
des 3-Phasen-Systems Probentrager/Silikat- Tab. 3-4 zusammengefasst. Die Kontroll-
bett/Gasphase spielen eine Rolle, die zu messungen zeigen, dass die zertifizierten
einer massenabhangigen Destillation der Konzentrationen fur alle untersuchten Ele-
Bleiisotope fuhren (Massen-

Fraktionierung). Sie kénnen maRRgeb-Tab. 3-3: Messungen des Isotopenstandards SRM 981; die
lich durch die Behandlung des Sj-angegebenen Fehler sind die zweifache Standardettuve

Gel-Betts in der Heizphase beein- Datum 2Ppfo%Ph | 2OPb/%%Pb | **°PbPb
flusst werden. 15.04.2004 0,059106 0,913415 2,16089
Um diese Prozesse in ihren Auswir- 11 45 34
kungen auf die Proben-Analysen 15.04.2004 0,059123 0,913319§ 2,160190
durch Messungen von Isotopen-Stan- 8 75 o4
dards kontrollierbar zu machen, sind ~ 15.04.2004 0'059%96 0'9133636 2'16162456
folgende Randbedingungen unbe-
79 . gung 15.04.2004 0,0590646 0,9133694  2,160641
dingt zu beachten: 12 101 15
- identische  Heizprozeduren g5, 5404 0059085 0913574  2,16203
bei Proben- und Isotopen- 12 83 75
standard-Analysen, um glei- o6 09.2004 0059078 0,91353  2,160562
ches Fraktionierungs-Verhal- 4 74 48
ten von Probe und Standard 06.09.2004 0,059042 0,913471 2,161251
Zu erreichen. 7 29 16
- identische Position der Probe  29.06.2005 0,059070 0,913457]  2,160945
und der Isotopenstandards in- 9 32 27
Erzielung vergleichbarer 15 59 23
ionenoptischer  Abbildungs- 11.10.2006 0,0591411 0,913%514 2,16091196
lén%. Extraktions- 11 16 2006 0,050096 0,913521]  2,160865
dentische Form und Ei ° il >
- ldentische -orm und Elgen- —gmearen 0,059084 0013474  2,161078
schaften des Silika-Gel- 8 67 35
Betten auf den Probentragern. GALER & 0,059030  0,91475( 2,16771
Von diesen drei Forde(ur)gen ist d__leABOUCHAMI 1998 5 35 10
letzte besonders schwierig zu erfiil————
len Diskriminierungs- 0,999002 1,001394 1,003069
’ Faktor
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mente innerhalb der Fehlergrenzen mit den
Messergebnissen Ubereinstimmen.

Die Kontrolle der Messgenauigkeit der
Strontiumisotopenverhéltnisse wurde mit-
tels des Strontium-Isotopen-Standards SRM
987 realisiert (s. Tab. 3-5). Die gefundenen
Werte stimmen mit dem Wert von 0,71026
+ 0,00002 (M'ARTHUR 1994) innerhalb der
Fehlergrenzen Uberein. Es ist aber eine
Tendenz in den Messergebnissen zu
hoheren Werten erkennbar. Aufgrund der
Tatsache, dass fur diese isotopengeo-
chemische Arbeit die Messprazision und
nicht die Messgenauigkeit von hdchster
Prioritat ist, da die Messergebnisse nur un-
tereinander und nicht mit Ergebnissen
fremder Arbeiten verglichen werden, wurde
auf eine ,Korrektur der Messergebnisse
verzichtet.

3.2.3.4. Blindwerte (,Blank“-Messungen)

Eine der wichtigsten Aufgaben im Bereich
der Analytik ist die Reduzierung der
.Blindwert-Anteile* fir die Elemente
Strontium, Rubidium, Uran und Blei. Blei
und Strontium sind an Staubpartikeln ad-
sorbiert sowie in den verwendeten chemi-

35

Phasen der Probenaufbereitung, wahrend
der Gesteins-Aufbereitung ebenso wie im
Rahmen der nasschemischen Pré&paration,
wahrend der Fixierung des angereicherten
Probenextraktes auf dem Heizfaden, wie
schliel3lich auch im Massenspektrometer
(durch Querkontaminationen) hinzugelan-
gen kann.

Mit ,Blank“-Messungen muss daher ge-
wabhrleistet werden, dass die insgesamt ein-
geschleppten Mengen an Fremd-Uran,
Strontium, -Rubidium und -Blei so gering
sind, dass sie sich im Rahmen der ge-
wiunschten Analyse-Genauigkeit nicht in
den Isotopenverhdltnissen und/oder Ele-
mentkonzentrationen der Proben auswirkt.

In Tab. 3-6 sind die wahrend der Messperi-
ode durchgefuhrten ,Blank“-Analysen auf-
gefuhrt. Bei den durchgefiihrten ,Blank*-
Analysen handelt es sich um ,Total-
Blanks* (totale Prozess-Blindwerte).
Hierfir wurden wahrend jeder Proben-
Messserie  die  gleichen  Prozeduren
(Aufschlie3en der Probe, Saulentrenngang,
Laden der Probe) auch ohne Probenmaterial
durchgefuhrt und in ihrem Gesamtbeitrag
analysiert. Die beobachteten Blindwerte
waren stets so gering, dass ihr Beitrag
durch die analytischen Fehler nicht

schen Reagenzien allgegenwartig, so dassaufgelost wurde. Daher kdnnen sie in der

probenfremdes Blei und Strontium in allen

Dateninterpretation vernachlassigt werden.

Tab. 3-4: Messungen des Konzentrationsstandards SRM 278; die
angegebenen Fehler sind die zweifache Standardetiuvej

Datum Rubidium Strontium Blei Uran Tab. 3-5: Messungen des
15.04.2004127,2+0,5 | 639+03| 16,6+0,2| 4,58+0,07  Strontium-Isotopie-Standards
06.09.2004126,9+0,8 | 63,6+02| 16,3+02| 452+011 SRM 987; die angegebenen
20.06.2004127,5+03 | 634+01| 165+01 4,56+0,03 gg‘r'g;r ;;%%ve%ﬁunzwe'fa‘:he
01.08.2004127,3+0,7 | 63,8405 | 16,8+0,3| 4,61+0,08

zertf. Wert |127,5+0,; |635+0,; |16,4+0,, |4,5820,0.
Datum 87srfesy
Tab. 3-6: Blei-, Uran-, Rubidium- und 15.04.2004 0’71](_)028
Strontiumblindwerte.
06.09.2004 0,71032
Pb U Rb Sr 5
Datum | [ng/g] | [ng/g] | [pg/g] | [pg/g] 29.06.2005 0,71027
21.09.2004 0,84 | 0,035 18,5 128 8
12.12.2004 095 | 0066| 153 | 525 01.08.2005 0,71033
30.03.2004 1,19 | 0,197| 02| 1021 11
08.05.20049 0,62 | 0,084| 21,3 384 McAvrthur, 0,71026
04.11.2004 0,33 0,017 78,5 154 1994 2
15.02.2004 1,07 | 0,024| 21,9 214
23.04.2004 0,75 | 0,046| 38,7 478
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RB-SR-UNTERSUCHUNGEN

4.RB-SR-UNTERSUCHUNGEN

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse
der Rb-Sr-Untersuchungen sowohl der
Gesteine als auch Minerale vorgestellt und
interpretiert.

4.1. Interpretierende Darstellung
der Ergebnisse

4.1.1. Mineralpraparate

4.1.1.1. Apatit

Die Apatite haben, wie es fur das Calcium-
Phosphat-Mineral typisch ist (EXIN,
2005), niedrige Rubidium-Gehalte zwi-
schen 1,7 — 5,7 ppm und hohe Strontium-
Gehalte zwischen 277 — 291 ppm. Das
8’Srfosr-Verhaltnis liegt zwischen 0,7056
und 0,7060. Durch eine Ruckrechnung
dieser Isotopenverhéltnisse mit dem be-
kannten Alter von 325 Ma (BRMMEL 1991,
ALEXANDROV ET AL. 2001) und der
8Rbf°Sr-Verhaltnisse unter Verwendung
von Gleichung (3) (siehe 1.3.1.1) wird ein
87SrfoSr-Intialwert von ca. 0,7055 ermittelt,
welcher sich mit dem Initial-Isotopenver-
haltnis deckt, der von BMMEL (1991) mit
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scheiden, weisen weder in ihren Element-
gehalten noch in ihrer Sr-Isotopen-Zusam-
mensetzung groBe Unterschiede auf
(,3817_KFS_alt” ist ein Praparat, welches
aus einem stark zerbrochenen Kalifeldspat-
Grol3kristall mit einem erhdhten Serizitisie-
rungsgrad gewonnen wurde). Die berech-
neten Alterszahlen der Kalifeldspéate sind
durchweg zu hoch. Hier ist ein Zusammen-
hang zwischen den Rb-Konzentrationen in
den Kalifeldspaten und den berechneten
Alterszahlen zu erkennen. Bei niedrigeren
Rb-Gehalten weichen die Alterszahlen des
Kalifeldspats starker vom bekannten Intru-
sionsalter des Granits (RMEL 1991;
ALEXANDROV ET AL. 2001) ab. Dies kann
auf einen Rb-Verlust der Kalifeldspate
induziert durch die Alteration des Granit-
Plutons zurtickgefuhrt werden.

4.1.1.3. Plagioklase

Die Anorthit-reichen Plagioklase weisen

Rb-Gehalte von 64,5 ppm bis 92 ppm und
Sr-Gehalte von 754 ppm bis 1084 ppm auf.
Aufgrund der niedrigen Rb- und hohen Sr-
Konzentrationen entwickelte sich das
8’SrfPsr-Verhaltnis in den Mineralen nur

langsam und liegt heute bei ca. 0,7067. Die
berechneten Alterindizes sind im Vergleich

Hilfe einer Gesteinsisochrone bestimmt ,m pbekannten geologischen Alter zu hoch.

Mineral Apatit im Soultz-Granit als ge- Kajifeldspaten auf einen Rb-Verlust zu-
schlossenes System im Bezug auf das RDb- yckzufiihren.

Sr-System fungiert hat. Eine Altersbestim- per Natrium-reiche Plagioklas (Albit) zeigt
mung ist aufgrund des geringen RD/Sr- grheplich niedrigere Rb- und Sr-Konzent-
Verhaltnisses generell zu ungenau und nicht yationen. Im Falle dieses Minerals deckt
sinnvoll. sich die fur diesen Feldspat berechnete
Alterzahl mit dem bekannten Abkuhlalter
(RUMMEL 1991,ALEXANDROV ET AL. 2001).
Somit scheint der Albit innerhalb der Feld-
spatgruppe mit seinem Rb-Sr-System das

Die Rubidium-Konzentrationen im Kali-  resjstenteste Mineral gegeniiber Alterati-
feldspat reichen von 322 ppm bis zu 442 gngprozessen zu sein.

ppm und die Sr-Konzentrationen von 358

ppm bis 877 ppm. Die Rb-Gehalte erschei-

nen relativ gleichformig, wohingegen die 4 1.1 4. Biotit

Sr-Gehalte mit zunehmender Tiefe konti-

nuierlich zunehmen. Zwei verschiedene pje Biotite haben hohe Rb-Gehalte bis zu

Kallfeldspat-Praparate aus KemStUCk 3817, 909 ppm und ruednge Sr_Geha'te von 15’5
die sich in ihrem Alterationsgrad unter-

4.1.1.2. Kalifeldspat
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Tab. 4-1: Rb-Sr-Messergebnisse der Mineralproben und Losxpgsimente (AN: Anorthit; ALB: Albit;
CHL: Chlorit; Bio: Biotit; Res: Residuum; Lea: Lasg). Die Konzentrationsangaben der Lésungen und
Residuen sind auf die Gesamteinwaage bezogen. Digegabenen Fehler sind die zweifache
Standardabweichung. Der Fehler der Rubidium- unodn8timkonzentrationsangaben betragt max. 3 %.eSieh
Text fur ndhere Erlauterung. (Indexunpublizierte Datewon Kober, Aubert und Pingel)

Altersindex
Tiefe Rb Sr t(i=0,7055)
Probe [m] [ppm] [ppm] 5’Rb/%Sr 57Sr/%%sr [Ma]
3063 AN 1735 645 | 880 02118 070505 3555481
3548_AN 1846 73,7 754 028071 0708873 34285100
4883 AN 2192 921 | 1084 024071 0708729 35 7+103
4883 ALB 2192 521 | 392 03834 0707239 3187193
2522 KFS 1564 442 358 35547 072300 34615101
3063_KFS 1735 360 453 22refl 0TI 3768187
3725 KFS 1889 400 536 21439 07159 3435488
3817_KFS* 1957 322 877 100021 0710998 3617595
3817_KFS_alt* 1957 349 756 L3 072 3676498
2522 Apatit 1564 2.1 284 0’0226352 070535
2678_Apatit 1610 47 277 0,04;3‘?20 0'705197152
3046_Apatit 1721 5,8 282 003640 0705942
3063_Apatit 1735 17 280 0’018;’: 0'7051616:
3274_Apatit 1762 57 277 0’03f()352 0'706%%6
3548_Apatit 1846 41 278 004287 070587
3725_Apatit 1889 19 201 0’0195‘? 0'705%120
4666_Apatit* 1957 35 290 0035071 070587
4883_Apatit 2192 2.4 309 0023330 0,705
2382_Chlorit 1482 190 31,4 17'55 0'74677187 1654 +4,5
2539_Chlorit 1568 130 26,5 14'22 0'722121724 85,6 +4,3
2882_Chlorit 1667 276 | 118 08 0738 212165
2882_Biotit 1667 920 75 40? 1’925§75 2097 7.1
2522 Biotit 1564 892 10,2 2883 2'013329577 324.6+95
2678_Biotit 1610 909 8,2 STl 2201880 295086
3046_Biotit 1721 803 9,6 278 LO0IERY 310090
3063_Biotit 1735 862 15,5 1753 1'505&2; 3258+9,5
3725_Biotit 1889 560 12,9 192 132N 3276484
4883_Biotit 2192 810 11,6 220) LTS 3230x94
2382_Chl_Res 1482 139 59 671'f 0'78813355’ 858+2,5
2382 Chl_Lea 1482 438 26,7 4’3 0'730100656 364,9+ 10,6
2678_Bio_Res 1610 545 6.3 281 2488 4sg7r127
2678_Bio_Lea 1610 369 23 ng 3'06535; 293,0 48,5
3725 Bio_Res 1889 218 16,2 394 08792 5096190
3725_Bio_Lea 1889 273 5,1 168 LAY 3107590
4883_Bio_Res 2192 440 9,4 1443 1'293%566 2897 +8,4
4883 _Bio_Lea 2192 289 25 3?;‘ 2'348127538 3003 +8,7
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ppm bis 8,2 ppm. Aufgrund der daraus unter den Chlorit-Praparaten aufgelistet,
resultierenden Rb/Sr-Verhaltnisse stellt der obwohl sie die Bezeichnung ,2882_Biotit"
Biotit eines der wichtigsten Minerale zur tragt (siehe Tab. 4-1).

Datierung von Abkuhlungsprozessen in Die Chlorite zeigen sehr inhomogene Rb-
Gesteinen dar (z. B.ABRE, 1986;DICKIN, und Sr-Konzentrationen. Die beiden ,rei-
2005). Der Biotit aus Kernstlck 3725 (1899 nen* Chloritproben aus Kernstuck ,2382"
m) weist eine Rb-Konzentration von 560 und ,2539“ haben Rb-Gehalte von 190 ppm
ppm auf — ein Wert, der im Vergleich zu und 130 ppm sowie Sr-Gehalte von 31,4
den Ubrigen Messergebnissen niedrig er- ppm und 26,5 ppm. Die mit einem
scheint. Der Grund dafirr ist vermutlich eine  ®’SrP°Sr-Initial-Verhaltnis  von  0,7055
leichte Chloritisierung (max. 4 % Chlorit- berechneten Alterzahlen sind mit 164,4 Ma
anteil). Trotz mdoglicher Einflisse dieses und 85,6 Ma deutlich niedriger als das
Chloritisierungsprozesses weisen alle Bio- Abkuhlalter und weisen darauf hin, dass
titproben aus diesen ,frisch* erscheinenden entweder diese Chloritisierung des Gesteins
Gesteinspartien Alterszahlen zwischen 295 zu einem spateren Zeitpunkt stattgefunden
Ma und 327 Ma auf. Diese berechneten hat oder dass das Rb-Sr-System im Chlorit
Werte approximieren gut das bekannte getffnet wurde. In beiden Féllen ist das
Abkiihlungsalter des Plutons (RMEL 7SrFeSr-Inital-Verhaltnis von 0,7055 nicht
1991, ALEXANDROV ET AL. 2001) und wer-  als der richtige Initial-Wert zur Berechnung
den somit ungeachtet der Beobachtung der Alterzahlen anzusehen, da das Rb-Sr-
sekundarer Umbildungsprozesse als Schlie- System des Gesteins zur errechneten Zeit
Bungsalter des Rb-Sr-Systems im Biotit schon weiter entwickelt war, d.h. hdhere
angesehen. Daraus folgt zugleich, dass sich ®’Sr°Sr-Verhaltnisse besessen hat.

das Mineral Biotit als stabiles Wirtsmineral Die Chloritpraparate aus Kernstick 2882
fur das Rb-Sr-System erweist, da es von haben sehr unterschiedliche Rb-Konzentra-
nachfolgenden Fluid-Gesteins-Wechselwir- tionen. Die Biotit-reiche Fraktion hat einen
kungen im Perm, Jura oder Tertiar nicht Rb-Gehalt von 920 ppm, wohingegen die
mehr signifikant beeinflusst worden ist. Im Chlorit-reiche Fraktion einen Rb-Gehalt
Umkehrschluss spricht dies dafir, dass die von nur 27,6 ppm aufweist. Obwohl sie
beobachteten marginalen Chloritisierungen dadurch sehr unterschiedlich€RbFSr-
des Biotits in einer postmagmatischen und 2’SrP°Sr-Verhaltnisse haben, sind die
Phase wahrend der Abkuhlung des Plutons mit einem Intitalisotopenverhaltnis von
stattgefunden haben und damit einem prn- w w

pylitischen Alterationsprozess zugeschrie
ben werden mussen.

Tetraederschicht

Oktaederschicht

4.1.1.5. Chlorit

Tetraederschicht

Alle untersuchten Chloritpraparate starr
men aus alterierten Kernabschnitten. Di
Proben ,2882 Chlorit* und ,2882_Biotit"
wurden aus demselben Kernstick abg
trennt. Mittels Magnetscheider und anhar
von optischen Merkmalen wurden hierbe
unter dem Binokular ein hochangereiche
tes Biotit-Praparat und parallel dazu ein

Zwischenschichtkation

Tetraederschicht

Oktaederschicht

Tetraederschicht

Chlorit-angereicherte Mineralfraktion N
hergestellt. In der Biotit-Probe wurde noc® e ® sicm ® <
ein geringer Chloritanteil beobachtet. Deg- frddion Magnesium baw. Eisen

halb wird sie innerhalb der Messergebnisseibb. 4-1:schematische Darstellung der Biotitstru
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Tab. 4-2:Rb-Sr-Messergebnisse der Gesteinsproben (WR: i@ggtebe). Die angegebenen Fehler sind
die zweifache Standardabweichung. Der Fehler ddsidRum- und Strontiumkonzentrationsangaben
betragt max. 3 %. Siehe Text fur ndhere Erlauter(ingex’: unpublizierte Datewon Kober, Aubert und
Pingel)

Hand- Altersindex
Tiefe Kappa Rb Sr t(i=0,7055)
Probe [m] [SI*1079 [ppm] [ppm] 8"Rb/sSr 87Sr/%sr [Ma]
2009 WR* 1417 0,00-011 | 386 162 S0 072380 2518173
2019 WR* 1421 017-020 | 199 220 2008 071003 3009:85
2019 WR Vein* | 1421 0 90,4 | 836 3124 07 ann2x01
2522 WR 1564 883188 | 196 466 LSl 078 3577189
2676_WR* 1609 8,85-0,11 | 189 538 Lol 0739 4190473
2678 WR 1610 913101 | 156 389 LSS 07 3618483
2833 WR* 1651 017018 | 294 124 0501 0726539 2166+57
2882 WR* 1667 105520 | 194 432 120 07T 3362484
3046_WR 1721 18,3143 | 220 470 LT 0T8N 3297492
3725 WR 1889 952159 | 203 564 Losel 071039 32672110
3817 WR 1957 123-169 | 183 585 0904 0709999 34961104
4666_WR* 1957 9,09-16,2 | 182 622 0878 0709 3498+99
4691 WR* 2155 6,78-11,8 | 155 584 0785 07097 4111121
4697 WR* 2156 0 243 150 4093 0725623 3013186
4701 WR Vein* | 2157 008011 | 179 213 242 0TIy 295695
4701 WR Vein* | 2157 008-0,11 | 119 128 207l 0T8O 3312476
4754 WR* 2168 0,06-0,16 | 250 131 5201 072102 2741178
4814 WR* 2178 562558 | 174 566 0888 071093 4281189
4883_WR 2192 103218 | 177 573 0831 07090 3302173

0,7055 berechneten Alterzahlen von 212 4.1.1.6 Leaching-Experimente an Biotit
Ma und 209,7 Ma innerhalb der Fehler- und Chlorit

grenzen identisch. Allerdings muss auch

hier die Frage nach der ,richtigen® Sr- Die Lésungen, mit der die Biotitproben
Initialisotopie zur Berechnung der Chlorit- wéhrend der Lésungsexperimente in Kon-
Alter gestellt werden. Nimmt man an, dass takt gebracht wurden, nahmen zwischen 39
beide Proben durch das gleiche geologische % und 55 % des gesamten in den Biotiten
Ereignis in ihrem Rb-Sr-System aquilibriert enthaltenen Rubidiums und ca. 25 % ihres
wurden und danach identische (Initial-) Sr- Strontiums auf. Hierbei ging bevorzugt
Isotopenzusammensetzung besessen habentadiogenes Strontium in Lésung, wie schon
so kann man eine 2-Punkt-Isochrone kon- von Q.AUER (1981) und AYLOR ET AL.
struieren. lhre Steigung ergibt einen Aqui- (2001) beobachtet wurde. Dies bestétigt,
librierungszeitraum von 211 Ma in guter dass®'Sr ebenso wie Kalium bzw. Rubi-
Ubereinstimmung mit der vorherigen Ab- dium bevorzugt in den Zwischenschichten

schatzung. anzutreffen ist (s. Abb. 4-1). Diese Bereiche
sind besonders anféllig gegenuber LO6-
sungsprozessen.

Der Chlorit hingegen zeigt in Bezug auf die
untersuchten Elemente ein anderes Verhal-
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Abb. 4-2: Konzentrations- und Isotopen-Verteilung der freschGesteinsproben in Abhéngigkeit von der
Tiefe bzw. vom Alterationsgrad. Diagramm ,A)“ stallie Rb bzw. Sr-Konzentration einer Probe gegen di
Probentiefe, Diagramm ,B)* d&Rb/f°Sr-Verhaltnis einer Probe gegen die Probentiefagiimm ,C)“ das
8’SrPeSr-Verhaltnis einer Probe gegen die Probentiefe Diayramm ,D)“ das Modellalter einer Probe
gegen die Suszeptibilitat der Probe.

ten. Aus Chloriten wurden durch die LO- ermittelten Rb-Sr-Alterzahlen von Chlori-

sungsexperimente nur 24 % bzw. Uber 80 % ten (s. Kap. 4.2.3.2).

des enthaltenen Rubidiums bzw. Strontiums

extrahiert. Hierdurch erhoéht sich das

87SrfoSr-Verhaltnis im Residuum, da be-

vorzugt gewohnliches Strontium in Losung

geht. Dies bedeutet, dass Rb und damit 4.1.2.1 Die Rb-Sr-Isotopenverteilungen in

auch radiogenes Strontium auf Gitterplat- den frischen Gesteinen in Abhangigkeit

zen innerhalb der Kiristallstruktur verteilt von der Tiefe

ist, welche weniger anfallig gegenuber

Lésungsprozessen sind. Diese BeobachtungDie Ergebnisse der frischen Gesteinsproben

hat Bedeutung fur die Interpretation der erscheinen sehr inhomogen (Tab. 4-2). Die
Rb-Gehalte in den Proben reichen von 156

4.1.2. Gesteinsproben
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ppm bis 220 ppm, die Sr-Gehalte von 389
ppm bis 622 ppm, di¥SrPeSr-Verhaltnisse
von 0,7097 bis 0,7118 und dféRbF°Sr-
Verhéltnisse von 0,765 bis 1,347. Zwischen
der Tiefe, aus der das Kernstlick stammte,
und den Element-Gehalten sowie den Iso-
topenverhaltnissen ist ein Zusammenhang
erkennbar.

Die RbDb-Konzentrationen erscheinen im
Bezug auf die Tiefe, aus welcher die Ge-
steinsprobe stammte, relativ konstant,
wohingegen die Sr-Konzentrationen in den

RB-SR-UNTERSUCHUNGEN

sind in der vorliegenden isotopengeochemi-
schen Alterationsstudie nicht weiter be-
ricksichtigt worden.

Die mit einem 8'SrP®Sr-Initialwert von
0,7055 berechneten Alterszahlen reichen in
den frischen Gesteinen von 326,7 Ma bis
428,1 Ma. Die berechneten Alterszahlen der
Proben zeigen allerdings keine Beziehung
zu der Tiefe, aus der die Proben stammten.

Allerdings zeichnet sich ein Zusammen-

hang zwischen der Suszeptibilitat und dem

Alter der frischen Proben ab. Die Gesamt-

gesteinsproben, welche die héchsten Sus-

Gesteinsproben, aus grof3erer Tiefe zuneh- zeptibilitat aufweisen, zeigen die geringsten
men (Abb. 4-2). Erkennbar ist auch, dass Alterszahlen mit 326,7 Ma bis 357,7 Ma,
die Sr-Gehalte in den Proben aus grof3erer wohingegen die Proben mit geringeren
Tiefe homogener sind, wohingegen die Suszeptibilitat-Werten Alterzahlen von tber
Gesteinsaliqguote aus geringeren Tiefen 400 Ma aufweisen. AbschlieBend kann
insgesamt grof3ere Schwankungen in ihren gesagt werden, dass die frischen Gesteins-
Strontiumgehalten zeigen. Obwohl alle proben Unterschiede in ihren Sr-Gehalten
diese Proben hohe Suszeptibilitaiten aufwei- in Abhéngigkeit von der Tiefe zeigen, aus
sen (Tab. 4-2) und von den petrographi- der die Probe stammte. Anderseits sind die
schen Merkmalen her frisch wirken (Alte- Unterschiede in ihren Alterszahlen unab-
ration also nur durch zirkulierende Fluide hangig von der Probentiefe (Tab. 4-2). Sie
entlang von Mikrorissen), scheinen die zeigen vielmehr einen Zusammenhang mit
Gesteine aus geringerer Tiefe einen Sr- dem Alterationsgrad des untersuchten
Verlust erfahren zu haben. Dieser Trend der Gesteins.

abnehmenden Rb/Sr-Verhaltnisse mit zu-

nehmender Tiefe spiegelt sich auch in den

Kalifeldspatproben (Tab. 4-1) wider. Da 4.1.2.2 Die Rb-Sr-Isotopenverteilungen
keine Unterschiede im Alterationsgrad der Gesteine in Abhéangigkeit von ihrem
dieser Gesteine erkennbar sind, koénnen Alterationsgrad

diese Rb/Sr-Verteilungsmuster auch priméar

angelegt sein, und mit der Intrusion des In diesem Kapitel werden die Ergebnisse
Plutons und den damit verbundenen Prozes- aller Gesteinsproben, also sowohl frische
sen wie ,Magmen-Differentiation® und als auch alterierte, prasentiert. Wie zuvor
.Kristallfraktionierung” in Zusammenhang Dbereits erwahnt, stellen die Suszeptibili-
stehen (z. B. BPAOLO 1981;GAGNEVIN ET tatsmessungen mittels Hand-Kappameter an
AL. 2005). QwWKA ET AL. (1990) beschrei- den Bohrkernen ein ungefahres Mald fur
ben solche Trends fur das Rb-Sr-System in den Grad ihrer Alteration dar.
Randbereichen von granitoiden Intrusiv- Die Rb-Gehalte in den frischen und
korpern. Dies wirde bedeuten, dass der schwach alterierten Proben reichen von 156
oberste Bereich des Soultz-sous-Foréts ppm bis 220 ppm und sind relativ konstant.
Granits auch tatsachlich das ,Dach" des Die stark alterierten Proben (,vein“-
Intrusivkorpers darstellt. Allerdings be- alteriert) besitzen hingegen Rb-Gehalte von
durfte es weiterer Untersuchungen wie der 90 ppm bis 386 ppm (Abb. 4-3). Die Ge-
Analyse von Barium- und SO Vertei- steine, in denen Mineralneubildungen
lungsmustern, um dies zu betatigen. Mag- dominieren, scheinen im Vergleich zu den
mendifferentiationsprozesse im Randbe- frischen Gesteinen teilweise Rb verloren,
reich von Intrusivkérpern haben nicht im teilweise Rb akkumuliert zu haben.
Mittelpunkt dieser Arbeit gestanden und
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Abb. 4-3: Konzentrations- und

Isotopen-Verteilung der

Gesfgioben in Abhangigkeit vom

Alterationsgrad (s. Text fur ndhere Erlauterung®mgramm ,A)* stellt die Rb bzw. Sr-Konzentratiemer
Probe gegen die Suszeptibilitdit dar, Diagramm ,Bs 8’RbF°Sr-Verhéltnis einer Probe gegen die
Suszeptibilitat, Diagramm ,C)* dd¥Srf°Sr-Verhaltnis einer Probe gegen die Suszeptibilitit Diagramm
,D)" das Modellalter einer Probe gegen die Suskdtit der Probe. Die Pfeile zeigen annahernd Temd

in den Konzentrationen bzw. Isotopenverhaltnissérzumehmendem Alterationsgrad.

Die Strontiumgehalte der stark alterierten

erscheint es nicht erstaunlich, dass die

Gesteine sind hingegen durchweg geringer 8’Rbf°Sr-Verhéltnisse in den alterierten

als in den frischen (Abb. 4-3). In den fri-

Proben bedeutend hoher sind als in den

schen Gesteinen reichen die Sr-Gehalte von frischen Gesteinsproben. Die frischen bzw.

389 ppm bis 622 ppm, wohingegen die Sr-
Gehalte in den alterierten Gesteinen nur
zwischen 84 ppm und 220 ppm liegen.
Somit wird Strontium vermutlich wéhrend
der Disintegration der Primar-Minerale und
des Neuaufbaus von Sekundéar-Mineralen
durch die beteiligten Fluide abgefihrt.

Aufgrund der geringeren Strontiumkon-
zentrationen in den alterierten Proben

gering alterierten Gesteine hatiBRbf°Sr-
Verhéltnisse von ~ 1 und erscheinen in der
Variation dieser Werte gleichférmiger,
wohingegen in den stark alterierten Ge-
steine Verhaltnisse zwischen 2,141 und
6,860 gefunden wurden. Ahnliche Trends
wurden fur die ®'SrP°Sr-Verhaltnisse
beobachtet. Sie sind in den frischen Gestel-
nen mit Werten von 0,7097 bis 0,7118
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deutlich gleichférmiger und zugleich gerin-

ger radiogen als die stark alterierten Proben
mit Werten von 0,7157 bis 0,7270.

Die mit einem Intialverhaltnis von 0,7055

berechneten Alterzahlen reflektieren im

Fall der alterierten Gesteine nicht das
.wahre“ SchlieBungsalter deren Rb-Sr-
Systeme. Wie bereits zuvor beschrieben
wurde, erhdhen sich die berechneten Alter-
zahlen in den frischen Proben mit zuneh-
menden  Alterationsgrad (s. Kapitel

4.1.2.1.). In den stark alterierten Proben,
deren Primarmineralbestand voéllig umge-
wandelt wurde, findet man - abgesehen von
zwei Ausnahmen - vor allem Alterzahlen

geringer als 325 Ma. In wie weit diese

Alterzahlen geologische Relevanz haben,
bzw. in wie weit sich die Rb-Sr-Daten im

Sinne der zeitlichen Stellung der hydro-

thermalen Uberpragung der Gesteine inter-
pretieren lassen, wird in Kapitel 4.2.3.1

diskutiert.

4.1.3. Leaching-Experimente der

Gesteinsprobe ,4883

an

Fur die Leaching-Experimente wurde die
Gesteinsprobe ,4883 (2192 m) ausge-
wahlt, da sie von den Suszeptibilitdtsmes-
sungen, den Rb- und Sr-Gehalten sowie den
Isotopenverhaltnissen als eine der ,fri-
schesten” Proben anzusehen ist. Durch die
Analyse der Mobilisate in den einzelnen

RB-SR-UNTERSUCHUNGEN

verhalten der Elemente Rubidium und
Strontium ist. Dartber hinaus soll abge-
schatzt werden, an welche Strukturen bzw.
Minerale die untersuchten Elemente gebun-
den sind.

Betrachtet man die Elementmobilisierung
im Verlauf der verschiedenen L&sungs-
schritte (Tab. 4-3), so fallt auf, dass insge-
samt Uber 40 % des gesamten Rb, aber
weniger als 5 % des gesamten Sr der Probe
geldst werden konnte. Rb zeigt in granitoi-
den Gesteinen eine hohe Bereitschaft zur
Migration (EREL ET AL. 2004). Aus den
vorliegenden Messergebnissen folgt, dass
circa ein Drittel des in einer Gesteinsprobe
enthaltenen Rubidiums leicht mobilisierbar
auf Grenzflachen der einzelnen Minerale
sitzt bzw. nicht fest in die Mineralgitter
eingebunden ist. Strontium hingegen ver-
halt sich insgesamt eher immobil, da der
Grol3teil der Strontium-lonen fest in gegen-
Uber Lésungsprozessen stabilen Strukturen
bzw. Mineralen eingebunden zu sein
scheint.

Aufgrund der unterschiedlichen Mengen an
Rubidium und Strontium, die in den einzel-
nen LoOsungsschritten mobilisiert wurden,
variieren die®’Rbf®Sr-Verhaltnisse in den
einzelnen Losungen erheblich. Im Fall des
ersten Losungsschritts wurde die Probe nur
mit leicht angesauertem Wasser in Kontakt
gebracht. Durch diesen wassrigen Losungs-
schritt wurde dennoch der grof3te Anteil an

Lésungsschritten sowie des Residuats nach Sr geldst. Zugleich ergab sich &itsr/f°Sr-

Abschluss des Leaching-Experiments soll
Uberprift werden, wie das Mobilisierungs-

Verhaltnis mit einem Wert von 0,7213,
welcher den Sr-Verhaltnissen der alterierten

Tab. 4-3: Ergebnisse der ,Leaching-Experimente® an der Gespeobe ,4883". Die
Konzentrationsangaben sind auf die Gesamteinwaezmglen.
0 0 i
Probe ver\_/_vendete Rb % Sr % 87Rb/Sr | 87S/8sy t(i=0,7055)
Losung [ppm] | ges | [ppm] | ges [Ma]

4883_WR | 0,08N HCI 10,2 6,5 11,8 2,6 2,5023 0,721254 442,0+12,9
729 177

4883 WR | 1N HCI 39,9 25,5 4,6 1,0 25,147 0,821792 324,9+9,5
732 336

4883_WR | 2N HCI + 15,3 9,8 2,7 0,6 16,483 0,829722 528,7 +15,4

2N HNO;3 482 195

4883 _WR_Residuum 91,1 58,2 433 95,8 0,6125 0,708161 305,2+8,9
178 50

Summe 156,5 100,0 452 100,0 0,710385
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Proben sehr ahnlich ist. Mit den weiteren neten Alterszahlen bestétigt mit die hohe
Lésungsschritten wurden Strontiumkompo- Widerstandsfahigkeit seines Rb-Sr-Systems
nenten mobilisiert, die von einer radiogene- gegeniber Alterationsprozessen. Die ge-
ren Komponente dominiert werden. Wie ringfligig chloritisierte Biotit-Probe gibt
schon die Ergebnisse der Ldsungsexperi- trotz eines starken Rubidium-Verlusts mit
mente an Biotit gezeigt haben, ist insbeson- der berechneten Alterszahl von 327 Ma den
dere Strontium mit einem hohé&fSrf°sr- Hinweis darauf, dass in einer postmagmati-
Verhdltnis aus den Zwischenschichten des schen Phase wahrend der Abkihlung des
Biotits leicht mobilisierbar (AYLOR ET AL., Soultz-Granits nach seiner Platznahme und
2000). Dies konnte die radiogeneren Isoto- Kristallisation eine deuterische Alteration
penverhaltnisse erklaren. Da%'Srf°Sr- der Minerale stattgefunden hat. Die Chlo-
Verhaltnis des Residuums liegt mit seinem rite zeigen sehr inhomogene Verteilungs-
Wert von 0,7082 geringfligig unterhalb des muster in ihren Elementkonzentrationen
mittleren Verhéltnisses der Gesteinsprobe sowie Sr-Isotopenverhaltnissen.

(0,7097; siehe Tab. 4-2). Die vorliegenden Die alterierten Gesteinsproben haben
Ergebnisse decken sich mit den Untersu- gegentber den frischen Gesteinen geringere
chungsergebnissen vOREL ET AL. (2004). Strontiumgehalte, wohingegen die Rubidi-
Ihre Experimente zeigten ebenfalls, dass die umgehalte in den alterierten Gesteinen stark
radiogenen Strontiumkomponenten bevor- variieren, und dabei sowohl héhere bzw.
zugt in die Losung uberfuhrt werden, und niedrigere  Konzentrationen  aufweisen
dass das verbleibende Strontium durch kdénnen als im Fall der frischen Gesteins-
geringere ®'Srf°Sr-Verhaltnisse gekenn- partien. Die Lésungsexperimente an einer
zeichnet ist. Gesteinsprobe haben gezeigt, dass ca. 1/3
Insgesamt zeigen die Losungsexperimente des gesamten Rubidiums sehr leicht mobili-
an den Gesteinsproben, dass sich Strontiumsierbar ist. Strontium scheint im Gegensatz
in Vergleich zu Rb immobiler verhéalt. Es dazu sehr fest an die Minerale gebunden zu
werden aus dem Gestein bevorzugt radio- sein und sich dadurch in seiner tUberwie-
gene Strontiumkomponenten mobilisiert. genden Menge (insbesondere nicht-radio-
Dadurch besitzt das verbleibende (immo- gene Komponenten) eher immobil zu
bile) Strontium niedrigere®’Srf°Sr-Ver- verhalten.

haltnisse.

4.2. Diskussion der Ergebnisse fur
4.1.4. Zusammenfassung der wichtigsten das Rb-Sr-System

Ergebnisse

4.2.1. Bilanzierung einer modellhaften
Gesteinszusammensetzung als  Summe
aller Minerale

Durch Analysen des Minerals Apatit konnte
ein initiales®’srfSr-Verhaltnis von 0,7055
ermittelt werden, welches sich mit der von

RUMMEL (1991) ermittelten Initial-Isotopie  pje Berechnung der Zusammensetzung
deckt. Die Feldspate scheinen wahrend der giag ,Modellgranits* dient vor allem der

Entwicklungsgeschichte des Soultz-Granits Betrachtung, welchen Beitrag an Rb und Sr
einen leichten Rubidium-Verlust erfahren 4o einzelnén Minerale zu der Granitzu-
zZu haben. Trends in den Elemer_ltkonzentra- sammensetzung leisten und ob mit den
tionen und der Sr-Isotopenverteilungen der \niersychten  Mineralen  iiberhaupt  alle
Kalifeldspate sowie der_frlschen Ges_telns- ‘wichtigen Rubidium- und Strontiumtrager
proben deuten darauf hin, dass es sich bei yo5 Soyitz-Granits erfasst wurden. Da zur
dem Bereich des Granit-Plutons, der durch gerechnung des Modellgranits die Element-
die Bohrung erschlossenen wurde, um pejyrage der einzelnen Mineralgruppen
ol e o s ot e QoI yurdn und e S il e gees
. u senen Gesteinzusammensetzung ebenfalls
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um einen Mittelwert handelt, ist bei dieser
vergleichenden Betrachtung eine Fehler-
Toleranz von ca. 10 % zu berlcksichtigen.
Der Rb-Gehalt des Modellgranits stimmt
sehr gut mit den gemessenen Rb-Konzent-
rationen fur die frischen Gesteinsproben
Uberein. Die wichtigsten Rubidiumtrager im
Gestein stellt der Kalifeldspat (> 50 %) und
Biotit (~ 37 %) dar. Die restlichen ca. 10 %
des Rubidiums im Gestein verteilen sich
auf die Plagioklase. Da im Biotit das Rubi-
dium in den Zwischenschichten sitzt und
relativ leicht zu mobilisieren ist, kann die
leichte  Mobilisierung des Rubidiums,
welche man in den Gesteins-Leachingexpe-
rimenten feststellen konnte, mit Sicherheit
dem Biotit zugeschrieben werden.

Die Sr-Konzentration des Modellgranits ist
mit 378 ppm deutlich niedriger als die
gemessenen Sr-Konzentrationen in den
Gesteinsproben. Dieses Defizit spiegelt
maoglicherweise die Prasenz von weiteren
Sr-Tragern wie Calcit, Phrenit und Titanit
wider, welche bei den durchgeflhrten
Untersuchungen nicht erfasst wurden. Diese

RB-SR-UNTERSUCHUNGEN

treten nur in geringen Mengen im Gestein
auf, konnen aber signifikante Sr-Gehalte
haben (z. B. ERAKADO & TANIGUCHI
2006; HASHIMOTO 1963; CHERNIAK 1995).
Daneben andern sich die Sr-Gehalte in den
Feldspaten mit zunehmender Tiefe sehr
stark und kdnnen damit in der Zusammen-
setzung des Modellgranits nur ungenau
erfasst werden. Wie die Bilanz in Tabelle 4-
4 demonstriert, stellen die Feldspéte, insbe-
sondere die Plagioklase, die wichtigsten
Strontiumtrager im Gestein dar.

Beim Vergleich der berechneten und ge-
messenen 2’Srf°Sr-Isotopenverhaltnisse
fallt auf, dass die Isotopie des Modellgra-
nits mit 0,7136 ein wenig hoher bzw.
radiogener als die gemessene Gesteinsiso-
topie mit 0,7107 ist. Auch diese Diskrepanz
konnte durch Minerale wie Calcit oder
Titanit erklart werden. Diese Minerale
besitzen in der Regel zugleich sehr niedrige
Rb/Sr-Verhaltnisse (@kiN 2005) und sind
daher Trager von gering radiogenen Sr-
Komponenten, die in der moglicherweise
unvolistandigen Sr-Bilanz nicht berlck-

Tab. 4-4:Zusammensetzung des ,Modellgranits“. Zur Bereclynder Zusammensetzung wird der Anteil des
jeweiligen Minerals im Gestein, die Rb-Sr-Gehatieiie das’’Srf°Sr-Verhétnis des Minerals verwendet.

. . . . Summe gemittelte
Albit |Anorthit | K-Feldspat Biotit Apatit (Modeligranit) | Messwerte
Anteil im
Gestein [%] 9 20 27 8,5 0,02
Rb [ppm] 52,1 76,6 375 855 3,4
Sr [ppm] 392 906 596 11 283
87Sr/%sr 0,7072| 0,7067 0,716 1,88 0,705]
Rb-Beitrag des
Minerals zu einem|  , 5 15,3 101,2 72,7 | 0,00068 194 184
Gramm Gestein
[Ppm]
Anteil am
Modellgranit [%] 2,4 7,9 52,2 37,5 0,0 100
Sr-Beitrag des
Minerals zu einem| 55 5 | 194 5 160,9 0,9 0,056 378 536
Gramm Gestein
[Ppm]
Anteil am
Modellgranit [%] 9,3 47,9 425 0,2 0,0 100
87Sr/88sr 0,7136 0,7107
Anteil am
Modellgranit [%] 9,2 47,4 42,7 0,7 0,0 100
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sichtigt sind. Insgesamt hat die Strontium-
Bilanz gezeigt, dass sowohl die Strontium-
gehalte als auch die Stontiumisotopen-
verhaltnisse der frischen Gesteine maligeb
lich von den Feldspaten bestimmt werden.
Die wichtigsten Rb-Trager im Gestein sind
die Kalifeldspate und die Biotite. Dies ist
relevant fur die Betrachtung der Alterati-
onsprozesse. Hier nimmt vor allem der
Biotit Einfluss auf die Zusammensetzung
der zirkulierenden Wasser und der Sekun-
dar-Minerale aufgrund seiner sehr radioge-
nen  Strontiumisotopenverhaltnisse und
seiner hohen RbDb-Gehalte in seinen fir
Fluide leicht zugénglichen Zwischen-
schichten (RYLOR ET AL., 2000; CLAUER,
1981).

Zusammen mit den Losungsexperimenten
konnen die Beobachtungen der Rubidium-
und Strontiumverteilung im Gestein auch
erklaren, warum die alterierten Gesteine
inhomogene Rubidium-Verteilungen auf-
weisen. Das Alkalielement ist im Biotit sehr
leicht mobilisierbar, wie die Loésungsexpe-
rimente an diesem Mineral gezeigt haben.
Ebenso scheinen die Kalifeldspate in den
frischen Gesteinen einen Rubidiumverlust
erfahren zu haben. Dies spricht ebenfalls
fur eine erhdhte Migrationsbereitschaft
dieses Elements gegentber Strontium in
den Kalifeldspaten. Kommt es zu einer
intensiveren Wechselwirkung zwischen den
Gesteinen und hydrothermalen Ldsungen,
wird Rubidium sehr schnell mobilisiert und
steht den Sekundarmineralen wahrend ihrer
in-situ Bildung nur kurzzeitig zur Verfu-
gung. Hierdurch kdénnen zu Beginn der
Alteration  Rubidiumreichere Ldsungen
auftreten, wahrend bei fortdauernden Alte-
rationsbedingungen die Losungen armer an
Rubidium werden, da ein wesentlicher Tell
des Rubidiums schon fortgefuhrt wurde.
Aufgrund der geringeren Migrationsbereit-
schaft des Strontiums kénnen Ldsungen,
welche durch das Gestein zirkulieren, nur
wenig Strontium aus dem Gestein herauslo-
sen. Damit geben die Gesteine geringere
Anteile ihres Strontiumbudgets kontinuier-
lich Uber langere Zeitraume ab, und erheb-
liche Mobilisierung des Erdalkali-Elements
tritt vor allem in Verbindung mit der Di-
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sintegration der primaren Wirts-Minerale

auf. Dies erklart die niedrigeren Sr-Kon-

zentrationen sowie die relativ homogene
Strontiumverteilung in den stark alterierten
Gesteinen bzw. den neu gebildeten Mine-
ralen. Die Strontiummobilisierung kann

also als ein kontinuierlicher Prozess ange-
sehen werden, wohingegen die Rubidium-
mobilisierung eher ein kurzzeitiger (episo-
discher) Prozess zu sein scheint.

4.2.2. Altersinformationen _und die zeitli-
che Einordnung der Uberpragungsphasen
der Mineralpraparate _und der frischen
Gesteinsproben

4.2.2.1. Biotit

Das Isochronendiagramm (Abb. 4-4) besta-
tigt, dass die Biotitpraparate 2522, 3063,
3725 und 4883 ein geschlossenes System
fur Rubidium und Strontium darstellen. Sie
bilden eine Isochrone mit einem Modellal-
ter von 325 Ma, und bestatigen damit die
Datierungen von BRvMEL (1991) und
ALEXANDROV ET AL. (2001). Die berech-
neten Alterszahlen werden als das gemein-
same SchlieBungsalter der Glimmer-Proben
interpretiert. Auch die Probe 3725, welche
den hochsten Chloritisierungsgrad aller
Biotitpraparate und einen starken Rubidi-
umverlust aufweist, liegt auf dieser Iso-
chrone. Dies belegt, dass schon sehr frih,
namlich wahrend der Abkihlung des Plu-
tons unmittelbar nach seiner Platznahme
durch Autosomatose in manchen Gesteins-
partien eine Chloritisierung des Biotits
stattgefunden hat (@Bois ET AL 1996).
Durch spater nachfolgende Fluid-Gesteins-
Wechselwirkungen wurden anschlie3end
bis zur Gegenwart keine Mobilisierungs-
prozesse in dieser Probe induziert.

Die zwei Biotitproben 2678 und 3046
hingegen liegen rechts der Modell-Iso-
chrone. Das gilt ebenso fur die Biotit-Probe
2882, welche aus einem stark alterierten
und chloritisierten Kernstick stammte.
Durch einen Vergleich der Elementkon-
zentrationen in den Biotitpraparaten wird
ersichtlich, dass die Biotitproben rechts der
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Modellisochrone niedrigere Strontiumge-
halte als die anderen Biotitpraparate auf-
weisen. Somit scheinen die Proben mit
gestorten Altersinformationen  Strontium
verloren zu haben. Diese Beobachtung
bestatigt die Laborexperimente von
TAYLOR ET AL. (2000). Der Biotit verliert in

den frihsten Stadien der Alteration haupt-
sachlich Strontium, wodurch dféRbF°Sr-

RB-SR-UNTERSUCHUNGEN

Vergleich zu den Feldspaten nur einen
geringeren Beitrag zum Strontium-Ge-
samtmengenbudget des Gesteins beitragt.
Verknupft man diese Erkenntnis mit den
Ergebnissen vonIGUER (1981) spricht der
Sr-Verlust fir Rb-reiche und Sr-arme
Wasser, die mit dem Gestein in Wechsel-
wirkung traten. Unter Berlcksichtigung der
hohen Rb-Gehalte in den zwei Biotitproben

Verhéltnisse steigen und die Proben deshalb 2678 und 2882 kann eventuell sogar von

jungere Alter vortauschen. Allerdings

haben die LOsungsexperimente an Biotit
gezeigt, dass Rubidium leichter
mobilisierbar ist als Strontium. Insbeson-
dere das Zwischenschichtkation, Kalium
bzw. Rubidium, kann aufgrund der Kristall-

struktur mit Fluiden in Wechselwirkung

treten. In diesen Zwischenschichten findet
sich aber auch das, aus dem Zerfall von
8Rb entstandené’Sr, welches auf diesen

Gitterplatzen aufgrund seiner lonengréi3e
sicherlich nicht so fest gebunden ist wie
Rubidium. Somit kdnnte eine schwache
hydrothermale Uberpragung des Biotits
dazu fuhren, dass Biotit bevorzugt Stron-
tium verliert.

Dieser Effekt wirkt sich allerdings nicht

bzw. nur geringfuigig auf den Strontiumge-
halt von Gesteinsproben aus, da Biotit im

einer Rb-Aufnahme, wie von LEBUER
(1981) postuliert, ausgegangen werden.
Wohingegen eine Chloritisierung eindeutig
zu einem Rb-Verlust fuhrt (siehe z. B. die
Biotit- bzw. Chlorit-Probe ,2882") ist eine
Muskovitisierung von Biotit mit einer Rb-
Aufnahme verkntpft (10N 1990). Somit
ware es durchaus vorstellbar, dass die
Biotit-Proben mit den niedrigen Strontium-
und erhbhten Rubidiumgehalten eine
Muskovitisierung bzw. lllitisierung erfah-
ren haben, wohingegen andere Proben mit
niedrigen Rb-Gehalten (z.B. Probe ,3725%)
eine Chloritisierung erfahren haben. Mog-
lich ware dies, wenn die Gesteine durch
hydrothermale Wasser mit unterschiedli-
cher chemischer Zusammensetzung und
unter verschiedenen Temperatur-Bedingun-
gen erfasst wurden. Auchugr (2005)

2,505
2,305
&5 Strontiumverlust
und
1,905 Rubidiumaufnahme
m = 0,004632 ~ 325,4 Ma
S
é’) 1,705 87Sl‘/86Sl‘i =0,7055
=
A
= 1,505 |
1,305 -
1,105 -
0,905 - + Biotit
B Chlorit
0,705 - T T T T T T T
0,0 50,0 100,0 150,0 200,0 250,0 300,0 350,0 400,0 450,0
8T Rb/OS 1

Abb. 4-4:Isochronendiagrammdarstellung der Biotit- und @tpooben.(s. Text fur ndhere Erlauterungen).
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konnte fir verschiedene Bereiche des
Soultz-Granits eine Alteration durch Was-
ser mit z. B. sehr unterschiedlichen pH-

Werten nachweisen. Somit ware es durch-

aus vorstellbar, dass fir den Biotit des
Soultz-Granits  von unterschiedlichen
Alterationsmechanismen, die von der
Zusammensetzung der hydrothermalen
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4.2.2.2. Feldspate

Wie zuvor bereits erwéahnt, ergeben sich aus
den Kalifeldspatdaten zu hohe Alterszahlen,
die auf einen Rb-Verlust zuriickzufihren
sind. Dies bestétigt sich auch in einer
Isochronendiagramm —Darstellung (Abb. 4-
5), da die Kalifeldspate links der Modell-

Lésungen gesteuert werden, ausgegangenisochrone liegen, die durch die Biotitproben

werden muss.

definiert wird. Allerdings ordnen sich die
Kalifeldspate in dieser Darstellung entlang

0,725
0,72
&5
@ 0715 Biotit-Isochrone
0,71 :
m Kalifeldspat
e o A Apatit
/ ................................... * PlagiOklase
0,705 t .............. T —,
0i0 0,5 1,0 1,5 2,0 A 3,0 35 4,0
s T
O
0,7075 -
- -
Kalifeldspat-Trendlinie _ -~
N\ ==
0,707 - PRI
T
&5
= Plagioklas-Trendlinie
Z 07065 | .8
= Biotit-Isochrone
0,706 -
0,7055
A Apatit
# Plagioklase
0,705 T T T T T —
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30 0,35 0,40
87Rh,868r

Abb. 4-5: Isochronendiagrammdarstellung der Feldspat- undtifigpoben.(s. Text fur nahere

Erlauterungen).
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einer Gerade mit einer Steigung von 0,48 reflektiert. Ob der lineare Trend, der sich
an, die einer Alterszahl von 337 Ma und aus diesen beiden Mineralgruppen in Abb.
einem Schnittpunkt mit der Y-Achse von 4-5 abzeichnet nun als ,Isochrone®, also
0,706 entsprechen. Damit scheint die Kali- eine geologische Relevanz besitzt, oder als
feldspat-Alteration bzw. Rb-Abgabe in den ,Mischungslinie, also einen chemischen
frischen Gesteinsproben relativ gleichmaf3ig Umverteilungs-Prozess reflektiert, kann
innerhalb des gesamten Plutons stattgefun- anhand der vorliegenden Daten nicht ab-
den zu haben. Eine zeitliche Einordnung schlie3end entschieden werden. Allerdings
des Rb-Verlusts ist aus dem vorliegenden kénnte dies darauf hinweisen, dass sowohl
Datensatz nicht méglich. ein Teil der Apatite als auch die Plagioklase
vom gleichen Hydrothermalereignis erfasst
Die Anorthitprobenpunkte liegen links der wurden.
Biotit-Modell-Isochrone, wohingegen der
Albitdatenpunkt mit einem berechneten
Alter von 317 Ma innerhalb seiner Fehler- 4.2.2.4. Gesteine ohne Alterationsmerk-
grenzen mit der Modell-Isochrone vertrag- male
lich ist. Die Abbildung 4-5 zeigt, dass alle
Plagioklas-Proben, inklusive Anorthit- und Die Datenanordnung der frischen Gesteine
Albit-Proben, sich langs eines linearen in Abb. 4-6 reflektiert die Verteilung der
Trends anordnen. Eine GeradenanpassungKalifeldspate wieder. Auch sie liegen auf
ergibt eine Steigung von 0,0035 und einen oder links der Modell-Isochrone. Unterteilt
Y-Achsenabschnitt von 0,7059. Diese man die Gesteinsproben in zwei Gruppen
Steigung wirde einem Alter von 246 Ma mit einer durchschnittlichen Suszeptibilitat
entsprechen. Ob diese Modell-Linie als > 10 * 10° Sl und < 10 * 17 SI, so zeigt
geologisch relevantes Alter interpretiert sich, dass die Proben mit héheren Suszepti-
werden darf, kann auf der Basis der gegen- bilitat-Werten naher an der Modelliso-
wartigen Datenlage nicht entschieden chrone liegen und selbst einem linearen
werden. Trend folgen, dessen Steigung einer Alters-
zahl von 330 Ma und einem y-Achsenab-
schnitt von 0,7056 entspricht. Sie scheinen
4.2.2.3. Apatit somit eine Gruppe an Proben zu reprasen-
tieren, deren Rb-Sr-Systeme seit der Ab-
Aufgrund der geringen Rb-Gehalte ist das kihlung des Plutons weitgehend geschlos-
Mineral Apatit sehr gut zur Bestimmung sen blieben. Dies bedeutet, dass die Proben
des ®'SrP°Sr-Intialverhéltnisses geeignet Gesteinspartien  repréasentieren,  welche
(DICKIN 2005). Wie in Abbildung 4-5 zu keine Anderungen in ihren Rb- und Sr-
erkennen ist, bilden die Apatitproben nicht Konzentrationen bzw. Sr-Isotopenverhalt-
eine Gruppe, die mit der Modell-Isochrone nissen durch Fluide erfahren haben.
vertraglich ist. Die Apatit-Proben-Daten Die zweite Datengruppe von Proben mit
kénnen in zwei Gruppen eingeteilt werden. Suszeptibilitaten zwischen 3 * £08I und
Die erste Gruppe zeigt niedrigéSr/f°Sr- 10 * 10° Sl liegen links der Modell-Iso-
Verhéltnisse zwischen 0,7055 und 0,7056, chrone. Sie ordnen sich entlang der ,Kali-
wohingegen die zweite GruppgSrf°sr- feldspat-Modell-lsochrone* an. Es ist ein
Verhéltnisse zwischen 0,7059 und 0,7060 Zusammenhang zwischen dem Rb-Gehalt
aufweist. Die erste Gruppe spiegelt die und der Lage der Probe im Isochronendia-
Strontium-Initialisotopenverhaltnisse ~ zur gramm zu erkennen. Gesteinsproben mit
Zeit der Intrusion wieder. Die zweite einem hohen Rb-Gehalt zeigen die nied-
Gruppe hingegen zeigt eine Initialisotopen- rigsten Werte, die zugleich dem geologi-
zusammensetzung, welche eine Zugehorig- schen Alter des Materials entsprechen. Dies
keit zu der zuvor diskutierten ,Isochronen” lasst folgende Schlussfolgerung zu: im
bzw. ,Mischungslinien® der Plagioklase Soultz-sous-Foréts Granit traten die ,fri-
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0,715
0,713
= 0,711
e
=
72
0,709
0,707
P Biotit - Isochrone A Gesteinsproben mit Sus. von
0,003 bis 0,01 SI
¢ Gesteinsproben mit Sus.
> 0,01 SI
0,705 T
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 1.4
87Rh/86sr

Abb. 4-6: Isochronendiagramm der ,frischen“ Gesteinsprob@ie Gesteinsproben wurden in zwei
Gruppen mit Suszeptibilitaten groRer 10 **181 und von 10 * 18 bis 3 * 10° Sl unterteilt. (s. Text fur

nahere Erlauterungen).

schen® Gesteinsproben unterschiedlich
stark mit Fluiden in Wechselwirkung, die
entlang von Mikrorissen  zirkulierten.
Hierbei haben sie teilweise einen Rb-
Verlust erfahren, der aber vermutlich nicht
einen Rb-Verlust der Biotite, sondern
vielmehr einen Rb-Verlust in den Kalifeld-
spaten durch Serizitisierung dieser reflek-
tiert. Deshalb zeigen schwach alterierte
Proben erhdhte Alterszahlen. Erhohte
Mobilitat des Rubidiums bzw. relative
Immobilitat des Strontiums wurde schon

die alterierten Gesteinsproben zwei Grup-
pen. Die Gesteine der ersten Gruppe haben
®RbPeSr-Gehalte < 3 und niedrigere
8’Srf°Sr-Verhéltnisse.  Sie ordnen sich
entlang der Referenzisochrone mit einem
Alter von 325 Ma an. Die Gesteine der
zweiten Gruppe habeHRbF®Sr-Gehalte >

3 und die ®'SrP®Sr-Verhaltnisse liegen
zwischen 0,723 und 0,727. Die erste
Gruppe lasst sich als Mischung von prima-
ren und sekundaren Mineralen deuten,
wohingegen die zweite Gruppe ausschliel3-

auf der Basis der Leaching-Experimente an lich aus sekundaren Mineralen zu bestehen
der Gesamtgesteinsprobe 4883 geschlossen.scheint. Interessant ist, dass die zweite

4.2.3. Die zeitliche Einordnung der stark
alterierten  Gesteinsproben  und  des
Chlorits

4.2.3.1. alterierte Gesteine
Die hochgradig ,pervasiv‘- und ,vein“-

Gruppe sich entlang eines linearen Trends
anordnet, dessen Interpretation als Iso-
chrone einen ®'SrP°Sr-Initialwert  von

0,7213 und einen Alterswert von 57 Ma
liefert. Es ist jedoch zu beachten, dass die
Datenpunkt-Streuung um die Referenzlinie
sehr hoch ist. Somit ist eine Isochronen-
deutung nicht legitim. Die Datenanordnung

alterierten Gesteine unterscheiden sich von ist jedoch vertraglich mit der Deutung
den frischen Gesteinen hauptsachlich durch durch Uberprdgung bzw. Umwandlung

ihre niedrigeren Strontiumgehalte, wohin-

dieser Gesteine in einer relativ spaten

gegen die Rb-Gehalte einen weiten Bereich Phase, z.B. im Tertiar. Zu Beginn des

zwischen 90 ppm und 386 ppm abdecken.

Im Isochronen-Diagramm (Abb. 4-7) bilden

Tertiars setzten die tektonischen Aktivitaten
der Oberrheingrabenbildung ein. Fir diese
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0,73
Trendlinie der stark alterierten Gesteine
0,725 l
= 0,72
% A Gesteinsproben mit Sus. von
= 0,003 bis 0,01 SI
0,715
¢ Gesteinsproben mit Sus.
> 0,01 SI
X alterierte Gesteinsproben mit
0,71 “Rb/“Sr < 3
H alterierte Gesteinsproben mit
“Rb/*Sr > 3
0,705
0 1 2 3 4 5 6 7

87Rb/868r

Abb. 4-7: Isochronendiagramm der ,alterierten* Gesteinspnolieie Gesteinsproben wurden in zwei
Gruppen mif’RbF®Sr-Verhaltnissen gréRer 3 und kleiner 3 untertgsltText fir nahere Erlauterungen).

Zeit ist eine starke Bruchtektonik und
erhohte hydrothermale Aktivitdt bekannt
(GENTER & TRAINEAU 1996). Der hohe Sr-

Initialwert weist auf den Einfluss einer sehr
radiogenen Komponente hin. In Frage
kommt als Quelle dieser radiogenen Kom-
ponente lediglich Biotit, der als einziges
Mineral im Gestein bei einer Strontiummo-
bilisierung solch hoch-radiogene Sr-Kom-

ponenten an die Umgebung freigeben kann.

Die durch die hydrothermalen Aktivitaten
induzierten Mineralneubildungen haben
von den hydrothermalen Fluiden die radio-

Verhaltnis von 0,727 fur neu gebildeten
Kalzit bestimmten, welcher aus alterierten
Bereichen des Soultz-Granits stammte. Die
gute Ubereinstimmung zwischen den
verschiedenen Studien demonstriert die
generell hohe Radiogenitat des Strontiums,
das mit den migrierenden Hydrother-
malfluiden im Tertidr durch die Kluftberei-
che des Soultz-Granits wanderte.

4.2.3.2. Chlorit

genen Sr-Komponenten tUbernommen und Die Chloritproben sind nicht durch ein

immobilisiert. Die dabei auftretende relativ einfaches und gemeinsames Deutungskon-
homogene Initialisotopenzusammensetzung zept zu erfassen. Die Leaching-Experi-
in dieser spaten Phase, vermutlich zu Be- mente an einem Chloritpraparat zeigten,
ginn des Tertiars, weist darauf hin, dass die dass sich das Strontium in den Chloriten

Zirkulation der Fluide Uber einen langeren
Zeitraum stattfand und die hydrothermalen
Loésungen auf groRerem Raum relativ gut
durchmischt worden sind. Auch die
schwach gebundenen Strontiumkompo-
nenten der Leaching-Experimente am
Gestein 4883 zeigte ein Strontiumisotopen-
verhaltnis von 0,7212. Dieser Wert stimmt
gut Uberein mit den Ergebnissen von
Aquilina et al. (1997), die eiff’SrFSr-

leicht mobilisieren lasst, wodurch sich die
Sr-Isotopenzusammensetzung des Minerals
verandern kann. Anderseits zeigt die deut-
lich chloritisierte Biotit-Probe ,3725" trotz
eines Rb-Verlusts ein Alter von 325 Ma
und bestatigt dadurch, dass sie seit der
postmagmatischen (karbonischen) Autoso-
matose bis heute ein geschlossenes System
geblieben ist, sich also gegeniber den
verschiedenen spateren Uberpragungspha-
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sen (permische Aktivitaten, mesozoische
und tertiare Hydrothermalfluide) als sehr
widerstandsfahige Wirtsmineralassoziation
fur das RDb-Sr-Systems erwiesen hat. Dies
lasst zugleich recht hohe Stabilitéat des Rb-
Sr-Systems im Chlorit vermuten.

Wenn man annehmen darf, dass das Rb-Sr-
System im Chlorit seit derer Bildung ge-
schlossen gewesen ist, ist zur Berechnung
des Alters einer Chlorit-Probe bei einem so
unginstig niedrigen Rb/Sr-Verhéltnis wie
in den Chloritproben die Festlegung des
Initialwerts von besonderer Bedeutung. Es
erscheinen fir die Sr-Isotopenentwicklung
im Chlorit zun&chst verschiedene Initiali-
sotopenverhdltnisse plausibel. Bei einer
Bildung des Chlorits zur Zeit der Intrusion
des Plutons ware eift’SrP°Sr-Verhéltnis
von 0,7055 relevant. Des Weiteren konnte
die Umwandlung von Biotit in Chlorit
durch Fluide mit einer’’Srf°Sr-Isotopie
von ~ 0,708 induziert worden sein. Diese
Isotopenzusammensetzung entsprache einer
Gesamtgesteinsisotopie zu Beginn des
Tertiars. AQUILINA ET AL. (1993) zeigten,
dass die Fluide im Tiefengestein von
Soultz-sous-Foréts ’SrP°Sr-Verhaltnisse
aufweisen, die einer ahnlich zusammenge-
setzten  Gesteinsisotopie  entsprechen.
Relevant wére eine solche Sr-Isotopenzu-
sammensetzung etwa bei einer Chloritisie-
rung von Biotit entlang von Mikrorissen.
Schlie3lich kénnte als Sr-Initialwert aber
auch ein Wert von ~ 0,721 in Frage kom-
men, welcher als Initialisotopenzusammen-
setzung der stark alterierten Gesteine pos-
tuliert wurde. Die mit diesen Initialisoto-
penverhaltnissen berechneten Alter sind in
Tab. 4-5 aufgeflhrt.

Fur die Interpretation der Chloritalter ist
auch der Alterationsgrad des Gesteins, aus
welchem der Biotit stammte, wichtig.
Deshalb werden die Chloritproben einzeln
besprochen:

Tab. 4-5: berechnete Alterszahlen mit verschiedenen
initial ’SrPSr-Verhaltnissen

t(i=0,7055)| t(i=0,708) | t(i=0,721)
[Ma] [Ma] [Ma]
2382_Chlorit 165,4 151,4 103,3
2539 _Chlorit 85,6 68,2 8,6
2882_Chlorit 212,0 175,6 50,7
2882 Bioti 209,7 209,1 207.1

1. Chlorit

,2382“: Diese Probe
stammte aus den obersten Bereichen
des Granit-Plutons, und befand sich
damit im Perm in einer oberflachen-
nahen Position. In dieser Position
trat das Gestein mit meteorischen
Wassern in Kontakt. Das Gestein ist
stark alteriert. Jedoch hat der Alte-
rationsprozess den originalen Mine-
ralbestand weitestgehend erhalten.
Der Biotit wurde teilweise von
Chlorit ersetzt. Chlorit tritt jedoch
auch entlang von Adern im Gestein
auf. Dies weist auf eine erhdhte
Fluidaktivitat zur Zeit der Chloriti-
sierung hin.

Mit der Palette mdoglicher Initial-
werte reichen die sich ergebenden
Alterszahlen von 165 Ma (mit
(¢’srf°sry = 0,7055) bis 103 Ma
(mit ¢'SrPesr) = 0,721). Somit er-
scheint die Chloritbildung als meso-
zoisches Ereignis. Die Untersu-
chungen von &NTER & TRAINEAU
(1996) haben gezeigt, dass die
obersten 120 m des Plutons auf-
grund der Druckentlastung des Plu-
tons durch permische Exhumierung
starker von horizontalen Kiliften
durchzogen sind. Die erhdhte Kluft-
dichte kénnte dann durch die er-
neute Versenkung im Mesozoikum
und der erhéhten hydrothermalen
Aktivitat im Jura die Chloritbildung
in diesen Gesteinsbereichen gefor-
dert haben. &HLEICHER ET AL
(2006) haben fur ahnliche alterierte
Kernabschnitte Uber vergleichbare
jurassische lllit-Bildungsalter be-
richtet.

Anderseits stellt sich fur Sekundéar-
minerale wie Chlorit, welche direkt
aus der Umwandlung von Biotit
entstehen, stets die Frage, in wie
weit es sich hierbei um Mischungs-
alter handelt. Dies lasst sich aber
haufig anhand von Leaching-Expe-
rimenten aufklaren, wie sie auch an
dieser Chloritprobe durchgefuhrt
wurden. In einem Isochronendia-
gramm wurden die Messwerte des
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Abb. 4-8:1sochronendiagramm zu den Leaching-Experimenteaumgewahlten Biotit/Chloritproben.(s.

Text fur ndhere Erlauterungen).

Residuums, des Dekantats sowie der
originalen Probe eingetragen.
Im Diagramm der Abb. 4-8 wurden
neben der Chloritprobe auch die Bi-
otitproben der Losungsexperimente
eingetragen. Alle Proben ordnen
sich entlang linearer Trends an. Aus
der Steigung der Chlorit-Referenz-
linie kann eine Alterszahl von 62,6
Ma und ein®'SrP°Sr-Initialverhalt-
niss von 0,7281 bestimmt werden.
Das Alter des Chlorits von 62,6 Ma
scheint auf eine tertiare Bildung des
Chlorits hinzuweisen. Die Trends
der Biotitproben entsprechen Al-
terszahlen von 316,2 und 302,2 Ma,
etwas geringer als das varizische
Referenzalter von 325 Ma.
Die Frage nach den Bildungszeiten
des Chlorits ,2382“ kann nicht ab-
schlieBend geklart werden. Es er-
scheint jedoch ein jurassisches oder
tertiares Ereignis wahrscheinlich.

. Chlorit ,2539*
Diese Chloritprobe zeigt niedrige
87Srfosr-Verhaltnisse, und die be-
rechneten Alter liegen zwischen 86
Ma und 8,6 Ma. Mit einem Sr-Inti-
alverhaltnis, welches einer mittleren

Gesamtgesteinszusammensetzung
entspricht und fur die entlang von
Mikrorissen zirkulierende Fluide
plausibel ist lasst sich die zeitliche
Stellung der Chloritisierung auf
frih—tertiare  Zeiten abschatzen.
Falls seit der Bildung des Chlorits
sein Rb-Sr-System geschlossen war,
so ergibt sich aus der Berechnung,
dass in diesem Gestein der Prozess
der Chloritbildung erst am Ende des
Mesozoikums oder im frihen Ter-
tiar stattfand.

. Chlorit und Biotit ,2882“: Diese

beiden Proben stammen aus einem
pervasiv alterierten Gestein. Der
Biotit wurde dabei teilweise chlori-
tisiert. Fur dieses Gestein kdnnen
starke Fluidaktivitdten entlang von
Storungszonen ausgeschlossen wer-
den.

Das Biotitpraparat weist die hdchs-
ten Rb-Gehalte aller Biotitproben
auf. Damit flgt sich diese Probe in
den generellen Rb-Trend der Biotite
ein, mit postulierter Rb-Aufnahme
in die Schichtgitter zu Beginn der
Alteration (siehe 4.2.2.1). Der er-
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Abb. 4-9: Isochronendiagramm fir Probe ,2882_Biotit* und §28 Chlorit“.(s. Text fir ndhere

Erlauterungen).

hohte Rb-Gehalt wird begleitet
durch niedrigere Strontiumkonzent-
ration. Das berechnete Alter (mit
87SrP°SK = 0,7055) betragt 210 Ma.
Daraus konnte man ein gestortes
Rb-Sr-System in diesem Biotit ver-
muten. Allerdings zeigt der Chlorit
mit diesem Strontium-Initialwert
ebenfalls ein Alter von 212 Ma.
Wirde dies wirklich bedeuten, dass
der Chlorit und Biotit zur gleichen
Zeit gebildet bzw. Uberpragt wur-
den, hatte der verbliebene Biotit Rb
aufgenommen und Strontium abge-
geben, der chloritisierte Biotit dage-
gen sowohl Rb als auch Strontium
verloren. Die Daten der Biotit- und
der Chloritprobe bilden in Abbil-
dung 4-9 zusammen eine lineare
Anordnung, die als eine ,Isochrone”
oder alternativ dazu als eine ,Mi-
schungslinie* gedeutet werden
kann, welche gut mit der bereits in
Kapitel 4.2.2.2 diskutierten Plagi-
oklas ,Mischungslinie* Uberein-
stimmen wiuirde. Dies konnte also
bedeuten, dass die Chloritisierung
von Biotit und die Albitisierung der
Plagioklase in Zusammenhang ste-

hen. Mit der erhdhten Strontium-
freigabe wahrend der Albitisierung
wuirde sich eine Erklarung dafir an-
bieten, woher der Chlorit seinen
niedrigen 'SrP®Sr-Initialwert  er-
halten hat. Eine Deutungsalternative
zu diesem Konzept ist die Mdglich-
keit, dass der Biotit ein unvollstan-
dig zurtckgesetztes (&quilibriertes)
Rb-Sr-System beherbergt, und dass
der Chlorit zur Zeit seiner Bildung
einen Initialwert von 0,721 besessen
hat. Damit wirde sich wiederum ein
tertiares Alter fur die Chloritisie-
rung ergeben, das einen Zusam-
menhang zur Oberrheingrabenbil-
dung andeuten wirde.

4.2.4. Zusammenfassung der wichtigsten
Ergebnisse

Das  Strontium-Initial-Isotopenverhéaltnis
betragt 0,7055 und wurde durch das Ca-
Phosphat-Mineral Apatit bestimmt. Ein Teil
der Apatitproben besitzt hingegen hodhere
87SrfeSr-Verhaltnisse und ahnelt dabei eher
der Plagioklas-Trendlinie. Bei dem hier
vermutlich zugrunde liegenden Strontium-
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Umverteilungsprozess handelt es sich um
einen sehr frihen Prozess in der Entwick-
lungsgeschichte des Granits von Soultz-
sous-Foréts. Offenbar wirkte sich dieser
Prozess am starksten auf Ca-Trager-
Minerale aus.

Das Mineral Biotit eignet sich generell zur
Datierung der Abkihlung des Plutons. Das
Rb-Sr-System eines Grof3teils der Bio-
titproben ist von der postmagmatischen
Abklhlung bis zur Gegenwart geschlossen
geblieben. Trat der Biotit in Wechselwir-
kung mit Fluiden, so spielte er aufgrund
seiner hohen Rubidiumgehalte sowie seiner
hohen Sr-Radiogenitéat eine wichtige Rolle
als Quelle mobilen Rubidiums und radioge-
nen Strontiums. Fur einzelne Biotitproben
konnte in den Anfangsstadien der Altera-
tion eine Aufnahme von Rubidium und ein
Verlust von Strontium nachgewiesen wer-
den. Dies kann eventuell mit einer ,Musko-
vitisierung“ bzw. Tonmineralbildung in den
Biotiten zusammenhangen If®N 1990).
Die beobachtete Chloritisierung fiihrte zu
einem hohen und raschem Verlust an
Rubidium in den zurtckbleibenden
Schichtgitteraggregaten. Zugleich liel3 sich
mit Hilfe der Rb-Sr-Isotopenverteilung in
den chloritisierten Biotiten nachweisen,
dass die Chloritisierung des Biotits im
frischen Granitgestein ein sehr friher
Prozess war und schon wahrend der
(postmagmatischen) Konsolidierung des
Plutons auftrat. Diese Uberpragung des
Gesteins wird in der Literatur als ,Perva-
sive Alteration* des Soultz-Granits be-
zeichnet (z. B. AQUEMONT 2002).

Die Feldspate beherbergen die grofdten
Mengen an Strontium im Soultz-Granit.
Allerdings scheint das Strontium sehr stabil
in der Feldspatstruktur gebunden zu sein.
Die Strontiumisotopenverhéltnisse dieser
Minerale dokumentieren relativ geringe
Anteile an radiogenem Strontium. Der
tiefenabhangige Trend in den Strontium-
isotopenverhaltnissen der Feldspate kann
auf Magmendifferentationsprozesse im
Randbereich des Intrusionskoérpers zurtick-
gefuhrt werden. Der Kalifeldspat stellt
neben Biotit die wichtigste Rb-Quelle im
Gestein dar. Der Rb-Verlust der Kalifeld-
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spat-GroRRkristalle konnte keiner spezifi-
schen  Uberpragungsphase  zugeordnet
werden, sondern lasst sich eher als konti-
nuierlicher Prozess deuten.

Die Gesteinsproben mit den geringsten
Alterationsspuren und zugleich mit den
hochsten Suszeptibilitdten haben keine
Storung ihres Rb- Sr-Systems erfahren und
zeigen damit, dass sie weder Rubidium
noch Strontium im Kontakt mit den
Hydrothermalfluiden abgegeben haben. Ein
Teil der frischen Gesteinsproben haben
einen Rb-Verlust erfahren, der vermutlich
im Zusammenhang mit dem Rb-Verlust der
Kalifeldspate steht.

Die stark alterierten Gesteinsproben zeigen
gegenuber den frischen Proben einen
Strontiumverlust. Dadurch erscheinen die
Rb/Sr-Verhaltnisse in diesen Gesteinen als
stark erhoht. Fur die alterierten Gesteins-
proben mit einem ®RbF°Sr-Verhaltnis
groRer als 3 konnte eine Uberpragung der
Gesteine im Tertidr nachgewiesen werden.
Das (tertiare) initiale Sr-Isotopenverhaltnis
dieser Gesteine ist mit Werten gréRer als
0,72 sehr hoch. In den alterierten Gesteinen
mit einem®'RbP°Sr-Verhéltnis kleiner als 3
wurden hingegen recht hohe Alterszahlen
gefunden. Die Daten dieser Proben sind
vertraglich mit der Biotit-Referenz-Iso-
chrone, deren Steigung dem postmagmati-
schen Abkuhlalter von 325 Ma entspricht.
Dies wird so gedeutet, dass die tief grei-
fende Alteration bestimmter Bereiche des
plutonischen Korpers schon wéahrend einer
frihen Phase ablief und diese Gesteinspar-
tien teilweise fir weitere Alteration durch
Hydrothermallésungen im Tertidr beson-
ders exponierte.

Die Bildung von Chlorit in alterierten
Gesteinen ist zeitlich schwer einzuordnen,
da die relevante initiale Strontiumisotopie
fur die Mineralbildung aus den vorliegen-
den Datenverteilungen nicht eindeutig
festgelegt werden kann. Alternative Deu-
tungs-Anséatze haben gezeigt, dass die
Bildung von Chlorit entweder einer meso-
zoischen oder einer tertiaren Uberpréa-
gungsphase zuzuordnen ist, oder gar suk-
zessive in beiden Zeitraumen auftrat.
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4.3. Interpretation des Rb-Sr-
Systems im Granit von Soultz-sous-
Foréts

4.3.1 Das Mobilitatsverhalten  von
Rubidium und Strontium im Gestein und
in einzelnen Mineralphasen

In den nicht alterierten Gesteinen verhalt
sich Rubidium und Strontium
weitestgehend immobil. Aufgrund dessen
ist es auch maoglich, AbklUhlungsalter von
Gesteinen anhand von Gesteinsisochronen
zu bestimmen (z.B. AurRe 1986). Schwa-
che Wechselwirkungen des Gesteins mit
entlang von Mikrorissen zirkulierenden
Hydrothermallésungen fuhren zu einer
Mobilisierung von Rubidium in den Kali-
feldspaten. Biotit hingegen scheint von
dieser niedrig-gradigen Form der Gesteins-
Alteration nicht erkennbar beeinflusst zu
werden. Im Gegenteil scheint Biotit auf-
grund einer leichten Muskovitisierung
(SiMoN 1990) Rubidium aufzunehmen und
Strontium abzugeben (z. B.oBDICH &
GAST 1966, TAYLOR ET AL. 2001). Mit
zunehmendem Alterationsgrad und einer
damit verknUpften Chloritisierung des
Biotits verliert dieses Mineral sein Rubi-
dium sehr schnell (z. B. .GUER 1981).
Somit ist die Chloritisierung von Biotit, der
neben Kalifeldspat der wichtigste Rb-
Trager im Gestein ist, ein Prozess, der sehr
Rubidiumreiche Wasser erzeugen kann. Die
Mobilisierung von Rubidium aus den
Kalifeldspaten hingegen ist als ein konti-
nuierlich und langsam verlaufender Prozess
anzusehen. Da Kalifeldspat und Biotit die
beiden wichtigsten Rubidiumquellen im
Gestein darstellen und sie ihr Rubidium
unterschiedlich schnell abgeben, kann die
Zusammensetzung der Sekundarminerale
sowohl von sehr Rubidium-reichen als auch
von Rb—armen Wassern gepragt sein. Dies
l&sst sich auch in den stark schwankenden
Rb-Konzentrationen der alterierten Ge-
steine beobachten. CBLEICHER ET AL
(2006) berichteten auch von stark variie-
renden Kalium-Gehalten in sekundar gebil-
deten llliten. Diese Unterschiede im Gehalt
des Kaliums wurden auf chemische Varia-
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tionen der hydrothermalen Ldsungen zu-
ruckgefuhrt. Diese Deutung lasst sich auf
das Alkalielement Rubidium Ubertragen.
Die beobachteten Rb-Verteilungen kdénnen
mit Hilfe der verschiedenen Mobilisations-
prozesse der Alkalielemente in den Mine-
ralen Biotit und Kalifeldspat erklart wer-
den.

Der Strontiumhaushalt im untersuchten
Granit wird von den Feldspaten gepragt.
Strontium ist im Vergleich zu den Alkali-
Elementen ein schwerer mobilisierbares
Element, welches nur langsam in Ldsung
geht, wie die Leaching-Experimente gezeigt
haben. Die Feldspate scheinen Gberwiegend
erst bei einer Umwandlung in Sekundarmi-
nerale ihr Strontium freizugeben. Bei den
Feldspaten handelt es sich um relativ grof3e
Kristalle im Gestein. Sie werden bei ihrer
Alteration in einem langsamen und die Ca-
reichen Partien bevorzugenden Prozess
serizitisiert bzw. albitisiert. Dabei geben sie
ihr Strontium langsam Uber einen langeren
Zeitraum ab und stellen somit Uber eine
langere Zeit eine kontinuierliche Stronti-
umquelle dar. Dies fuhrt dazu, dass die
alterierten Gesteine niedrigere Strontium-
gehalte als die frischen Gesteine aufweisen,
da die Wasser gleichméafig niedrige Stron-
tiumgehalte besitzen und die Sekundarmi-
nerale nur einen Teil des verfligbaren
(mobilen) Strontiums aufnehmen. Hier-
durch wird ein Teil des Strontiums aus dem
Gestein abgefiihrt und geht damit an die
Umgebung verloren.

Auch die hohe’Srf°Sr-Initialverhéltnisse
der stark alterierten Gesteine lassen sich
damit erklaren. Obwohl der Biotit schon zu
Beginn der Alteration Strontium mit einer
radiogenen Komponente freigibt, haben
doch die Leaching-Experimente am Biotit
gezeigt, dass sie auch nach starker Bean-
spruchung durch Hydrothermal-Losungen
immer noch ca. 75 % ihres Strontiums mit
einem hohen ®Sr-Anteil besitzen. Der
gering radiogene Strontiumanteil, welcher
aus den Feldspaten stammte, wird hingegen
kontinuierlich abgegeben. Somit kann es
bei der Elementmobilisierung durch Hyd-
rothermal-Lésungen Uber langere Zeit-
raume zu einer Erhdhung dé&fSrf°Sr-
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Verhéltnisse kommen, da die im Biotit rung des Plagioklases wegen der chemi-
gespeicherte radiogene Sr-Komponente im schen Ahnlichkeit der Eralkali-Elemente

Verhéltnis zur gering radiogenen Kompo- untereinander die Mobilisierung von Cal-

nente aus den Feldspaten im Lauf der Zeit cium zugleich auch zu einer Freisetzung
einen zunehmenden Einfluss auf die Ge- von Strontium mit entsprechendem Stronti-

samt-Sr-Isotopie des Gesteins gewinnt. umverlust in den urspringlichen Wirtsposi-

Anderseits zeigen die Leaching-Experi- tionen bzw. im Wirtsgestein. Nach den

mente am Gesamtgestein, dass dasvorliegenden Daten kann als gesichert
8’Srfosr-Verhaltnis des Residuums mit gelten, dass die im Leachingexperiment
0,7081 kleiner als das Ursprungsverhaltnis leicht mobilisierbaren Sr-Komponenten die

mit 0,7097 ist und der erste Losungsschritt initiale Sr-Isotopenzusammensetzung der
mit schwach angesauertem Wasser die stark alterierten Proben widerspiegelt. Der
Initial-Isotopie der stark alterierten Ge- erste Leaching-Schritt kann daher vergli-

steinsproben tragt. Geht man davon aus, chen werden mit den Wassern, die im
dass die Leaching-Experimente am Ge- Tertiar bzw. zuletzt durch das Gestein

samtgestein natirliche Prozesse der Ele- zirkulierten.

mentmobilisierung im Kontakt des Gesteins Eine weitere zentrale Frage bei der Inter-
mit den Hydrothermalfluiden reflektieren, pretation der Ergebnisse ist, ob man den
so ware fur die frischen Gesteine aus den Pluton von Soultz-sous-Foréts als ein

vorliegenden Daten eine bevorzugte Frei- eigenes, in sich geschlossenes System
setzung von radiogenem Strontium zu betrachten darf oder ob signifikante externe
schlussfolgern.  Allerdings sollten die Elementbeitrdge von anderen Gesteinen
durchgefuhrten Leaching-Experimente vor (externen Quellen, z.B. die auflagernden
allem als Experimente angesehen werden, Sedimente des Mesozoikums und Tertiars)
die etwas uber die Starke der Bindung der Uber die migrierenden Hydrothermallésun-

Elemente an eine Phase aussagen. Einegen ihren Weg in den Bereich des Plutons

umfassende Literaturiibersicht vonHw&E

& BRATLEY (2003) zeigte, dass es grof3e
Unterschiede in den Untersuchungs-Ergeb-
nissen zu Lésungsraten von Mineralen gibt,
die einerseits in Laborexperimenten und
andererseits unter nattrlichen Bedingungen
ermittelt wurden. Fur Verwitterungsstudien
(z.B. BLum & EREL, 1997, GANOR ET AL.
2004, EREL ET AL 2004) konnen diese
Laborexperimente die natlrlichen Prozesse
teilweise reflektieren. Sie kdnnen jedoch
generell nicht mit natirlichen Prozessen
gleichgesetzt werden. Das lasst sich am
Beispiel der im Labor realisierbaren Ein-
wirkzeiten der Fluide auf das Festmaterial
nachvollziehen. Die Wechselwirkungsdauer
der Fluide mit Gesteinen und Mineralen ist
um etliche Grél3enordnungen langer. Die in
der Literatur berichteten und die im Rah-
men der vorliegenden Arbeit durchgefiihr-
ten Leaching-Experimente kdnnen nicht als
~Simulierte Alterationsprozesse” angesehen
werden. Sie beleuchten jedoch die Mobili-
sierbarkeit von lonen durch hydrothermale
Fluide. Zum Beispiel fuhrt bei der Albitisie-

und seiner Minerale finden konnten. Fir die
frischen Gesteine konnte gezeigt werden,
dass es sich um eigenstandige, von der
Umgebung isolierte und durch externe

Quellen  unbeeinflusste  Gesteinsareale
handelt. Die Interpretation der Ergebnisse
der stark alterierten Gesteine zeigten zwar
insgesamt einen Strontiumverlust, aber alle
Beobachtungen kdnnen mit Hilfe der im

Gestein selbst vorhandenen und verfigba-
ren Phasen erklart werden. Somit ist ein
Einfluss von ,auf3en“ auf den Soultz sous
Foréts Granit im Fall seines Rb-Sr-Systems
nicht erkennbar.

4.3.2. Die chronologischen Informationen
des Rb-Sr-Systems: Die Entwicklungs-
geschichte des Granits _von Soultz-sous-
Foréts

Das Intrusionsalter bzw. AbkuUhlungsalter
wurde von AEXANDROV ET AL. (2001) mit
der U-Pb-Methode an Zirkonen auf 331 +-
9 Ma datiert, von DBOIS ET AL (1994) mit
der K/Ar-Methode auf 320 +-5 Ma und von
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RUMMEL (1991) mit Hilfe einer Rb-Sr-  dung von Chlorit kbnnen maoglicherweise in
Gesamtgesteinsisochrone auf 325 +-6 Ma das Mesozoikum eingeordnet werden. Die
bestimmt. Die Rb-Sr-Alter der Biotitproben Chloritisierung entlang von Stérungszonen
mit 325 Ma sowie der Gesteinsproben kann parallel verlaufen sein zu einer meso-
bestatigen das in der Literatur berichtete zoischen Tonmineralbildung. Somit scheint
Abklhlungsalter. DBois ET AL (1996) das Mesozoikum eine wichtige Phase im
beschrieb eine pervasive Alteration des Soultz-Granit zu sein, die zur Umbildung
Granits durch C@ —reiche Fluide (180 — von vorhandenen oder zur Bildung von
340°C) durch propylitische Prozesse. Die neuen Schichtgittersilikaten flhrte

leicht chloritisierte Biotit-Probe ,3725*

bestétigt diese frihe Alterationsphase und Obwohl von einer Reaktivierung alter
belegt damit eindeutig, dass die Chloritisie- permischer Stérungszonen im Tertiar
rung von Biotit teilweise einer sehr frlihen ausgegangen wird (IBois ET AL 1996;
Alteration zugeordnet werden mussiS3 PAUWELS ET AL. 1993;SMITH ET AL. 1998)
(2005) beschrieb fur diese pervasive Alte- konnte eine tertiare Uberpragung der Ge-
ration eine Hamatitisierung von Magnetit steine bisher nicht eindeutig nachgewiesen
und ordnet dieser Zeit auch die Bildung von werden. Die Rb-Sr-Daten der vorliegenden
Storungszonen im Soultz-Granit zu. Die Studie liefern fur die stark alterierten Ge-
stark alterierten Gesteinsproben mit einem steinsareale erstmals auch tertiare Alter.
8’RbPeSr-Verhaltnis zwischen 2-3 zeigten Diese stark von Fluid-Gesteins-Wechsel-
Alterszahlen, die deutlich h6éher sind als das wirkungen gekennzeichneten Gesteinsare-
Intrusionsalter des Plutons. Gesteine mit ale belegen die Spuren einer tertidren
solchen Ergebnissen stammen aus Sto- Alterationsphase, welche die Spuren vor-
rungsbereichen und haben starke Wechsel- hergehender  Alterationen Uberlagert.
wirkungen mit hydrothermalen Losungen Ahnlich stark alterierte Bereiche zeigen
erfahren. Zusammengefasst bedeutet dies,daneben auch paldozoische Alterszahlen (s.
dass schon wahrend der Abkihlung des o0.). Somit demonstrieren die vorliegenden

Plutons erste Storungszonen im Granitkor-
per angelegt wurden.

FUir Tonminerale aus Gangen im Granit
konnte mit der K-Ar-Methode ein permi-
sches Bildungsalter bestimmt werden
(SCHLEICHER ET AL 2006). Die multiepiso-
dische Bildung dieser lllite fand in einem
Temperaturbereich zwischen 125°C und

Rb-Sr-Daten insgesamt komplexe Alterati-
onstrends, angelegt zunachst durch
postmagmatische autosomatische Prozesse
und z.T. im Einflussbereich alter Stérungs-
zonen. Sie wurden spater verzahnt mit und
Uberlagert von Trends nachfolgender Alte-
rationsphasen (z.T. mit Neubildung von
Chlorit), welche den schon veranderten

350°C statt. In den alterierten Gesteinsbe- Mineralverband des Granits im Mesozoi-
reichen konnten keine permischen Alter kum, aber auch im Tertiar erneut erfasst
gefunden werden. Allerdings zeigt eine und Uberpragt haben.

Referenzisochrone, welche einen Teil der

Apatit-Daten und die Plagioklas-Daten

erfasst, ebenfalls permische Alterszahlen.

Eventuell hat die permische Uberpragungs-

phase, belegt durch die lllit-Ergebnisse, nur

einen Teil der Kalzium-reichen Minerale

betroffen.

K-Ar-Alter aus der Jura und Kreide sind
ebenfalls aus llliten bekannt ¢SLEICHER

ET AL. 2006). Die Bildungstemperaturen
waren dabei recht niedrig und lagen zwi-
schen 130°C und 170°C. Phasen der Bil-
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9. U-PB-UNTERSUCHUNGEN

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse
der U-Pb-Untersuchungen sowohl der
Gesteine als auch Minerale vorgestellt und
interpretiert.

5.1. Interpretierende Darstellung
der Ergebnisse

5.1.1. Mineralpraparate

5.1.1.1. Kalifeldspat

Die Kalifeldspate haben sehr niedrige U-
Gehalte von 0,2 ppm bis 2,9 ppm, aber
hohe Pb-Konzentrationen zwischen 49,6
ppm und 58 ppm (Tab. 5-1). Durch die

niedrigen Uran-Gehalte ist der Zuwachs an
radiogenem Blei sehr gering, und damit
konservieren sie nahezu die Pb-Isotopen-
verhaltnis zur Zeit ihrer Bildung. Das initia-

le 2°PbFYPb-Verhaltnis betragt ca. 18,30

und das®’Pb/*Pb-Verhaltnis ca. 15,54.

Das Kalifeldspatpraparat ,3817 alt”, wel-

ches aus einem starker serizitisierten Kali-
feldspat-GroRRkristall gewonnen wurde,

zeigt erhdhte Pb- sowie Urankonzentratio-
nen. Dies konnte sowohl auf eine Blei- als
auch Uran-Akkumulation in diesem Kris-

tall, ausgelost durch die Kalifeldspat-

Alteration hinweisen. Insgesamt steigen die
Pb- und Urankonzentrationen in den Kali-
feldspaten mit der Kerntiefe. Dies kann auf
Magmendifferentiations-Prozesse wahrend
der Intrusion des Plutons zurtickgefuhrt
werden (s. auch Kap. 4.1.2.1).

5.1.1.2. Plagioklase

Die Urankonzentrationen der Anorthit-
Proben reichen von 1,1 ppm bis 1,8 ppm
und der Bleigehalt von 29,4 ppm bis 37,9
ppm (Tab. 5-1). Gemessen an den relativ
geringen U-Konzentrationen liegen die
20%PpF%Ph-Verhaltnisse mit Werten von
etwa 20 sehr hoch. In der U/Pb-Altersbilanz
resultieren fur die Anorthite Alterszahlen,
die deutlich gro3er sind als das geologische
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Alter. Offenbar war das U/Pb-System der
Anorthite nicht dauerhaft geschlossen. Ob
der Elementaustausch mit der Umgebung
zu einem Uranverlust oder zu einer Blei-
aufnahme fuhrte, wird zu einem spateren
Zeitpunkt diskutiert.

Das Albitpraparat hat geringe U- und Pb-
Gehalte (0,4 ppm U bzw. 7 ppm Pb). Legt
man eine initiale Bleiisotopen-Zusammen-
setzung zugrunde, wie sie in den Kalifeld-
spaten anzutreffen ist®Pb/%Pb = 18,3),
so ist das**PbF**Pb-Verhaltnis im Albit
mit 18,7 ebenfalls relativ hoch gemessen an
seiner beobachteten Uranmenge. Auch die
U/Pb-Bilanz der Albit-Probe fuhrt daher zu
einem uUberhohten Alterswert.

5.1.1.3. Apatit

Das Mineral Apatit wurde aufgrund seiner
hohen U/Pb-Verhéaltnisse in verschiedenen
Studien zur Datierung von Gesteinen he-
rangezogen (z. B. G?®TRASSON ET AL
2002). Auch die zahlreichen Apatitprapa-
rate des Granits von Soultz-sous-Foréts
zeigen generell hohe Urangehalte um die 30
ppm, in einer Probe sogar 44 ppm. Die
beobachteten Pb-Konzentrationen sind sehr
unterschiedlich (11,2 ppm bis 56,6 ppm).
Ein Zusammenhang zwischen der Tiefe,
aus der die Probe stammte, und den Pb-
Konzentrationen besteht nicht. Allerdings
zeigen die Proben mit héheren Bleigehalten
niedrigere p-Werte (n =*U/2*Pb) und
niedrigere 2°Pb/%Pb-Verhaltnisse. Die
Alterszahlen solcher Proben sind deutlich
gro3er als das geologische Alter der Mine-
rale. Aus den Messergebnissen fur die
restlichen Apatit-Proben mit hohen u-
Werten ergeben sich U-Pb-Abkihlungsalter
der Apatite des Granits von Soultz sous
Foréts, die mit dem Rb-Sr-Abkuhlalter
seiner Biotite ann&hernd und innerhalb der
Messfehler Ubereinstimmen. Die generell
erhohten Pb-Konzentrationen in den Apatit-
Proben mit niedrigen p-Werten deuten
darauf hin, dass das U-Pb-System in sol-
chen Apatiten durch eine Bleiaufnahme aus
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Tab. 5-1 U-Pb-Messergebnisse der Mineralproben und Lésupgsenente (AN: Anorthit; ALB: Albit; CHL: Chlorit;
Bio: Biotit; Res: Residuum; Lea: LOsung). Die Konmationsangaben der Lésungen und Residuen sinddiauf
Gesamteinwaage bezogen. Die angegebenen Fehledisizaveifache Standardabweichung. Der Fehler aanund
Bleikonzentrationsangaben betragt max. 3 %. Siedwd Tur nahere Erlauterung. (Indéxunpublizierte Datenvon
Kober, Aubert und Pingel)

Tiefe U Pb to06 (|:l8,3)
Probe ml | ippm] | ppm] | 2PbPb | 2PbroPb | 2PproPn | Ma) 207pp 2% | 2%p2opp | 232
10,7479 15,6387]  40,1438] 35142 ¢
3063 AN | 1735 | 1.1 37,9 s o bo| aoea | 0791918 | 2032809 19976
3548 AN | 1846 | 18 3a7 | 20304 1500201 4LO%Y 29537:886 0770574 201961 34842
4883 AN | 2192 | 16 2094 | 198130 150489 405510 597074684 0789837 2046685 3,563
4883 ALB | 2192 | 040 7.9 187N 1502940 38792 7763:233| 0834931 2072358 32741
2522 kFs | 1564 | 017 | 18| 183120 155552 38,2163 0840455 | 2,086952  0,207100
76 62 282
3063_KFS 1735 0,22 49,6 18,3179 15,5651 38,2317 0,849723 | 2,087118 0,283986
31 28 351
a725 kFs | 1880 | o027 | 16| 1830 15580L 38,2590 0850168 | 2,087689 0,330711
3817 KFs* | 1957 | 085 | ss0 | 8309 156079 383348 0848281 | 2083877 0979225
3817_KFs_al | 1957 | 200 | sgo | '8SL34  156302 38,439 0,844050 | 2,075788  3,182286
2522 Apatit | 1564 | 305 | 225 | 2484 19903 451122 3895:117| opdeacd 1832388 101448
2678_Apatit | 1610 | 314 | 77| 25703 1597200 46128L) 34434103| 0610787 1,78996p 136,167
. 30,1005 16,2239 50,2463
2046_Apatit | 1721 | 288 | 112 o o o) 3416+128| 0538820 1668788 216,979
3063_Apatit | 1735 | 327 | 33| 28827 104529 492009 5573109 | 0560313 170601p 202,115
s274_apatit | 1762 | 205 | 129 | 2080 101040 49373 35304106 | 055731  170607p 188,260
3548_Apatit | 1846 | 305 | 234 | 249N ISOUS ASO18N 45014125 0638272 182000 98461
. 230504 158119 452903 |
3725 Apatit | 1889 | 309 | 426 s e 03 6434+193| 065994 1800295 53,920
a666_Apatitt | 1957 | 438 | se6 | 239004 158055 4443124 561 9:185| 0676047 1895808 56,743
4883_patit | 2192 | 306 | 115 | 300320 16.2759  SLOMSY 53974 102| 0531329 1.66635D 227,900
2382_Chiorit | 1482 | 134 | 718 | 9O 196302 390010 67551003 0795377 201605p 12248
2539 chiorit | 1568 | 6,6 453 | 1928 150208 394%7H 6378:101| 0810467 2045405 9435
2882 Chlorit | 1667 | 18 100 | 20047 156401 402100 8o 6+267| 0781024 200619p 11,777
2882 Biotit | 1667 | 2.2 9,2 19.70%01 156424 39898 s432:163| 0793869 202232p 15972
— 10,4197  15,6222| 39,5993
2522 Biotit | 1564 | 0,58 45 po 222 ool 8047242 0804454 2030138 84216
-, 19,5340| 15,6975 39,7579
2678_Biotit | 1610 | 0,39 46 P s i 12010388 080360 20353 55652
-, 19,0764]  15,5800| 39,2212
3046 _Biotit | 1721 | 0,38 35 A s oo 6760£203| 0816717 2056008 7,026
-, 19,4445 156180 39,7985 X
3063 Biotit | 1735 | 0,54 5,0 e 15 5 966,3+ 200 0803204 2046775 7,073
-, 10,8755|  15,6777| 40,2246
3725 Biotit | 1889 | 1,30 6.8 i i 2o 755.0£227| 0788799 202382) 126791
4883 Biotit | 2192 | 0,40 3g | 19000 196279 4007 10355311 080101 205891 69382
2382_Chl Res | 1482 | 1372 | 3so| 198809 150%84 39627 4y51:108| 0787239 190268 23217
2382 Chl_Lea | 1482 | 0,27 3,6 1928011 150133 39497 11672£350( 0809644 204350p 4,958
2678 Bio_Res | 1610 | 2,23 3,7 205539 IS708 404994 3496+105| 0764185 197045D 40428
2678 _Bio_Lea | 1610 | 0,19 21 | 19893 156404 40070 15000 £450 078620 201451p 6083
3725 Bio_Res | 1889 | 275 18 2a0878 158900 432972 3186+96 | 0657968 179747p 114,241
. 20,0205 156641 40,7057 39718+
3725 Bio_Lea | 1880 | 0,13 44 o " ool S0e5T | ors20s2| 2032280 2081
. 242863 158927 42,2303
4883 Bio_Res | 2192 | 589 2.4 o ¥ ool 211,0£63 | 0654302 1738854 179,882
4883 Bio_Lea | 2192 | 0,13 20 | 20007 150034 4099 y1208+638 0782854 2048748 4362
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der Umgebung der Minerale gestért worden
ist.

5.1.1.4. Biotit

Die Biotitproben haben geringe U-Gehalte
(< 1 ppm) und Pb-Konzentrationen (3,5 - 5
ppm). Die Biotitprobe ,3725%, welche eine
leichte Chloritisierung erfahren hat, fallt
durch einen etwas héheren Bleigehalt von
6,8 ppm und ebenfalls héheren Urangehalt
von 1,3 ppm auf. Damit scheint eine Chlo-
ritisierung von Biotit eine Erhdéhung des
Uran- und Bleigehalts nach sich zuziehen.
KRAWCZYK-BARSCH ET AL (2004) vermu-
teten, dass dies auf die Bildung von amor-
phen Eisenhydroxiden auf der Oberflache
von Chlorit zurlckzufuhren ist. Diese
Ergebnisse fuhren zu der Schlussfolgerung,
dass Uran und Blei nicht direkt in die
Chloritstruktur eingebaut werden.

Die **PbF*Pb-Verhaltnisse reichen von
19,1 bis 19,9 und sind angesichts der U-Pb-
Verteilungen in den Biotiten nicht mit
einem initialen?°Pb/*Pb-Verhaltnis von
18,3 vereinbar. Die berechneten Alters-
werte sind erheblich groR3er als das Abkih-
lungsalter des Plutons.

5.1.1.5. Chlorit

Nicht nur im RDb-Sr-, sondern auch im U-

Pb-System weisen die Chlorite erhebliche
Elementkonzentrations-Variationen auf.

Die U- bzw. Pb- Gehalte reichen von 1,8
ppm bis 13,4 ppm bzw. von 9,2 ppm bis
71,8 ppm. Diese recht hohen Konzentratio-
nen sind konform mit der Beobachtung,
dass die untersuchte Biotitprobe ,3725"
wahrend der Chloritisierung dieses Biotits
zusatzliches Uran und Blei aufgenommen
hat.

Die *°Pbf*Pb-Verhdltnisse von 19,3 bis

20,0 sind den Isotopenverhaltnissen der
Biotitproben sehr ahnlich. Die berechneten
Alterzahlen weichen mit 637,8 bis 889,6
Ma in &ahnlicher Weise wie die der Bio-

titproben vom geologischen Alter ab. Eine
offene Frage bei den Altersberechnungen
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bleibt, ob der dabei verwendete Initialwert
von 18,3 der korrekte Initialwert ist. Die
Chlorite wurden teilweise sicher zu einem
spateren Zeitpunkt gebildet, zu dem die
Bleiisotopenentwicklung des  Gesteins
schon entsprechend vorangeschritten war.

5.1.1.6 Leaching-Experimente an Biotit-
und Chlorit-Praparaten

Fur die durchgefuhrten Untersuchungen ist
von besonderer Bedeutung, dass die
Schichtgittersilikate haufig kleine Schwer-
mineraleinschliisse wie Apatit und Zirkon
enthalten konnefz. B. HRADETZKY ET AL.
1990; NASDALA ET AL. 200). Solche
Schwermineral-Einschlisse wurden auch
vereinzelt in Dunnschliff-Aufnahmen im
Biotit des Soultz-Granits entdeckt (Abb. 5-
1). Aufgrund dieses Sachverhalts wurden
die Proben, bevor sie fur die Losungsexpe-
rimente verwendet wurden, in einem Achat-
Morser gerieben. Die Absicht war dabei,
diese Mikroeinschlisse in eine Pulverform
zu uberfuhren, damit sie leichter in Losung
zu bringen sind. Insbesondere Zirkon gilt
als ein sehr resistentes Mineral gegeniber

LOsungsprozessen.
Die Residuen der Losungsexperimente an
den geriebenen Biotitproben haben

bedeutend hohere (bis zu 5,9 ppm) Urange-
halte (s. Tab. 5-1). Im Vergleich dazu
zeigen die dekantierten Ldsungen sehr
niedrige U-Konzentrationen. Ebenso ver-
halt es sich mit den Bleigehalten. Hier ist
jedoch der jeweilige Unterschied zum
Residuat nur relativ klein. Es geht ungefahr
die Halfte des enthaltenen Bleis schon zu
Beginn der Versuche in Lésung. Die
20%ppf%%Ph-Verhaltnisse der Biotitproben
sind sowohl im Dekantat als auch im Resi-
duum bedeutend héher als in der jeweiligen
ungeriebenen Probe. Insgesamt bestatigen
die vorliegenden Ergebnisse die Beobach-
tung, dass im Kristallgitter des Biotits
kleine Schwerminerale eingelagert sind,
welche die Uran-Konzentration und Blei-
Isotopenverhéltnisse  des  untersuchten
Praparates beeinflussen. Da der Einfluss
offenbar in den Residuen dominiert, scheint
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Abb. 5-1: Dunnschliffaufnahme eines Biotitkorns. Bei den Sehwineraleinschliissen
handelt es sich zu meist um Zirkone. Aber auch ikp#eten vereinzelt auf.

es sich bei den Schwermineraleinschlissen pen-Verhaltnisse beobachtet wie in den
uberwiegend um Zirkon zu handeln. Ein Chlorit-Totalaufschlissen. Lediglich der
anderes mdogliches Schwermineral wére das Bleigehalt weicht bei diesem Experiment ab
Calcium-Phosphat-Mineral  Apatit. Die und ist nur etwa halb so grof3. Dies lasst
Effekte dieses sehr leicht aufzulésenden sich mit einer inhomogenen Verteilung des
Minerals waren aber ausschlie3lich in den Bleis in den Chloriten deuten. Durch das
Dekantaten zu sehen, da es schon wahrendExperiment lie3en sich im ersten Losungs-
des ersten Schritts in LOsungen gehen schritt nur geringe Blei- und Uranmengen
wurde. Der Biotit scheint jedoch auch selbst mobilisieren — ein Hinweis auf eine relativ
in seiner Matrix Blei in ppm-Mengen zu feste Bindung von Uran und Blei im Chlo-
enthalten und damit auch ein eigenes ritgitter. Dass der Chlorit keine bzw. nur
20%pp2Ph-Verhaltnis zu tragen. Der men- wenige Schwermineraleinschliisse aufweist,
genmalige Bleianteil, welcher aus den obwohl er sich aus Biotit bildet, kann mit
Zirkonen in Konkurrenz zur Biotitmatrix in  der Umstrukturierung der einzelnen Lagen
die jeweilige Losung freigesetzt wurde, war im Schichtsilikat-Gitter zusammenhéngen,
insgesamt gering. Jedoch sind die Zirkon- wodurch die Mikroeinschliisse nur noch
gebundenen Bleikomponenten sehr radio- locker in der Chloritstruktur sitzen und
gen und kdénnen daher auf die Bleiisotopen- durch die starke mechanische Beanspru-
Zusammensetzung des Gesamtsystemschung wahrend der Aufbereitung in erheb-
.Biotit/Zirkon* einen starken Einfluss lichem Mal3e abgetrennt werden kdnnen.
nehmen.

In den Analysen der Chloritprobe hingegen

ist kein Einfluss durch Schwerminerale 5.1.2. Gesteinsproben

erkennbar. Das  Leaching-Experiment

bestéatigt den hohen Urangehalt der Chlo- Die U- und Pb-Konzentrationen sowie die
rite. Es wurden zudem &ahnliche Blei-Isoto- Blei-Isotopenverhéltnisse der frischen und
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der alterierten Gesteinsproben weisen
bedeutend grol3ere Variationen als die Rb-
Sr-Messwerte auf (Tab.5-2). Die U- und

Blei-Gehalte reichen von 4,2 ppm bis 14,5
ppm bzw. von 4,9 ppm bis 39,5 ppm. Die
Probe ,2882“ fallt durch einen besonders
hohen U-Gehalt von 69,5 ppm auf. Die
20%ppf%Ph-Verhaltnisse liegen zwischen

18,6 und 20,4. Trotz der Variationen sind
Trends in Abhangigkeit vom Alterati-

onsgrad des Gesteins erkennbar (Abb. 5-2).

Die Bleikonzentrationen in den frischen
Gesteinen sind im Allgemeinen héher als in
den alterierten. Mit Abnahme der Suszepti-
bilitdt ist zunachst eine Zunahme der Pb-
Gehalte zu erkennen. Ab einer Suszeptibi-
litat kleiner als vier * 10 S sind die Blei-
gehalte in den Proben deutlich geringer.

Auch ist die Variation der Blei-Isotopen-
verhaltnisse innerhalb der Gruppe der
frischen Gesteine geringer als innerhalb der
Gruppe der alterierten. Somit scheint durch
die Alteration eine fluidgenerierte Mobili-
sierung von Blei sowie ein Bleiaustausch
zwischen Gestein und Fluiden stattgefun-
den zu haben.

Einen sehr deutlichen Trend zeigen die
berechneten Alterszahlen®®Pb/*Ph =
18,3) der Gesteinsproben: fur die frischen
Proben wurden Alterzahlen errechnet, die
sowohl Kleiner als auch groéf3er als das
geologische Alter sind (204 Ma - 504 Ma),
wohingegen im Fall der stark alterierten
Proben die errechneten Alterzahlen immer
erheblich kleiner als das geologische Alter
sind (< 218 Ma). Die hydrothermale Alte-
ration des Gesteins sowie die hohe Mobili-

Tab. 5-2 U-Pb-Messergebnisse der Gesteinsproben. Die abgege Fehler sind die zweifache StandardabweicHbdegFehler der
Uran- und Bleikonzentrationsangaben betragt ma. Biehe Text fur ndhere Erlauterung. (Indexnpublizierte Datervon Kober,

Aubert und Pingel)

Tiefe | Hand-Kappa u Pb to06 (i=18,3)

Probe ml | 0% | ppm] | pm] | 2PboPn | 2Phrpn | %0 | Ma] 207ppo%py | 205pppopp | 238y20%pp
2009 WR* | 1417| 0,000,121 5,0 103| 18934 156598 38.72MY 2364:95 | 0827536 2046561 16,686
2019 WR+ | 1421 017020 | 130| s 19°203 1S7O0N 391%23 4701.78 | 0g0s206 200572p 45637

2019 WR_Vein*| 1421 0 145 | 129| 204279 1574 401708 180781 | 0769506 1966458 74870
2522 WR [ 1564| 883188 | 128| 205| 19033 150213 3952 2967481 | 0795544 2012688 28,370
2676 WR* | 1609| 8,85-9,11 6,0 1| 193433 156085 394392 4o53:89 | 0800938 203869f 13,088
2678 WR | 1610| 9,13-10,1 42 214 19.3329 10Ul 393789 503 9+93 | 0807801 203686p 12,704
2833 WR* | 1651| 017-0,18 9,4 219 192579 156607 3912 2184185 | 0813533 203170p 27,794
2882 WR* | 1667| 105520 | 91| 116 %82 568G 396G 910443 | ogoo7eo| 2023099 301,992
3046 WR | 1721| 183-14,3 5,6 269 19I>L 156038 39097 4og5+123| 0813753 2038614 13378
3725 WR | 1889 9,52-15,9 6.8 20| (194010 156347 394152 43 0+139| 0805874 2031618 14,787
3817 WR | 1957 12,3-16,9 8,9 21| 1929721 1508 394034 3043:91 | 081144d 2041023 20,633
ase6_WR* | 2147| 999162 | 111| 3r2| 19203 1567 395088 598193 | 0813017 205485p 23,253
4691 WR* | 2154| 6,78-11,8 47 ago| 18°9%) 156394 I8STOM 204787 | 041113 207438) 9,100
4697 WR* | 2156 0 120 | 3az| 18930 156502 39008 1g65:82| 0825737 20s790L 22,252

4701 WR_Vein*| 2157| 0,08-0,11 8,4 eg | 19970 1O 3937 1328475 | 0785754 1969615 80574

4701_WR_Vein*| 2158| 0,08-0,11 49 g1 19802 156918 3934 g28:62 | 0792543 1,98690] 103624
4754 Wr* | 2168| 0,06-0,16 6,6 49| 190418 1S67AN 389470 1650173 | 0823016 204534 28,602
414 Wr+ |2178| 562558 | 102| 395 19420 156N 393050 4210488 | 0806906 202204 16737
4883 WR | 2192| 103218 7.6 7| 1OSSH 1962T 395200 2722182 | 0700157 2021028 29090
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Abb. 5-2: Blei-Konzentrations-Verteilungen und die Vertedunder berechneten Alterszahlen der

Gesteinsproben
Bleikonzentrationen wider. (s. Text fir nahere Hddun

tat von Uran und Blei bedingen, dass die
Alterindizes einen sehr groRen Werte-
Bereich abdecken. Die geologische Rele-
vanz der Alterszahlen wird in Kapitel

5.2.3.4 diskutiert.

5.1.3. Leaching-Experimente am Gesamt-
gestein

Anders als im Rb-Sr-System wurden durch
die Losungsschritte ca. 30 % des in der
Probe enthaltenen Urans und Bleis mobili-
siert (Tab. 5-3). Dies bedeutet, dass nur ca.
70 % des Urans und Bleis fest in den sili-
katischen Bestandteilen des Gesteins ent-
halten sind.

Durch den ersten Lésungsschritt lassen sich
ca. 5 % des gesamten Urans mobilisieren.

in Abhéangigkeit vom AlterationsgraDer

Pfeil spiegelt den Trend fur die

gen)

Dies bestatigt die Ergebnisse vow1GRIE

& KLEEMANN (1986), die berichteten, dass
in frischen Gesteinen der Anteil des in-
tergranularen Urans bis zu 10 % betragen
kann. Im zweiten Losungsschritt konnten
weitere ca. 10 % des gesamten Urans
mobilisiert werden. Daraus folgt, dass sich
insgesamt Uber 15 % des Urans im Gestein
nur locker gebunden auf den Oberflachen
der Minerale befindet bzw. entlang von
Mikrorissen verteilt ist. Der Kénigswasser-
aufschluss, der vor allem dazu diente, die
Eisen-Oxide und -Hydroxide in Losung zu
bringen, zeigte, dass diese Minerale ca. 17
% des gesamten Urans enthalten. Dieser
Befund ist ebenfalls mit den Ergebnissen
von QUTHRIE & KLEEMANN (1986) verein-
bar.

Im Vergleich zum Uran scheint das Blei in

Tab. 5-3:Ergebnisse der ,Leaching-Experimente” an Gest4883"

verwendete | yran | U-Anteil | Blei | Pb-Anteil 1(i=18,3)
Probe Lésung opml | %] | [ppmy [%] 205299 | 297ph2Ph | 2%ph%ph | 2U2Ph | [Ma)
4883_WR 0,08N HCI 0.35 49 2,28 155 20,6114 15,7415 41,9719 10,526212| 1258,0
73 64 153
4883_WR 1N HCl 0,69 9,7 1,59 10,8 20,7480 15,7965 42,3239 30,380782 | 675,0
52 48 105
4883 WR | 2NHCI+2NHNQ | 121 17,0 0,63 43 19,4946 157233 38,5724 138,939784| 2405
112 99 227
4883 WR_Residuum 4,87 684 | 1023 69,5 19,3350 15,6036 39,3125 31,405770 | 166,0
41 38 87
Summe 712 | 1000 | 1473 1000 19,69P9 15,6509] 40,0176 -




B-PB-UNTERSUCHUNGEN

diesem Experiment noch leichter mobili-
sierbar zu sein. Hier wurde in den ersten
beiden Ldsungsschritten Gber 25 % des
gesamten im Gestein enthaltenen Bleis
durch die Losungen aufgenommen. Dies
konnte eine Erklarung fur die niedrigeren
Bleikonzentrationen in den alterierten
Gesteinen sein, da dieser Bleianteil durch
die Wechselwirkung mit wassrigen Ldsun-
gen sehr schnell mobilisiert und damit aus
dem Gestein entfernt bzw. umverteilt
werden kann. Der Bleigehalt in den Eisen-
Mineralen hingegen betragt nur knapp 4 %
des gesamten Bleis.

Die Bleiisotopen-Verhaltnisse der dekan-
tierten LOsungen sind alle hoher als das
Isotopenverhéltnis in der Residuallésung.
Das hochsté®PbF*Pb-Verhéltnis zeigt die
leicht mobilisierbare  Bleikomponente,
deren p-Werte zugleich relativ gering sind.
Dieses locker gebundene Blei scheint somit
an radiogenen Blei-Komponenten angerei-
chert zu sein. Dies ist von besonderer
Bedeutung fur die Diskussion der magli-
chen Aufnahme von radiogenem Blei durch
die Plagioklase (siehe Kap. 5.2.2.1.3.). Der
Lésungsschritt, der bevorzugt die Eisenmi-
nerale aufschliel3t, besitzt bei einem hohen
u-Wert relativ niedrige Bleiisotopenver-
haltnisse. Insbesondere da8PbF*Pb-
Verhéltnis ist sehr gering und liegt nahe
dem Initialwert. Da da&*PbF%*Pb-Verhalt-
nis erheblich vom U/Th-Verhaltnis mitbe-
stimmt wird, lasst sich daraus schliel3en,
dass zum einen die Eisenminerale von Uran
domi-niert werden, und dass zum anderen
der Thorium-Gehalt nur gering ist. Dies
spréche fur eine gegenuber Thorium bevor-
zugte Uranaufnahme. Das Residuum hat
niedrige Bleiisotopenverhéltnisse als das
Ausgangsmaterial. Es enthélt also nur ge-
ringe Anteile an radiogenem Blei und wird
damit Gberwiegend durch Minerale gepragt,
die akzessorisches (initiales) Blei tragen
(z.B. Feldspate).

Insgesamt ergibt sich, dass 25 % des ge-
samten im Gestein enthaltenen Bleis leicht
zu mobilisieren ist. Diese leicht mobilisier-
baren Bleikomponenten sind gepréagt durch
hohe Bleiisotopenverhéltnisse, entstammen
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also Uran-reicheren Bereichen des Ge-
steins.

5.1.4. Zusammenfassung der wichtigsten
Ergebnisse

Die berechneten Alters-Indizes fur die
Plagioklas-, Biotit-, Chlorit- und teilweise
auch fur die Apatitproben sind grofer als
das bekannte Abkiuhlungsalter des Soultz-
Granits von 325 MdRumMMEL 1997). Dies
bedeutet entweder, dass das U-Pb-System
dieser Minerale durch Aufnahme an radio-
genem Blei bzw. Verlust von Uran gestort
wurde, oder dass die Alterszahlen mit
einem zu niedrigem **Pb?*Pb-Inital-
verhaltnis berechnet wurden.

Aus den Messergebnissen der Gesteinspro-
ben errechnen sich nur dann Alterszahlen
ahnlich zum geologischen Alter, wenn die
Gesteine nahezu frei von Alterationsmerk-
malen sind. Ansonsten weichen die Alters-
indizes der Gesteinspraparate ebenfalls zu
hoéheren Werten vom geologischen Alter
ab. Zur Herstellung von Mineralpraparaten
wurden die Gesteine mit den geringsten
Alterationsmerkmalen ausgewahit. Den-
noch scheinen die Altersinformationen in
diesen Mineralen generell gestort zu sein.
Dies bedeutet, dass die Umverteilung von
Uran und/oder Pb nur auf kleinraumiger
Skala innerhalb der Gesteinsprobe erfolgt
ist, dass also die unalterierten Gesteine
insgesamt ein geschlossenes U-Pb-System
besitzen, nicht aber viele ihrer Minerale.

Die stark alterierten Gesteinsproben liefern
Altersindizes, die insgesamt kleiner sind als
im Fall der gering alterierten. Die Altersin-
dizes weichen dabei weniger vom geologi-
schen Alter ab als bei den frischen Gestei-
nen. Allerdings ist die Ableitung von Al-
terszahlen aus den alterierten Gesteinen
wegen der zeitweisen Offnung derer U-Pb-
Systeme problematisch, da die wahren Pb-
Isotopen-Initial-Zusammensetzungen  fur
die Berechnung nicht bekannt sind. Sie
durfen nicht einfach abgeschatzt werden
durch die ersatzweise Verwendung der
initialen Pb-Isotopenzusammensetzung der
unalterierten Gesteine.
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5.2. Diskussion

5.2.1. Bilanzierung des U-Pb-Systems des

Granits von Soultz-sous-Foréts aus den

Mineral-Daten

Fir die Diskussion der U- und Pb-Umver-

mensetzung durch Mittelwertbildung der
Messergebnisse fur die frischen Gesteins-
proben (,Durchschnitts-Granit®). Tabelle 5-
4 gibt eine Ubersicht der vergleichenden
Bilanz.

Der berechnete Pb-Gehalt des ,Modell-

teilungsprozesse innerhalb und zwischen Granits® ist ca. 20 % kleiner als die gemit-
den einzelnen Mineralphasen, der Mobili- telte Pb-Konzentration der Gesteinsproben

innerhalb des Diese Abweichung wird jedoch plausibel

sierung dieser

Elemente
Gesteins sowie moglicher

Elementaus- aus den Leaching-Experimenten an der

tauschprozesse des Plutons mit externen Gesteinsprobe. Sie zeigten, dass 25 % des
Bereichen ist es wichtig zu tiberpriifen, in Bleies schwach gebunden auf den Oberfla-

wie weit die Daten der untersuchten Mine-
rale mit denen der Gesteinsproben konsi-
stent sind. Hierzu bietet es sich an, mit
Hilfe der Messergebnisse sowie der Hau-
figkeit der einzelnen Minerale im Gestein
die Zusammensetzung eines ,Model-Gra-
nits* zu konstruieren. Diese Modellzusam-
mensetzung kann verglichen werden mit

chen der Minerale sitzt. Diese Bleikompo-
nenten werden nicht in der Berechnung des
.Modell-Granits" erfasst, da dieser Bleian-
teil wahrend der Herstellung der Mineral-
praparate verloren geht. Die gréf3ten Blei-
mengen im Granit finden sich in den Kali-
feldspéaten und den Plagioklasen. In dieser
Bilanz sind die Kalifeldspate die wichtigste

der tatsachlich gemessenen Granit-Zusam- Bleiquelle. Sie enthalten als einziges unter-

Tab. 5-4:Zusammensetzung

des ,Modellgranits” und Ver

gleichMesswerten im Gestein

Albit | Anorthit Fellgl-spat Biotite | Apatite | Chlorit | Zirkon (Mo?jléﬁ]gr?:nit) hg/lir:SIt/tveeI:’?e
Anteil im
Gestein [%] 9 20 27 85| 002 05| 000]
U [ppm] 0,4 1,5 0,9 0,6 32,1 6 1000
Pb [ppm] 7.9 34 53,2 4,7 23,5 34,1 50
208pp 204y, 18,72| 19,96 18,37| 19,48 26,8 19,7 30000
2085 204p}, 38,79 | 40,58 38,5 39,79 47,38 39,79 -
U-Gehalt in
Relation 2um proz.| 6 o36| 0,3 0,2 0,1| 0,00642 0,03 0,01 0,68 8,8
Anteil im
Gestein [ppm]
Anteil im
Modellgranit[og] | >3 | 444 | 859 | 75| 09} 44 1,5 100
Pb-Gehalt in
Relation zum proz.| o7 6.8 14,4 0,4| 0,004f 10,1795 0,0005 22 27,13
Anteil im Gestein
[pPpm]
Anteil im
Modellgranitee] | 2 | 3%3 | 640 18 007 08 0,0 100
208p2%py 19,5618 19,39
Anteil im
Modellgranit[og] | >° | 309 | 601} 18/ 00} 08 3,4 100
208 20pp 39,1730 39,42
Anteil im
Modellgranit [%] 3.1 31,4 62,9 18 0,0 08 - 100
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suchtes Mineral noch nahezu unverandert gebunden ist, ab, fehlen aber immer noch

die initialen Bleiisotopenverhéltnisse des
Plutons.

Das **Pb/*Pb-Verhdltnis ist im ,Modell-
Granit" ein wenig héher als in den gemit-
telten Messwerten, wohingegen das
208ppP%pp-Verhaltnis im ,Modell-Granit*
etwas kleiner ist. Dies kann auf Thorium-
reiche Minerale wie z.B. Monazit zurtickge-
fuhrt werden, welche in den Berechnungen
nicht bertcksichtig wurden. Somit kann

ca. 60 % Uran in der Bilanz des ,Modell-
Granits“. Es muss sich um sehr uranreiche
und zugleich relativ resistente Strukturen
im Gestein handeln, die dieses Uran im
Granit fixieren. Auf der anderen Seite
enthalten diese Strukturen sehr wenig bzw.
kein Pb, da die Bleibilanzierung mit Hilfe
der untersuchen Minerale schlissig ist. Das
bedeutet auch, dass grol3e Mengen an Blei,
das vorher in-situ durch den radioaktiven

davon ausgegangen werden, dass die inZerfall von Uran entstanden ist, flr die

dieser Arbeit untersuchten Minerale tat-
sachlich die wesentlichen Bleitrager des
Gesteins darstellen. Lediglich die schwach
gebundene Bleikomponente entlang von
Mikrorissen und Mineraloberflachen wurde
durch die Mineralbilanz nicht erfasst.

Die Uran-Bilanz fuhrt hingegen zu abwei-
chenden Ergebnissen. Im ,Modell-Granit”
sind nur ca. 0,7 ppm Uran zu finden, wo-
hingegen der Mittelwert aller Uranmessun-

umgebenden Minerale zur Verfigung steht
und von diesen auch nach seiner Mobilisie-
rung durch Fluide inkorporiert werden
kann. Eines der potenziell wichtigsten
.Bleifanger-Minerale“ ist dabei der Anort-
hit, der mengenmaliig neben dem Kalifeld-
spat zu den wichtigsten Bleitragern im
Gestein gehoért und gemessen an seinen
niedrigen u-Werte recht hohe Bleiisotopen-
verhaltnisse aufweist.

gen der frischen Gesteinspartien bei ca. 8,8 Insgesamt hat sich gezeigt, dass die Pb-

ppm liegt (Tab. 5-4). Die in der Bilanz
berticksichtigten Minerale enthalten also
weniger als 8 % des tatsachlich im Gestein
enthaltenen Urans. Zwar ist die Berechnung
des Modell-Wertes mit experimentellen
Messfehlern behaftet, jedoch kann diese
starke Abweichung nicht darauf zuriickge-
fuhrt werden. Wirde man die starke Ab-
weichung im Urangehalt auf ein Defizit an
Schwermineralen in den Berechnungen
zurtckfuhren, so wirden selbst bei einer
Erhéhung des Zirkonanteils auf 0,1 %
immer noch ca. 80 % Uran fehlen. Aul3er-
dem wirde sich dabei di€*Pb/*Pb-
Isotopie sehr stark erhdhen, was zu Diskre-
panzen in der Bleiisotopen-Bilanz fihren
wirde. Die akkzessorischen Schwermine-
rale gelten haufig als die Haupt-Urantrager
im Gestein. Die Granitdaten zeigen jedoch,
dass die Schwermineralbeitrage zum Ge-
samt-Uraninventar im Fall des untersuchten
Plutons nur relativ gering sind. Wie die
Ergebnisse der Gesteins-Losungs-Experi-

Bilanzierung in sich stimmig und der
Einfluss der einzelnen Minerale auf die
Bleiverteilung im Gestein nachvollziehbar
ist. Die U-Bilanzierung hingegen lasst viele
Fragen offen, die insbesondere fiur die
Uranmobilisierung und den Uran—Transport
wichtig sind.

5.2.2. Uran- und Bleimigration im Granit
von Soultz-sous-Foréts

Wie zuvor gezeigt wurde, verhalten sich
sowohl wesentliche Uran- als auch Blei-
Komponenten in den Gesteinen sehr mobil.
Eine frische Gesteinsprobe zeigte in den
Losungsexperimenten durch den relativ
kurzen Kontakt mit sauren wassrigen
Losungen einen Uranverlust von ca. 15 %
sowie einen Bleiverlust von 25 %. Zugleich
sind ca. 60 % des gesamten im Gestein
enthaltenen Urans zwar relativ gut im
Gestein fixiert, aber keinem der untersuch-

mente gezeigt haben, sind ca. 30 % des ten Mineralgitter zuzuordnen.

Urans schwach an die Mineraloberflachen
gebunden oder in den Eisenhydroxiden
enthalten. Zieht man diesen Anteil an Uran,
welches nicht in silikatischen Strukturen

Fur die Bestimmung eines zeitlichen Rah-
mens fur die Umverteilung von Uran und
vor allen dingen Blei in den einzelnen
Mineralen ist eine der zentralen Fragen, ob
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Uran und Blei nur auf kleinrAumiger Skala,
also im Milli- bis Zentimeter-Bereich, oder
Uber weite Bereiche, im Meter- bis Kilo-
meter-Bereich, durch hydrothermale LO-
sungen transportiert, ausgetauscht und
somit auch homogenisiert wurden. In den
letzten Kapiteln wurde gezeigt, dass die
berechneten Alterszahlen fiir die einzelnen
Mineral- und Gesteinssysteme bis auf
wenige Ausnahmen keine gute Uberein-
stimmung mit den aus der regionalgeologi-
schen Entwicklung bekannten geologischen
Phasen zeigen(z. B. RuMMEL 1991,
SCHLEICHER ET AL 2006; MEYER ET AL
2000;BROCKAMP ET AL 1994 und dass die
Bleikonzentrations-Daten kurze Reichwei-
ten im Austausch von Blei im Mineralkorn-
Bereich bzw. Uber Korngrenzen hinweg
favorisieren. Fir eine umfassendere Dis-
kussion der Migrations-Reichweite von
Uran und Blei erfolgt im nachfolgenden
Abschnitt zundchst eine Betrachtung des
Uran- und Blei-Mobilisierungs- und Immo-
bilisierungs-Prozess innerhalb der einzelnen
Mineralphasen des Granits.

5.2.2.1. Die Uran- und Bleiumverteilung
in den einzelnen Mineralphasen

5.2.2.1.1. Das Verhalten von Uran und Blei
im Mineral Apatit

Wie zuvor bereits erwahnt zeigen die
berechneten Alterzahlen eines Teils der
Apatitproben das Abkuhlalter des Plutons
von 325 Ma. Teilweise ergaben sich jedoch
auch erheblich zu hohe Alterswerte. Der
Grund fur die abweichenden Alterszahlen
kann entweder auf einen Uranverlust oder
eine Pb-Aufnahme zurickgefihrt werden.

B-PB-UNTERSUCHUNGEN

Vergleicht man die U-Konzentrationen, Pb-
Konzentrationen und diepu-Werte der
einzelnen Proben, so ist eine Pb-Aufnahme
zu favorisieren. Alle Apatitproben weisen
namlich ungefahr den gleichen Urangehalt
auf. Zugleich enthalten Apatitproben mit zu
niedrigen Alterswerten deutlich héhere Pb-
Konzentrationen. Dadurch erscheinen die
M-Werte niedriger als im Fall der Apa-
titproben mit korrekten Alterszahlen. Durch
den Vergleich der Bleigehalte in den beiden
Apatit-Gruppen kann abgeschétzt werden,
dass der Bleigehalt in dem Apatit mit zu
geringen Alterszahlen ungefahr verdoppelt
wurde.

5.2.2.1.2. Das Verhalten von Uran und Blei
im Mineral Biotit

Bei der Interpretation der Biotit-Daten

muissen die im Kiristallgitter sitzenden

Mikroeinschlisse berlcksichtigt werden.
Wie bereits erwdhnt scheinen die Biotite
selbst keine oder nur vernachlassigbar
geringe Uranmengen zu enthalten. Damit
stellt sich die Frage, wie viel Blei beim

Aufschluss aus den in der Biotitmatrix

sitzenden Zirkonen und wie viel Blei aus
der Biotitmatrix selbst stammte. Ale-

xandrov et al. (2001) bestimmte fur die
Zirkone des Soultz-Granits einen mittleren
Urangehalt von 1000 ppm und einen mittle-
ren Pb-Gehalt von 50 ppm. Mit diesen
Parametern kann die Bleimenge, welche
aus dem Zirkon stammte, abgeschatzt
werden. Fir eine Biotitprobe von 150 mg
bedeuten diese Vorgaben unter Bertck-
sichtigung der gemessenen Urangehalte,
dass sie ca. 0,75 mg Zirkon enthalt. Diese
Menge an Zirkon wiederum tragt ca. 0,2

Tab. 5-5: Abschatzung der Blei-Isotopenverhaltnisse im Biatich praziser Korrektur mit Hilfe der Zirkon-Dateon ALEXANDROV
ET AL. (2001) (siehe Text fur ndhere Erlauterung)

Messung| U [ppm] | Pb [ppm] | 2°Pb/%Pb | 2°PblPbyer. | °PbPPb | X PbFPbior. | 2PbPPb | 2°Pb*Pbyqy.

2522 Biotit| 1. 0,58 4,50 19,4197 18,9842 15,6222 15,6191 39,5993 9,5585
2. 0,36 4,20 19,2946 19,0033 15,6201 15,6187 39,5879 9,5633

2678 Biotit 0,39 4,60 19,5340 19,2462 15,6975 15,6954 39,7579 9,7296
3046_Biotit| 1. 0,38 3,50 19,0764 18,7133 15,5800 15,5774 39,2212 9,1885
2. 0,42 3,60 19,1152 18,7196 15,5832 15,5769 39,2421 9,1823

3063 _Biotit| 1. 0,54 5,00 19,4445 19,0785 15,6179 15,6151 39,7985 9,7636
2. 0,31 4,80 19,2651 19,0457 15,6162 15,6152 39,7886 9,7639

3725 Biotit 1,30 6,80 19,8756 19,2199 15,6777 15,673( 40,2246 0,1601
4883 Biotit| 1. 0,40 3,80 19,5090 19,1502 15,6270 15,6244 40,1674 0,1321
2. 0,50 3,50 19,6201 19,1325 15,6292 15,625( 40,1633 0,1287
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ppm Blei zum Matrix/Einschluss-Verband 5.2.2.1.3. Das Verhalten von Uran und Blei
Biotit/Zirkon bei. Es wurden im Biotit im Mineral Plagioklas
Bleikonzentrationen zwischen 3,5 und 5,0
ppm beobachtet (Tab. 5-1). Daraus folgt, Gemessen an den p-Werten sind die
dass im Biotit signifikante Bleimengen im *°PbF*Pb-Verhaltnisse der Plagioklase zu
ppm-Bereich enthalten sind. Die Interpreta- hoch. Diese Minerale enthalten eine radio-
tion der Bleiisotopenverhéltnisse in den gene Bleikomponente, die nicht mit dem
Biotiten wird durch die Prasenz der sehr Uran/Blei-Verhaltnis in Einklang steht.
radiogenen Bleikomponenten der Zirkon- Aufgrund dessen muss von einem Uran-
Einschlisse erschwertLAXANDROV ET AL. verlust oder einer Aufnahme von Blei mit
(2001) haben die Pb-Isotopenverhdltnisse einer radiogenen Bleikomponente ausge-
im Zirkon bestimmt. Zugleich haben sie gangen werden. Da Uran in 6-wertiger
gezeigt, dass das U-Pb-System der Zirkone Form bzw. als 6-wertiges Atom aus ent-
des Granits in den letzten 325 Ma ein sprechender Koordination im Vergleich zu
geschlossenes System geblieben ist. DaherThorium durch Fluide leichter mobilisiert
lasst sich mit Hilfe der gemessenen Uran- wird, ware bei einem Uranverlust der
konzentrationen in den einschlusshaltigen Plagioklase der urspriingliche Thoriumge-
Biotitpraparaten, die dem Zirkon zugeord- halt erhalten geblieben. Aus diesem Grund
net werden, der in-situ gebildete radiogene wurde an einem Plagioklas-Praparat der
Bleianteil berechnen. Mit Hilfe dieser Thorium-Gehalt durch ICP-MS-Messungen
Berechnungen kann somit die gemessene (induktiv gekoppeltes Plasma Massenspekt-
Bleiisotopen-Zusammensetzung der Bio- roskopie) bestimmt. Uber dig”Pb/**Pb-
titproben hinsichtlich des Einschlusszirkon- und ?*Pb?%Pb- Verhéltnisse und mit Hilfe
Beitrags korrigiert werden. Die Bleiisoto- des bekannten Alters des Gesteins kann
penverhdltnisse der Biotitmatrix nach sein ungefahres Th/U-Verhaltnis abge-
Ausfuihrung dieser Korrektur sind in der schatzt werden, welches fur den Granit von
Tabelle 5-5 aufgefthrt. Soultz bei ca. 4 liegt. Dies entspricht dem
Wegen der verschiedenen Annahmen in der mittleren Th/U-Verhaltnis fir granitoide
Berechnung und wegen des Einflusses der Gesteine, welches aus Literaturangaben (z.
Messfehler handelt es sich nur um eine B. FAURE 1986; WEDEPOHL 1995; TAYLOR
grobe Abschatzung der Pb-Isotopenzusam- & MCLENNAN 1995) bekannt ist. Das mit
mensetzung der Biotitmatrix. Allerdings Hilfe der Thoriummessung in gleicher
haben Messwiederholungen an einem Weise abgeschétzte Th/U-Verhéltnis im
Biotitpraparat zu sehr &hnlichen Ergebnis- Plagioklas liegt bei ca. 4,9. Ein Uranverlust
sen gefihrt (Tab. 5-5). um etwa eine GrolRenordnung, wie er zur
Die korrigierten *°®PbP%Pb-Verhaltnisse  Erklarung der beobachteten Diskrepanz
bzw. *Pb/*Pb-Verhaltnisse der Bio- zwischen den p-Werten und der Radioge-
titproben variieren im Bereich von 18,7 bis nitat des Bleis in den Plagioklasen erfor-
19,2 bzw. von 15,69 bis 15,58 und weichen derlich ware, ist aus diesem Ergebnis nicht
signifikant von den Blei-Initialwerten mit  abzuleiten. Somit muss der Plagioklas Blei
18,3 bzw. 15,55 des Gesteins ab. Daraus akkumuliert oder zumindest mit seiner
folgt, dass die Biotitminerale im Granit Umgebung ausgetauscht haberoeDUND
wahrend einer oder mehrerer hydrotherma- HART (1963) vermuteten, dass Blei von
ler Phasen Blei mit ihrer Umgebung aus- Feldspaten aufgenommen werden kann,
getauscht haben. ohne dass diese dabei um- bzw. rekristalli-
sieren. Auch RSHOLT ET AL (1973) wiesen
die Aufnahme von Pb durch Mikroklin in
einem granitoiden Gestein nach, welches
sie auf ein thermisches Ereignis zurick-
fuhrten, bei dem bevorzugt Blei aus Tho-
rium- und Uranreichen Mineralen oder
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Gesteinsbereichen von den
aufgenommen werden.

Da die Plagioklase im Soultz-Granit neben
den Kalifeldspaten die wichtigsten Bleitra-
ger sind, ist die Beobachtung, dass er mit
seiner Umgebung Blei austauscht, fur das
Verstandnis der Bleimigration im Gestein
von grofRer Bedeutung. Unter diesem As-
pekt kann dieses Mineral als Schltisselmi-
neral fur die Beschreibung von Mobilisie-
rungs- und Immobilisierungs-Prozessen des
Bleis im granitischen Mineralverband
angesehen werden.

Feldspéaten

5.2.2.2. Das Bleiisotopen-Entwicklungs-
diagramm®*®%Pb*Pb gegerf*Pb*Pb

Da ?Pb bzw.*%b die Endprodukte der
Zerfallsreihen von®**Th bzw. 2% sind,
wird die Lage einer Probe im Diagramm
28pp%%Ph versug®Pb*Pb hauptsachlich
von ihrem #*Th/2%U-Verhaltnis -Wert)
gesteuert, wenn das betrachtete U-Pb-
System sich unter geschlossenen Bedin-
gungen entwickeln konnte. DerWert flr
granitoide Gesteine liegt normalerweise
zwischen 3 und 4 (z. B. ABRE, 1986;
WEDEPOHL 1995; TAYLOR & MCLENNAN
1995). Die initialen Bleiisotopenverhalt-
nisse sind aus den Kalifeldspatproben
bekannt. Ausgehend von diesen Initialwer-
ten konnen verschiedene Modell-Entwick-
lungslinien in Abh&ngigkeit von ihrem-
Wert in das Diagramm eingetragen werden.
Unter Bericksichtigung der berechneten
Alterszahlen scheint nur ein Teil der Apa-
titproben eine ungestorte Bleiisotopen-
Entwicklung aufzuweisen. Diese Proben
ordnen sich im Diagramm entlang einer
Entwicklungslinie an, welche durch einen
k-Wert von 3,25 und die initialen Isotopen-
verhaltnisse definiert wird. Apatitproben
mit ,gestorter* U-Pb-Bilanz hingegen
liegen links dieser Modelllinie. Fur diese
Apatit-Proben wurde in Kapitel 5.2.2.1.1.
eine Bleiaufnahme postuliert. Solche Apa-
titproben haben offenbar bei einer Auf-
nahme bzw. einem Austausch von Blei mit
ihrer Umgebung fremde Bleikomponenten
aus mindestens einem ,Blei-Pool* (=
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Reservoir verfugbarer, d.h. mobilisierbarer
Komponenten von Blei innerhalb des
Gesteins) mit hoherer Thorogenblei-Akku-
mulation bezogen. Fur die Plagioklase
wurde ebenfalls eine Offnung ihres U-Pb-
Systems mit Austausch von Blei mit ihrer
Umgebung postuliert. Die Position der
Plagioklas-Datenpunkte ist im Diagramm
zwischen den Referenzlinien entsprechend
Kk = 4 - 5. Solche Positionen entsprechen
einem etwas erhohten Radiogenbleiantell
im thorogenen Blei dieser Minerale. Eine
besondere Position im Diagramm nehmen
auch die Datenpunkte ein, die sich aus dem
Gesamtgesteins-Losungsexperiment  erge-
ben haben (,WR 4883 leach®). Insbeson-
dere die Ldsungen, welche den leicht
mobilisierbaren Bleianteil enthalten, zeigen
gemessen an ihrefP®Pb?*Pb-Verhaltnis-
sen sehr hohé®®Pb/**Pb-Isotopenverhalt-
nisse. Dadurch liegen sie im Diagramm
sogar links der Entwicklungs-Referenzlinie
mit einem k-Wert von 5. Dies lasst die
Schlussfolgerung zu, dass die Apatite und
Plagioklase wahrend mindestens einer der
Granit-Alterationsphasen in  Wechselwir-
kung mit mindestens einem granitinternen
Blei-Reservoir traten, welches durch einen
erhohten®®®Pbf%*Pb-Anteil gekennzeichnet
ist. Dieses Blei-Reservoir leicht mobilisier-
barer Komponenten wird vermutlich in
seiner mittleren Bleiisotopen-Zusammen-
setzung durch die in den ersten L6sungs-
schritten nachgewiesenen Bleikomponenten
gut dargestellt. Gilt diese Schlussfolgerung,
so lassen sich im Diagramm entsprechende
Mischungslinien (gestrichelt) konstruieren.
Eine mdgliche Mischungslinie wird defi-
niert durch die Endpunkte der Apatitproben
mit ungestortem U-Pb-System und des
mobilen Bleis, eine andere durch die mitt-
lere Zusammensetzung des mobilen Bleis
und der frischen Gesteinsproben festgelegt.
Bei dieser Konstruktion sind sowohl die
Datenpunkte der Apatitproben mit gestor-
tem U-Pb-System als auch die Anorthitda-
ten im Einklang mit den Mischungstrends.
Dies untermauert die Vermutung, dass
diese Minerale Blei austauschen konnten
mit mindestens einem gemeinsamen Blei-
Reservoir. Es kann sich aber auch um
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Abb. 5-3:Darstellung aller Pb-Isotopen-MessergebnisserirraiDiagramm*Pb/*Pb versug®PbF*Pb.
Die durchgezogenen Linien zeigen die EntwicklungBleiisotopenverhéltnisse unterschiedlicher System
mit verschiedenen Th/U-Verhaltnissemx{Vert*). Die gestrichelten Linen stellen Modell-Mtaungslinien
dar. ,WR" = Gesteinsproben; ,WR 4883 Leach" = Légan und Residuum der L&sungsexperimente an
Gestein ,4883“. Auf das Eintragen von Fehlerinfotimaen wurde zugunsten der Ubersichtlichkeit

verzichtet. (s. Text fir ndhere Erlauterungen)

/3

verschiedene Blei-Reservoire handeln, wie Die Biotit-Daten zeigen ebenfalls eine
Isotopenentwicklung
unter den Bedingungen erhthteiWerte.
Wie in Kapitel 5.2.2.1.2. diskutiert wurde,

im nachfolgenden Kapitel diskutiert wird. Tendenz zu einer
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kann das Auftreten von Schwermineralein-
schlissen in den Biotitmineralen durch eine
Korrekturrechnung bertcksichtigt werden.
Die entsprechend Kkorrigierten Bleiisoto-
penverhdaltnisse charakterisieren die Blei-
iIsotopenzusammensetzung der Biotitmatrix
und wurden ebenfalls im Diagramm darge-
stellt. Eine Entwicklungslinie angepasst an
diese korrigierten Bleiisotopenverhaltnisse
der Biotite, der Apatite mit gestortem U-Pb-
System und der Plagioklase entspricht
einem k-Wert von 3,25. Der gemeinsame
Trend lasst sich deuten als Hinweis darauf,
dass Biotite, alterierte Apatite und Plagi-
oklase in @hnlicher Weise und durch z. T.
gemeinsame Prozesse Blei aufgenommen
bzw. mit ihrer Umgebung ausgetauscht
haben.

Die Datenpunkte der frischen Gesteinspro-
ben liegen im Diagramm bis auf eine Aus-
nahme alle zwischen den Referenzlinien
mit k = 3 undk = 4. Die Position der Daten
der alterierten Gesteinsproben liegen teil-
weise, und im Fall der ,vein“-alterierten
Proben ausnahmslos unterhalb der Refe-
renzlinie mitk = 3. Die alterierten Proben
weisen gegeniber den frischen Proben
einen geringeren Pb-Gehalt auf und haben
daher einen Pb-Verlust erfahren. Der Pro-
zess des Bleiverlusts erfasste wahrschein-
lich vor allem das leicht mobilisierbare Blei
mit seinen hoheA®Pb/*Pb Verhaltnissen.
Hierdurch und durch die verstarkte Bildung
von Eisenmineralen in den ,vein“-alterier-
ten Kernen gewinnen die Bleikomponenten
dieser Minerale an Einfluss auf die Gestein-
sisotopie. Die Eisenmineralfraktion der
Losungsexperimente weist sehr niedrige
2%ppf%ph-Verhaltnisse nahe der Initial-
Isotopie auf. Der Verlust der leicht mobili-
sierbaren Bleikomponenten sowie die
Starkung der Bleikomponenten in den
Eisenmineralen konnte die Position der
Datenpunkte eines Teils der alterierten und
insbesondere der ,vein“-alterierten Proben
unterhalb der Referenzlinie= 3 erklaren.
Aus der Diskussion des Entwicklungsdia-
gramms in Abbildung 5-3 haben sich
datenkonforme Entwicklungslinien mit z.
T. sehr &hnlichen Steigungen ergeben
(gegeben durch die-Werte). Die Lage der
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verschiedenen Referenz-Entwicklungslinien
steht zum Teil jedoch nicht im Einklang mit
der karbonischen Initialisotopenzusammen-
setzung des Granits von Soultz, weil man-
che der datenkonformen Entwicklungsli-
nien nicht die Datenpunkte der K-Feldspate
(sie definieren die karbonische Initialzu-
sammensetzung) einschlielen. Stattdessen
sind radiogenere |Initialverhaltnisse erfor-
derlich, um die Position dieser Entwick-
lungslinien zu erklaren. Es ergibt sich durch
diese Datentrends der Hinweis darauf, dass
zum einen wahrend spat- oder postmagma-
tischen Episoden der plutonische Korper
nicht vollstandig Pb-Isotopen-homogeni-
siert wurde, oder durch externe Bleikompo-
nenten kontaminiert werden konnte. Und
dass zum anderen wahrend spaterer Hydro-
thermal-Uberpragungen partielle und nur
bestimmte Mineralphasen (Subsysteme)
erfassende Bleiisotopenequlibrierungen
aufgetreten sind. Sie haben dann neue
Datentrends mit Bleiisotopenentwicklung
mit neuen und radiogeneren Initialzusam-
mensetzungen generiert. Diese neuen
Datentrends besitzen jedoch zugleich
ahnliche Steigungen k{Werte) wie die
primaren Datentrends, weil sich in den re-
equilibrierten Subsystemen die chemischen
Verhaltnisse von Uran und Thorium nicht
grundlegend verandert haben.

Diese Uberlegungen sind fir die Gesamt-
Interpretation des U-Pb-Systems des Gra-
nits von besonderer Bedeutung. Sie werden
in der folgenden Diskussion erneut aufge-
griffen (Kap. 5.2.2.3).

5.2.2.3. Das Bleiisotopen-Entwicklungs-
diagramm®’Pb”*Pb gegerf*PbF*Pb

Das Entwicklungsdiagramm?°Pb/*Pb
gegen °Pb/*Pb veranschaulicht die
radiogene Entwicklung der uranogenen
Bleinuklide. Die Verteilung von Daten-
punkten in einem solchen Diagramm soll
durch das nachfolgende Beispiel (s. Abb. 5-
4) verdeutlicht werden:

Die Bleiisotopenverhéltnisse dreier koge-
netischer Proben mit unterschiedlichen p-
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Werten (4, Mo, Ms) aber
gleichem Blei-Initial-lso- ﬁ
topenverhaltnissen 1)l ent-
wickeln sich entlang der &
dargestellten Entwicklungs, 2
linien (gestrichelte Linien).8
Die Bleiisotopenverhaltnis-
se der Proben ordnen sic
zu einem  bestimmter
Zeitpunkt (,&*) entlang
einer Geraden (,Sekundar
isochrone®) mit definierter
Steigung an. Je wenige
Zeit fur die Entwicklung
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der Bleiisotopensysteme i
den Proben zur Verfigung

stand (z.B. i), desto
starker nahert sich der
Verlauf der ,Entwick-

Abb. 5-4: Darstellung von Bleiisotopenentwicklungslinien ggehelte
Linien) unterschiedlicher Proben mit verschiedepeéWerten (gestrichelte
Linien) und/oder initialen Bleiisotopenverhéltnigsé,l;“ und ,1,") im

lungslinien® einer Geraden *°Pb/*Pb vs**Pb/*Pb Diagramm (s. Text fur nahere Erlauterungen)

bzw. der ,Sekundariso-

chrone* an. Dies bedeutet, dass die
Abweichung der Entwicklungslinie einer
Probe zur Sekundarisochrone immer kleiner
wird. Aufgrund der ,kurzen* Zeitspanne
von 325 Ma in der sich die Bleiisotopen-
systeme in den Mineralen und den Gestei-
nen im Granit von Soultz-sous-Foréts ent-
wickeln konnten, wird zur Vereinfachung
der Diskussion in diesem Abschnitt und zur
Darstellung der Datenpunkte in Abb. 5-5
auf eine Unterscheidung von Entwicklungs-
linie und Sekundarisochrone verzichtet und
stattdessen der Begriff der ,Modellent-
wicklungslinie* angewendet.

Somit ist die Lage einer ,Modellentwick-
lungslinie* inP*PbF*Pb vs. 2°PbF*Pb
Diagramm durch die Initial-Verhaltnisse
eines Bleiisotopensystems und die Steigung
durch die Zeit, die dem System zur Ent-
wicklung zur Verfigung stand, definiert.
Aufgrund dessen verteilen sich die Daten-
punkte zweier Probengruppen mit unter-
schiedlichen  Blei-Initial-Isotopenverhalt-
nissen (,1“ und ,I,“ s. Abb. 5-4) zum
selben Zeitpunkt (i) entlang zweier
paralleler ,Modellentwicklungslinien®.

Im Diagramm (Abb. 5-5) ergibt sich eine
Zweiteilung der Probendatenpunkte. Beide
Datenpunktgruppen ordnen sich jeweils

entlang einer eigenen Modellentwicklungs-
linie an. Die beiden Entwicklungslinien
scheinen von unterschiedlichen initialen
Bleiisotopenverhéltnissen gepragt zu sein.
Dies gilt auch fur die Kalifeldspate, deren
Bleiisotopenverhéltnisse aufgrund ihrer
geringen U-Gehalte als karbonische Initial-
Werte anzusehen sind. Um die genaue
Zusammensetzung des initialen Bleis zu
bestimmen muss der in-situ entstandene
radiogene Bleianteil in den Kalifeldspaten
fur die letzten 325 Ma herausgerechnet und
abgezogen werden. Nach dieser Radio-
genblei-Korrektur ergibt sich fur eine der
beiden  Datengruppen ein initiales
20%pp%Pb-Verhaltniss von 18,30 und ein
initiales *°’Pb*Pb-Verhaltnis von 15,55,
fur die zweite Gruppe ein initiales
20%ppf%%Ph-Verhaltnis von 18,35 und ein
initiales 2°’Pb*Pb-Verhéltnis von 15,62.
Der alterierte Kalifeldspat reprasentiert
dabei das geringfugig radiogenere initiale
Blei. Daneben deutet sich eine Beziehung
des *PbF*Pb-Verhaltnisses zur Bepro-
bungstiefe der Kalifeldspate an. Mit stei-
gender Probentiefe nimmt deren
Ppf%Pb-Verhaltnis zu.

Die Zuordnung der Probendaten zu den
beiden Entwicklungslinien folgt einer
Systematik. Dem Entwicklungstrend mit
niedrigeren 2°’PbF*Pb-Initial-Verhaltnis-
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sen lassen sich die Anorthite, Chlorite Der Entwicklungstrend mit hodheren
sowie das Residuum des Lésungsexperi- 2’Pb/*Pb-Initial-Verhaltnissen  umfasst
ments an der Gesteinsprobe 4883 zuordnen.die starker alterierten und ,vein“-alterierten
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Abb. 5-5: Darstellung aller Pb-Isotopen-Messergebnisseriare?’’Pb/*Pb versug®PbF%“Pb-Diagramm.
Die Linien geben die Entwicklung der Bleiisotoperhdtnisse wieder. Die Kreise markieren die ingial
Blei-Isotopen-Verhéltnisse der beiden Bleiisotoamwicklungslinien ,WR" = Gesteinsproben; ,WR 4883
Leach* = Losungen und Residuum der Losungsexpetenan Gestein ,4883"“. Auf das Eintragen von
Fehlerinformationen wurde zugunsten der Ubersichitiit verzichtet. (s. Text fiir nahere Erlauterunge
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Gesteinsproben sowie das Albitpraparat.
Die Datenpunkte der Biotit-, Apatit-, und

frischen Gesteinsproben zeigen keine ein-
deutige Zugehorigkeit zu einer Gruppe. Bei
diesen Probengruppen bilden die beiden
Entwicklungstrends Grenzlinien der ent-
sprechenden Datenverteilung.

Die unterschiedlichen Entwicklungstrends
konnen durch zwei alternative Ph&nomene
verursacht worden sein. Die erste Mdglich-
keit ist eine nicht vollstandige Homogeni-

sierung des Bleis bzw. der Bleiisotopen-
verteilungen wahrend der Intrusion des
Magmas. Der Soultz-Granit kann aufgrund
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Plutons selbst Element-Umverteilungspro-

zesse und Mineralum- oder -neubildung

(Autosomatose) auslésen kdénnen. Wie im
Zusammenhang mit den Sr-Isotopenver-
haltnissen (s. Kapitel 4.1.2.1) schon disku-
tiert wurde, handelt sich bei dem durch die

Bohrung aufgeschlossenen Bereiche des
Soultz-Granits um einen Randbereich des
Intrusivkdrpers. In solchen Randbereichen
sind neben autosomatosischen auch meta-
somatische Prozesse zu erwarten. Da es
keine Informationen Uber die Gesteine des
unmittelbaren  Intrusionsrahmens  gibt,

kénnen keine detaillierten Aussagen Uber

seiner chemischen Zusammensetzung sowie postmagmatische Austauschprozesse mit

seiner Blei- und Strontiumisotopen Signatur
als I-Typ (,igneous") Granit charakterisiert
werden (Sussi & ROYER, 1994). Das
Magma eines I-Typ Granits entsteht im
Gegensatz zum Magma eines S-Typ (,se-
dimentary*) Granits durch das Aufschmel-
zen von Mantelarealen ohne Beteiligung
von Kontinentalkrusten-Komponenten. Die
Unterschiede in den initialef?’Pb7%Pb -
Werten konnten ein Hinweis darauf sein,
dass das Magma wéhrend seiner Bildung
oder Intrusion krustale Komponenten
assimiliert hat, die nicht im gesamten
Magmenvolumen homogenisiert wurden.
Diese Inhomogenitaten konnten bei der
Kristallisation der Schmelze erhalten
geblieben sein. Diese Deutung macht
jedoch nicht plausibel, warum ausschliel3-
lich die alterierten Gesteinsproben dem
Entwicklungstrend mit etwas hoherem
2pp2Ph-Verhaltnissen zuzuordnen sind.
Eine andere Erklarung fur die unterschied-
lichen Initial-Isotopenverhaltnisse kdnnte in
einem propylitischen Alterationsprozess
gefunden werden. Die Intrusion, Platz-
nahme und Kristallisation eines ca. 700
Grad Celsius heil3en und etliche Kubikki-
lometer umfassenden Magmenkorpers in
den umliegenden kuhleren Intrusionsrah-
men kann in der Folge grol3raumige Hyd-
rothermal-Aktivitaten in  Gang setzen.
Dabei werden heil3e Fluide Uber weite
Bereiche durch das Gestein bewegt, die
dem abkihlenden Pluton Komponenten aus
dem Intrusionsrahmen (Metasomatose)
zufiuhren koénnen, oder die innerhalb des

dem Intrusionsrahmen gemacht werden.
Wie von verschiedenen Autoren schon
beschrieben wurde @BTER 1989;
TRAINEAU ET AL. 1991), ist die postmagma-
tische Uberpragung des Granits wiederholt
als ,pervasive” Alteration angesprochen
worden. Diese Uberpragung des Gesteins
war ein sehr friher Prozess in der Ent-
wicklungsgeschichte des Soultz-Granits. Er
hat den durch die Bohrung erschlossenen
Granit tiefgrindig erfasst. Die petrographi-
schen Merkmale der pervasiven Alteration
sind dabei in den einzelnen Gesteinspartien
unterschiedlich stark ausgebildet. Gesteins-
proben mit deutlichen Merkmalen der
pervasiven Alteration gehdren ausschliel3-
lich zur Probengruppe mit etwas hoheren
2pp2Pb-Verhaltnissen. Dies lasst sich
durch Zufuhr von Blei mit krustaler Isoto-
pensignatur aus den Gesteinen des Intrusi-
onsrahmens bevorzugt in die durch Hydro-
thermalldsungen starker getffneten und
erkennbar alterierten Granitpartien deuten.
Somit wére die Erhéhung défPbFPb-
sowie ?’Pbf%*Pb-Verhaltnisse in einzelnen
Bereichen des Gesteins diesem propyliti-
schen Prozess und der dabei ablaufender
Metasomatose zuzuordnen.

Die in unterschiedlichem Mal3e alterierten
Gesteins-Areale haben danach offenbar bis
heute ihre urspriungliche oder wahrend der
pervasiven Alteration neu entstandene
Bleiisotopensignatur bewahrt. Die bekann-
ten Alterationsphasen im Perm, Jura und
Tertidr (SCHLEICHER ET AL 2006; MEYER

ET AL. 2000; BROCKAMP ET AL 1999
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konnten das Blei im Gestein nicht homoge-
nisieren (s. Abb. 5-5). Daraus folgt unmit-
telbar, dass es keine gro3rdumigen Blei-
austauschprozesse im Soultz-Granit gege-
ben hat, die auf der Skala der Plutongrof3e
abgelaufen sind.

Mittels K-Ar-Analyse an Tonmineralen aus
Gangzonen in ,vein“-alterierten Gesteinen
wurden jurassische Bildungsalter fur die
Tonmineral-Neubildung bestimmt (Schlei-
cher et al.,, 2006). Ungeachtet der jurassi-
schen Alter ist zu vermuten, dass die
Schwachezonen im Gestein bereits vor dem
Jura angelegt worden sind. Damit ist nicht
gemeint, dass Klifte in diesen Bereichen
schon wahrend der pervasiven Alteration
entstanden sind. Vielmehr kam es aufgrund
der Veradnderungen in der Mineralparage-
nese zu einer Schwachung der alterierten
Gesteinspartien. Solche Bereiche wurden
dann zu einem spateren Zeitpunkt unter
tektonischer Beanspruchung bzw. wéhrend
erhohter Fluidaktivitat reaktiviert. Bisher
wurden der Grol3teil an Stérungen und
Kluften im Soultz-Granit mit der tektoni-
schen Beanspruchung wahrend der Ober-
rheingrabenbildung in  Zusammenhang
gebracht (z. B. Genter & Traineau 1996).
Die tektonischen Einflisse auf die Gesteine
durch die Rheingrabenbildung sind evident.
Jedoch wurden die Bereiche, in denen sich

spater ausgedehnte Bruchzonen ausbilde-

ten, zumindest teilweise schon wahrend der
Abklhlungsphase des Intrusivkorpers
vorgegeben.

Die Systematik der Datenverteilung relativ
zu den beiden Referenzlinien ist insgesamt
komplex. Auf der einen Seite gehoren die
Anorthite ausnahmslos zur Gruppe mit
niedrigeren?°Pbf*Pb-Werten und es ist
insgesamt eine Verknupfung zwischen den
Daten der Feldspate und denen der jeweili-
gen Wirtsgesteine erkennbar, wenn man
von der Albit-Probe absieht. Die Anorthit-
und die Kalifeldspat-Daten stehen im
2ppPYPh  gegen “°PbF*Pb-Diagramm
jeweils konform mit individuellen Ent-
wicklungslinien, konstruiert fir ihre jewei-
lige Wirtsumgebung.
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Auf der anderen Seite fligen sich die Daten
der Chloritproben dem Entwicklungstrend
mit niedrigeren *°’Pb7*Pb -Werten ein,
obwohl die zugehdrigen Analysen an ihren
Wirtsgesteinen eine Zugehdorigkeit zum
radiogeneren Entwicklungstrend andeuten.
Und die Lage der einzelnen Apatitproben-
punkte zwischen den beiden Referenzlinien
ist offenbar unabhangig davon, ob es sich
um einen alterierten oder unalterierten
Apatit handelt.

Ein Vergleich der Gesamtgesteins-Daten-
trends in den beiden Diagrammen
2ppPYPh gegen PbfPb-  und
28pp%%h gegerf®®PbPYPb zeigt, dass im
2ppPYPh  gegen 2°PbF*Pb-Diagramm
die alterierten Proben eine einheitliche
Gruppe bilden, wahrend die Zuordnung der
nicht alteriert erscheinenden Gesteinspro-
ben zu den beiden Entwicklungstrends in
diesem Diagramm nicht eindeutig ist.
Hingegen bilden die Daten der unalterierten
Gesteinsproben im 2®Pb7*Pb  gegen
20ppPYph-Diagramm  eine  einheitliche
Gruppe, wahrend die Daten der alterierten
Gesteine in dieser Auftragung keinen
gemeinsamen Trend erkennen lassen (siehe
Diskussion in Kap. 5.2.2.2.). Dies lasst
vermuten, dass der Bleiaustausch zwischen
den Gesteinspartien bzw. Mineralphasen im
Soultz-Granit nicht durch ein einziges
gemeinsames  Bleireservoir  bestimmt
wurde, sondern dass es vielmehr zumindest
zwei verschiedene steuernde Blei-Reser-
voire mit spezifischen chemischen und
mineralogischen Merkmalen gegeben hat.
Dabei ist mdglich, dass Bleibeitrdge von
diesen  konkurrierenden  granitinternen
Bleitypen (,Blei-Pools”) wahrend Episoden
der Bleimobilisierung in den Blei-Fixieren-
den Bereichen und Positionen im Gestein
zeitweise und in verschiedenem Grad
vermischt wurden.

Bei der Diskussion der Isotopenzusammen-
setzung der verschiedenen Bleireservoire
im Granit muss wegen der Gegenwart von
Uran und Thorium in den Mineralen und im
gesamten Gestein die in-situ Radiogenblei-
Akkumulation  bertcksichtigt  werden.
Durch sie wird die Isotopenverteilung in
den konkurrierenden Bleiquellen mit der
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Zeit standig verandert (radiogener). Es ist
also entscheidend, wann Episoden der Blei-
Mobilisierung und —Immobilisierung abge-
laufen sind, um die relevanten Bleiisoto-
penverteilungen in den beteiligten Blei-
guellen rekonstruieren zu kénnen

Damit gewinnen die zeitlichen Ablaufe der
postmagmatischen Entwicklungsgeschichte
des Granits eine entscheidende Bedeutung.
Zur detaillierteren Charakterisierung der
Bleiaustauschprozesse und fur den Entwurf

eines entsprechenden Raum/Zeit erfassen-

den Granitblei-Migrationsmodells  wird
daher im folgenden zunachst die Uberpra-
gung der Minerale bzw. der Gesteine in
einen zeitlichen Rahmen gestellt. Dabei
werden die aus der Literatur bekannten
Uberpragungsphasen des Soultz-Granits (z.
B. SCHLEICHER ET AL 2006; GENTER &
TRAINEAU 1996) bericksichtigt und einbe-
zogen.

5.2.3. Episoden der Offnung des U-Pb-
Systems der Gesteine und Mineralphasen
des Granits von Soultz

5.2.3.1. Feldspéte

5.2.3.1.1. Kalifeldspat

Wie in der bereits zuvor gefuhrten Diskus-
sion zu sehen war, kommt fiir die Uberpra-
gung des U-Pb-Systems der Kalifeldspate
nur ein Prozess in Frage, der sich entweder
wahrend der Intrusion oder unmittelbar
nach der Kristallisation der Schmelze und
der Abkihlung des Plutons begleitet von
Auto- und Metasomatose abgespielt hat.
Die Kalifeldspate haben also nur im Karbon
Blei mit ihrer Umgebung ausgetauscht.
Dies ist fur die zeitliche Einordnung der
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gung stand. Der K-Feldspat stellt somit ein
sehr stabiles Bleireservoir im Granit dar,
welches nicht im Austausch mit anderen
Phasen oder anderen Bleireservoiren steht,
wenn die K-Feldspat-Matrix nicht durch
Umgebungseinflisse transformiert oder
zerstort wird.

5.2.3.1.2. Plagioklase

Die Plagioklase, insbesondere der Anorthit,
sind neben Kalifeldspat die wichtigsten
Bleitrager im Gestein. Trotz ihres geringen
H-Werts weisen sie sehr hohe Bleiisotopen-
verhaltnisse auf. Dies wurde in der friheren
Diskussion (Kap. 5.1.1.2) einer Blei-Auf-
nahme oder einem Bleiaustausch mit einem
anderen Bleireservoir mit Radiogenblei-
Akkumulation zugeschrieben. Wie in dieser
Diskussion gezeigt wurde, kommen Pb-
Komponenten in Betracht, die leicht mobi-
lisierbar und zum Beispiel entlang von
Korngrenzen im Gestein gebunden sind.
Eine direkte Bestimmung des Zeitpunkts,
zu dem es in den Anorthiten zu einer Auf-
nahme mobilen und durch Fluide im Ge-
stein vagabundierenden Bleis kam, ist nicht
maoglich. Wie jedoch aus der regionalgeo-
logischen Entwicklung bekannt ist (s. Kap.
2.3.), kommen fiir die thermale Uberpréa-
gung des Gesteins, die zu einer Offnung des
U-Pb-Systems der Anorthite fihrte, drei
Zeitskala-Perioden in Frage: das Perm, das
Jura und das Tertiar ¢BLEICHER ET AL
2006; MEYER ET AL, 2000, BROCKAMP ET
AL; 1994). Es ist jedoch moglich, mit Hilfe
der Ergebnisse des Losungsexperiments an
dem Gestein 4883 und der Bilanzierung des
Modellgranits (siehe Kap 5.1.3 und Kap.
5.2.1) den moglichen zeitlichen Rahmen
erheblich einzugrenzen. Wie in Kap. 5.2.1

Uberpragungsphasen anderer Minerale in und folgende gezeigt wurde, setzt sich das
sofern ein sehr wichtiges Ergebnis, dass ein Gesteinsblei des Granits zu etwa 25 % aus
Grof3teil (ca. 45 %) des im Gestein enthal- leicht mobilisierbaren und zugleich radio-

tenen Bleis fest in den K-Feldspat-Gittern gen entwickelten Komponenten zusammen
gebunden ist und damit wahrend spaterer (**Pbf*Pb = 20,6 — 20,7). Die restlichen

Uberpragungsphasen fiir einen Bleiaus- 75 % des Gesteinsbleis sind im wesentli-
tausch mit den anderen Mineral-Phasen chen fest gebunden in den Feldspatgittern,
oder mit schwach gebundenen Bleikompo- davon ca. 22% in den Anorthiten, ca. 50 %
nenten im Gestein nicht mehr zur Verfi- in den K-Feldspéaten, der Rest vor allem in
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Albit und Biotit. Die Isotopenzusammen-

setzung der Quellen des mobilen Bleis ist
sehr dhnlich zu dem Blei in den Anorthiten
(°Pbf*Pb = 19,8 — 20,3). Aus Mengen-
bilanz- und Verfugbarkeits-Griinden kann
das Anorthitblei-Reservoir mobiles Blei nur
mit dem ,Pool“ leicht mobilisierbaren Bleis
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mit der Umgebung auszutauschen vermo-
gen. Da die Temperatur von 180°C in
diesem Gesteinsbereich seit der Bildung des
Oberrheingrabens nicht Gberschritten wurde
(DuBoIs ET AL 1996), muss die Offnung
des Anorthit-Bleisystems bei solch niedri-
gen Temperaturen stattgefunden haben. Die

ausgetauscht haben. Die Isotopenzusam-tertiare Offnung des U-Pb-Systems der
mensetzung des dabei zugefuhrten Bleis ist Anorthite kann allerdings nicht die erste
fast genauso radiogen entwickelt wie das bzw. einzige Uberpragung dieser Minerale

heute im Gestein leicht mobilisierbare Blei
(19,8 — 20,3 gegen 20,6 -20,7). Diese
Ahnlichkeit zu heutigen Bleientwicklungs-

stadien schlief3t friihe Episoden der Bleizu-
fuhr zu den Anorthiten aus. Legt man eine

gewesen sein, da bereits vor dem Tertiar
Fluid-Temperaturen zwischen 180°C und
340°C erreicht wurden (@BoIis ET AL
1996). Statt dessen ist es vorstellbar, dass es
wahrend der Entwicklung des Soultz-Gra-

nits mehrmals zu einem Bleiaustausch
gebundenen Granitblei-Komponenten zwischen den Anorthiten und den leicht
zugrunde, die durch den radioaktiven mobilisierbaren  Bleikomponenten im
Zerfall schwach gebundenen Urans im Granit kam, z. B. auch im Perm oder wah-
Granit (ca. 60 % des gesamten Gesteins- rend des Jura. Im Falle multi-episodischer
Urans) bestimmt wurde, so reprasentiert die Hydrothermal-Uberpragung der Anorthite
Isotopenzusammensetzung des Anorthit- ist der tertiare Bleitransfer in die Anorthite
bleis spate (junge) Entwicklungsstadien des als abschlieRende Uberpragung anzusehen,
U-Pb-Systems leicht mobilisierbarer Kom- welche die Isotopensignaturen friherer
ponenten. Damit werden tertiare Aus- moglicher Uberpragungen  weitgehend
tauschprozesse zwischen den Anorthiten eliminiert hat.

und ihrer naheren Umgebung favorisiert.

Wenn es zu einer friheren Episode als dem

Tertiar zu einer Offnung des U-Pb-Systems 5.2.3.2. Apatit

der Anorthits gekommen ware, hatte nicht

Blei mit gentgender Radiogenblei-Akku- Durch die Darstellung im Isochronendia-
mulation zur Verfigung gestanden, um gramm in Abbildung 5-6 wird die Gruppe
Isotopenzusammensetzungen zu generieren,der Apatite mit hohen p-Werten von denje-
wie sie in den Anorthiten heute zu beo- nigen mit niedrigen p-Werten getrennt. An
bachten sind. beide Datenpunkt-Gruppen kénnen Sekun-
Offensichtlich konnte die tertiare Hydro- darisochronen angepasst werden, die ver-
thermalaktivitat ihre Spur in den Anorthiten schiedene  Alterszahlen  reprasentieren.
durch Transfer von mobilen Bleikompo- Anhand der Sekundarisochrone, welche
nenten in deren Silikatgitter hinterlassen. durch die unalterierten Apatitdaten definiert
Anders als z.B. die K-Feldspate scheinen wird, lasst sich eine Alterszahl von 305 +
die Anorthitminerale daher relativ emp- 20 Ma und ein*®Pb/*Pb-Initialwert von
findlich auf Prozesse der Hydrothermalalte- 19,5 = 1,3 abschatzen, wohingegen die
ration zu reagieren. Die Hydrothermalbe- Datengruppe der alterierten Apatite eine
dingungen zur Zeit der Bildung des Rhein- Trendlinie bildet, die ein Alter von 158 +
grabensystems scheinen ausgereicht zu 13 Ma und einef’®Pb/*Pb-Initialwert von
haben, um Verdnderungen im Anorthit 22,3 = 0,7 hat. Damit scheint die Trendlinie
hervorzurufen, die sich jedoch nicht der nicht alterierten Apatite zu reflektieren,
petrographisch, sondern nur isotopisch dass solche Apatite seit ihrer Bildung und
beobachten lassen. Es ist eine wichtige karbonischen SchlieBung ihres U-Pb-Sys-
Beobachtung, dass schon bei relativ niedri- tems keine erneute Offnung ihres U-Pb-
gen Temperaturen die Anorthite ihr Blei Systems erlebt haben. Der Blei-Initialwert

Bleiisotopenentwicklung  der  schwach
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Abb. 5-6: Isochronendiagrammdarstellung fir die ApatitprolgenText fir ndhere Erlauterungen). Die

Fehler sind kleiner als die SymbolgroR3e

von 19,0 ist deutlich groRer als der Intial-
wert von 18,3, der anhand der Kalifeldspat-
untersuchungen bestimmt wurde. Dies
konnte an Messgenauigkeiten der Daten
liegen. Bei der ungunstigen Konfiguration
der Datenpunkte (s. Abb. 5-6) haben schon
geringe Messfehler der Isotopenverhaltnisse
einen grol3en Einfluss auf die Abschétzung
der Geradensteigung und ihres y-Achsen-
abschnitts (= Initialwert). Die Trendlinie
der alterierten Apatite zeigt mit einem
Anpassungswert, der 158 Ma entspricht,
einen jurassischen Alterswert in Uberein-
stimmung mit der zeitlichen Einordnung,
die fur Hydrothermalveranderungen in Ge-
steinen der Rheingrabenregion schon haufig
in der Literatur berichtet worden ist
(SCHLEICHER ET AL 2006; MEYER ET AL
2000;BROCKAMP ET AL. 1994).

Jedoch sind die postulierten jurassischen
Alter der Apatite nur schwer mit den Rb-Sr-
Ergebnissen in Einklang zu bringen (s. Kap.
4.2.2.3). Das ®'SrP°Sr-Verhaltnis  der
meisten Apatit-Proben spiegelt das (karbo-
nische)  Sr-Intitalisotopenverhdaltnis des
Granits wider. Wirde man das jurassische

Blei aus ihrer Umgebung akkumulieren
konnten, zugleich aber wahrend solcher
Bleibewegungen durch das Apatit-Mineral-
gitter keinerlei Veradnderungen der Sr-
Isotopenverhéltnisse erlebt hatten.

Die Auflosung dieses Widerspruchs kdnnte
gelingen durch die Annahme einer inhomo-
genen chemischen Zusammensetzung der
Apatite. O’SILLIVAN & PARRISH (1993)
stellten im Zusammenhang mit Spaltspu-
renuntersuchungen in Apatiten fest, dass es
innerhalb des von ihnen untersuchten
Granits Bereiche mit einerseits Fluor-,
andererseits mit Chlor-betonten Apatiten
gibt. Diese Bereiche sind eng voneinander
abgegrenzt und kénnen im Meterbereich
wechseln.

Es gibt jedoch eine noch plausiblere Erkla-
rung. Sie steht in Zusammenhang mit der
Beobachtung, dass Apatit als Pb-Fanger-
struktur in kontaminierten Boden eingesetzt
werden kann (z. B. M ET AL. 1993;
JEANJEAN ET AL 1995). MA ET AL. (1993)
untersuchten die Reaktion von geldstem
Blei an der Oberflache von Apatit, der aus
einer  Gesteinsaufbereitung  gewonnen

Uberpragungsalter akzeptieren, so ergabe wurde. Sie beschrieben die Bleiakkumula-

sich die Situation, dass die Apatite zum Tell

tion an der Apatitoberflache durch eine
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Umwandlung von Hydroxiapatit in Hydro-
xipyromorphite. In vereinfachter Form kann
die Substitution von Calcium durch Blei in
folgender Form dargestellt werden:

(12):
Calo(PO4)6(OH)2 + xPb=>»
Cay0xPby(PO4)e(OH)2 + xCa

Somit kdnnte Apatit als ein Mineral fungie-
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Biotitstruktur selbst keine oder nur ver-

nachlassigbar geringe Uranmengen enthalt,
wurden die Isotopenverhdaltnisse von den
Fluiden Ubernommenen. Diese Isotopen-
verhaltnisse wurden durch das Blei in der
Biotitmatrix gespeichert und nach seiner
Immobilisierung nicht oder nur unwesent-

lich durch in-situ Radiogenbleiakkumula-

tion verandert.

Die °®Pb/*Pb-Verhaltnisse der jeweiligen

ren, das zwei verschiedene U-Pb-Systeme Biotitprobe sind geringfugig kleiner als die

beherbergt. Zum einen ist der Grol3teil eines
Apatitkorns ein geschlossenes System,
dessen U-Pb-System durch die nicht alte-
rierten Apatitproben reprasentiert wird. Auf

der Oberflache einzelner Mineralkorner hat

hingegen die oben beschriebene Substitu- jedoch

tion von Calcium durch Blei stattgefunden.

Aufgrund der hohen Konzentrationen an
Blei, die diese neu gebildeten Blei-Phos-
phat-Verbindungen besitzen, reicht schon
eine verhaltnismafig geringe Menge dieser
Verbindung auf der Oberflache eines Mine-
ralkorns aus, um die U-Pb-Information des
Apatits signifikant zu verandern. Insbeson-
dere wirkt sich die Akkumulation zusatzli-

chen Bleis an der Apatitoberflache deutlich
auf die Bleikonzentration aus, wahrend der
Urangehalt nicht wesentlich beeinflusst
wird. Damit lassen sich auch die erheblich
verringerten p-Werte der alterierten Apatite
erklaren. Die Altersbilanz des U-Pb-Sys-

tems der alterierten Apatite erscheint da-

2%ppf%%Ph-Verhaltnisse  der  jeweiligen
Gesteinsprobe, aus welcher das Biotitprapa-
rat gewonnen wurde. Daraus lasst sich
zunachst ein relativ junger (z.B. tertiarer)
Austauschprozess vermuten. Zieht man
auch die *Pbf*Pb- und
298ppf%%pph-Verhaltnisse der Proben hinzu,
so ergibt sich ein anderes Bild. Die
2ppf%%h-  und 2PbF*Pb-Verhéltnisse
sind in den Biotitproben teilweise bedeu-
tend hoher als in ihren Wirtsgesteinen.
Insbesondere die beobachtef@Pb7*Pb-
Verhaltnisse in den Biotiten legen nahe,
dass die Biotite in Wechselwirkung mit der
gleichen Bleiquelle traten wie die Plagi-
oklase. Dieses Bleireservoir im Granit
umfasst die leicht mobilisierbaren Blei-
komponenten, die sich durch hohe
208ppPYph-Verhaltnisse  auszeichnen  (s.
Kap. 5.1.3. und Tab. 5-2). Ware der Blei-
austausch in den Biotiten tatsachlich ein
tertidrer Prozess, so mussten die Bleiisoto-

durch verfalscht. Es ergeben sich zu geringe penverhaltnisse der Biotite &hnlich denen in

Alterszahlen (z.B. jurassische Werte wie im
Vorhergehenden diskutiert). In dem Kon-
zept der Pb-Akkumulation an den Apatito-
berflachen sind die Ergebnisse der Rb-Sr-

den Plagioklasen sein. Stattdessen sind die
Bleiisotopenverhéltnisse in den Biotiten
insgesamt deutlich geringer radiogen ent-
wickelt als in den Plagioklasen. Daher

Untersuchungen als zuverlassig anzusehen,kommen frihere Phasen des Bleitransfers in

da die partielle Substitution von Calcium
durch Blei im Apatit die Strontium-Isoto-
penverhdltnisse im Mineral nicht beein-
flusst.

5.2.3.3. Biotit

In Kapitel 5.1.1.6 wurde gezeigt, dass die
Biotite des Granits von Soultz nach dessen
karbonischer Intrusion Blei mit ihrer Um-

die Biotitmatrix in Betracht. Im Perm war
die Bleiisotopenentwicklung der Granitge-
steine noch nicht gentigend vorangeschrit-
ten, um dem Entwicklungsgrad des Bio-
titbleis zu entsprechen. Daher bleibt als
wahrscheinlichster Zeitabschnitt fur die
Aufnahme von Blei durch die Biotite eine
mesozoische Episode. Eine genauere zeitli-
che Einordnung dieses Blei-Immobilisie-
rungsprozesses ist mit den qualitativen
Uberlegungen nicht moglich.

gebung ausgetauscht haben mussen. Da die
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5.2.3.4. Gesteinsproben

5.2.3.4.1. Gesteine ohne sichtbare Alterati-
onsmerkmale

Im bisherigen Diskussionsverlauf wurde
gezeigt, dass Blei zwar eine hohe Bereit-
schaft zur Migration aufweist, dass die
Migrationswege vermutlich aber kurz sind.
Aufgrund dieser Beobachtungen kann
davon ausgegangen werden, dass die Al-
tersinformationen im Gestein fir das U-Pb-
System erhalten bleiben, falls der unter-
suchte Gesteinsbereich kein Uran an seine
Umgebung abgibt bzw. aus ihr aufnimmt.
Schon RsHOLT ET AL (1973) und
ZIELINSKI ET AL. (1981) haben gezeigt, dass
die Migrationsbereitschaft von Uran gegen-
Uber Blei erhoht ist. Dies kann auf die
Bildung eines leicht I6sliche Uranyl-lons
(UO,)*™ zuriickgefiihrt werden. Verfalschte
U-Pb-Altersbilanzen koénnen haufig einer
Uran-Mobilisierung und Migration von
Uran aus dem untersuchten Wirtssystem
zugeschrieben werden (z. BIEW ET AL
1980; WERTHERILL 1956; ZIELINSKI ET AL.
1981;ROSHOLT ET AL 1973.).

In Abbildung 5-7 wird in der Form eines
Entwicklungsdiagramms die einstufige
Entwicklung (Annahme: geschlossenes U-
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Pb-System) der 2*Pb*Pb-Verhaltnisse
aller untersuchten Gesteinsproben Uber die
Zeit dargestellt. Der Verlauf jeder darge-
stellten Entwicklungslinie lasst sich errech-
nen aus dem jeweils experimentell be-
stimmten 2%U/?°*Pb-Verhaltnis  (u-Wert)
sowie aus dem heutigef?®PbF**Pb-Ver-
haltnis (T = 0). Der dargestellte Graphik-
Sektor wird zum einen durch das
20ppPYpPh-Verhaltnis  der  K-Feldspate
(18,3 als minimaler plausibler Wert im
Granit) und zum anderen durch das geolo-
gische Alter des Granits (325 Ma als grof3te
plausible Alterszahl) begrenzt.

Fiar die nicht alteriert erscheinenden Ge-
steinsproben ergeben sich unterschiedliche
Entwicklungstrends. Ein Teil der Entwick-
lungslinien (dargestellt in blauer Farbe)
zeigt Initialwerte der Bleiisotopenentwick-
lung, die mit Werten von 18,5 — 18,7 hoher
liegen als der K-Feldspat-Referenzwert
(18,3). Ein anderer Teil (dargestellt in
gruner Farbe) ist ebenfalls nicht konform
mit dem K-Feldspat-Referenzwert. Diese
Entwicklungslinien wirden bei einem
karbonischen Beginn der Bleiisotopenent-
wicklung nicht plausible Initial-Isotopen-
verhaltnisse erfordern, die geringer radio-
gen entwickelt waren als das K-Feldspat-
Blei. Solche Entwicklungslinien durchlau-
fen die Grenzlinie plausibler Isotopenver-

E frische Gesteine (Uranverlust)
E frische Gesteine (Uranaufnahme)

E alterierte Gesteine

D “vein”-alterierte Gesteine

——
=

20,3

19,8

19,3

206Pb/204Pb

18,8

300 250 200

150
T [Ma]

18,3

100 50 0

Abb. &-7: Entwicklungsdiagramm aller untersuchten Gesteotsgn (s. Text fur nahere Erlauterun).
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haltnisse bei etwa 250 — 310 Ma. Insgesamt
zeigen die dargestellten Entwicklungsli-
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sches Geflige gepragt sind, das Element
Uran sehr wirksamen Prozessen der Mobili-

nien, dass die untersuchten Granitgesteine sierung und Umverteilung unterworfen sein

keine Kkollektive Bleiisotopenentwicklung

kann.

erfahren haben, und dass dariiber hinausDie Anderungen der Urankonzentrationen

zumindest fur einen Teil der untersuchten
Proben die Annahme geschlossener U-Pb-
Isotopenentwicklung nicht korrekt ist. Alle

Proben erscheinen ungeachtet ihrer schein-

bar gegensatzlichen Bleientwicklungstrends
in ihren heutigen Bleiisotopenverhaltnissen
relativ ahnlich. Das deutet darauf hin, dass
die gegensatzlichen Entwicklungstrends
weniger durch Verdnderungen der Ge-
steinsblei-Isotopenverhéltnisse, also durch
Bleimigration und —mischung hervorgeru-
fen wurden als durch episodische Verande-
rungen der p-Indizes und damit der Uran-
gehalte der Gesteine. In Kapitel 5.2 stand
die Migration von Blei im Diskussionsfo-
kus. Zur Erklarung der Bleientwicklungs-
trends in Abbildung 5-7 ist jedoch offenbar
die Migration von Uran der steuernde
Prozess. Bleiisotopenentwicklungen mit
scheinbarem Radiogenitatsuberschuss
(blau) gehoren zu Gesteinen, die zugleich
deutlich niedrigere p-Werte besitzen als
solche, deren Entwicklung im Diagramm
der Abbildung 5-7 ein scheinbares Radio-
genitatsdefizit andeuten (grin). Diese
Unterschiede in den p-Werten verlaufen
parallel zu entsprechenden Unterschieden
in den Urangehalten. Niedrige pn-Werte
lassen sich durch Uran-Verlust, hohere p-
Werte durch Zugewinn an Uran deuten.

Mit Hilfe des bekannten Alters des Soultz-
Granits von 325 Ma (BRuMmEL 1991;
ALEXANDROV ET AL. 2001) kann der Uran-
verlust bzw. die Uranakkumulation berech-
net werden. Die Gesteine haben einen
Uranverlust von 20 - 36 % erfahren bzw. 7
% - 21 % Uran aufgenommen. Dies bedeu-
tet fur die Gesteinsproben mit der hochsten

sind vermutlich durch junge, z.B. tertiare
Prozesse ausgeltst worden, da eine Uran-
migration im Perm oder Jura dazu gefluhrt
hatte, dass die Proben mit niedrigeren p-
Werten heute ein deutlich kleineres
2%ppPb-Verhaltnis aufweisen miissten
als die Gesteine mit hoheren p-Werten. Die
heutigen Isotopenverhaltnisse in den unter-
suchten Proben sind jedoch wie schon
festgestellt generell &hnlich zueinander. Das
l&asst nur Uranumverteilung in sehr spaten
Phasen zu. Denkbar und vertraglich mit den
Daten ist dabei, dass Prozesse der Uranmig-
ration auch noch in der Gegenwart und
unter den wahrenden Bedingungen der
Bohrlokation durch Hydrothermalaktivita-
ten in der Tiefe ablaufen.

5.2.3.4.2. alterierte Gesteine

Im Fall der Gesteine, die sich aus einer
Mischung aus Primar-Mineralen und se-
kundéaren Alterationsprodukten zusammen-
setzen, sowie der ,vein“-alterierten Granit-
partien im Einflussbereich von Gangmine-
ralisationen ist wegen der sehr hohen
Mobilitatsbereitschaft von Uran und Blei
kein einfacher Zusammenhang zwischen
der U-Pb-Isotopenverteilung und den
Alterationstrends herzustellen. Insbeson-
dere gestaltet sich die zeitliche Einordnung
der Uberpragungsphase der Gesteine mit
Hilfe der U-Pb-Daten schwierig. Es wird im
Folgenden zunachst ein Modell der Uran-
und Bleimigration in diesen Gesteinsproben
entworfen. AnschlielRend wird der Versuch
unternommen, die U-Pb-Isotopenverteilung

Uranabgabe bzw. —aufnahme, dass ca. 9 gin solchen Gesteinsbereichen zur zeitlichen

Uran pro Kubikmeter Gestein abgefihrt
bzw. 6 g Uran pro Kubikmeter Gestein
aufgenommen wurden. Diese Zahlen bele-

Einordnung der wirksam gewordenen
Alterationsprozesse einzusetzen.
Die alterierten Gesteine sind offensichtlich

gen, dass auch in Granitbereichen, die keine nicht nur von kleinrAumig wirksamen Pb-

sichtbaren Alterationsmerkmale aufweisen
und nicht durch das Auftreten von Gangmi-
neralisationen oder durch ein kataklasti-

Umverteilungen zwischen den einzelnen
benachbarten Phasen einer Probe betroffen.
Die niedrigen Pb-Konzentrationen der
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alterierten Proben belegen vielmehr ein-
deutig, dass die Alteration von Pb-Verlus-
ten begleitet wurde. Da sogar bei nicht
alterierten Gesteinen Uranumverteilungen
Zu beobachten sind, gilt dies sicher fur die
alterierten Proben umso mehr. Allerdings
ist kein Zusammenhang zwischen den
Urangehalten und dem Alterationsgrad der
Gesteine erkennbar. Anders als fur Blei
kann auch nicht generell von einem Uran-
verlust ausgegangen werden. Im Zuge der
Uran-Mobilisierungs- und Immobilisie-
rungsprozesse ist im Fall einzelner alterier-
ter Gesteine auch ein Brutto-Urangewinn
maoglich.

Im Entwicklungsdiagramm (s. Abb. 5-7)
zeigen sich deutliche Unterschiede zwi-
schen den Entwicklungstrends der pervasiv
alterierten Gesteine und der alterierten
Gesteinspartien entlang von Kluftsystemen.
Pervasiv alterierte Gesteine weisen ahnliche
pH-Werte auf wie die nicht alterierten Gra-
nitproben, besitzen zugleich jedoch insge-
samt niedrigere 2°°PbF*Pb-Verhaltnisse.
Dagegen finden sich sowohl in Proben aus
Gangmineralisationen als auch in Granit-
proben in der Nachbarschaft von Gangmi-
neralisationen hoh&®Pb/*Pb- Verhalt-

nisse und hohe bis sehr hohe pu-Werte. Aus System entwickelt

der U-Pb-Bilanz ergeben sich im Fall der

letzten Probengruppe die geringsten Alters-
zahlen.

Mit einsetzender Alteration verliert der

Granit zuerst seine leicht mobilisierbaren
Bleikomponenten, die zugleich ho6here

Anteile an akkumuliertem Radiogenblei

enthalten (siehe Kapitel 5.1.3). Durch die
Bleimobilisierung mit bevorzugtem Radio-

genbleiverlust nehmen entsprechend die
Bleiisotopenverhéltnisse der Bereiche ab,
die von dem Bleiverlust betroffen wurden.

Solche Radiogenblei-Trends wurden von
Erel et al. (2004) berichtet. Sie beobachte-
ten, dass der von ihnen untersuchte Granit
sowie seine Plagioklase bei einsetzenden
Verwitterungs-/Lésungsprozessen  bevor-
zugt radiogene Blei-Komponenten verlie-

ren. Kalifeldspat hingegen scheint kaum
von Bleimobilisationsprozessen betroffen

zu sein. Hierdurch wird eine Abnahme der
Bleiisotopenverhaltnisse des Residualge-
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steins verursacht. Dagegen werden die
Bleigehalte der betroffenen Gesteine und
Minerale nur in geringerem Mal3e betroffen
und verringert. In einer solchen Situation
befinden sich die pervasiv alterierten Pro-
ben.

Die deutlich davon abweichenden Trends in
den ,vein“-alterierten Gesteinen und Kluft-
fullungen mit hohem Radiogenbleianteil
werden dagegen von den Hydrothermal-
Fluiden und ihrer Bleifracht bestimmt. Die
neu gebildeten Minerale der Kluftfallungen
beziehen ihr Blei aus diesen Losungen. Und
die Fluide nehmen wahrend ihrer Zirkula-
tion durch die noch unalterierten Gesteine
im Randbereich zu Kluften bevorzugt
radiogenes Blei auf. Dieses an radiogenen
Komponenten angereicherte Blei wird dann
bei der Bildung der Sekundarminerale in
diese integriert.

Hinzu kommen als weitere Radiogenblei-
quellen die Kiluftfillungen selbst. Sie
besitzen hohe p-Werte und akkumulieren
daher mit der Zeit mehr Radiogenblei als
ihre granitische Umgebung. Hierbei ist
allerdings fraglich, wann sich die Kluftfl-
lungen gebildet haben und ob ihre U-Pb-
Isotopenverteilungen sich im geschlossenen
haben. Wegen der
verbreiteten tertidren Uranmobilisierung
sogar in den nicht alterierten Granitpartien
ist dies vermutlich nicht der Fall. Ander-
seits konnte Schleicher et al. (2006) anhand
von K-Ar-Datierungen an llliten in Kluftbe-
reichen zeigen, dass die lllite mesozoische
oder jungere Bildungsalter besitzen und
dass durch die Bildung von Tonmineralen
die Permeabilitat von Kluftfillungen soweit
verringert wird, dass der Stoffaustausch mit
der Umgebung erheblich reduziert wurde.
Unter Berticksichtigung dieser Befunde und
wegen der Versiegelungseffekte durch
Tonmineralbildung erscheint es mdglich,
dass die vein-alterierten Gesteine eine
gegenidber den umgebenden Gesteinen
gesonderte Entwicklung erfahren haben. In
diesem Fall konnten die berechneten Al-
terszahlen fur die ,vein“-alterierten Ge-
steinsproben eine geologisch relevante
Altersschéatzung fur die Bildung der Gang-
mineralisationen darstellen. In Ermange-
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lung von Informationen Uber die Initial-

Bleiisotopenverhéltnisse der Bleiisotopen-
Entwicklung in den Gangfiullungen wurde
zur Berechnung das karbonische Intial-
Isotopenverhaltnis (K-Feldspat-Blei) ver-
wendet. Deshalb kommt den Alterszahlen
die Bedeutung eines Maximalalters zu.
Diese Maximalalter liegen zwischen 181
und 21 Ma. Damit waren die Kluftfillungen

der ,vein-alterierten* Gesteine mesozoische
bis tertiare Bildungen.

Fur die stark pervasiv alterierten Granit-
Bereiche ist eine Interpretation der Alters-
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erheblichen pervasiven Alteration erfasst
wurden, und in deren Fall die starke Chlo-
ritisierung der Biotite eins der wichtigsten

Alterationsmerkmale der dortigen Gesteine
ist. Beide Proben zeigen hohe Uran- und
Bleigehalte. Dabei ist sowohl der Uran- als
auch der Bleigehalt der Probe ,2382“ ca.
doppelt so hoch wie im Fall der Probe

,2539". Dennoch besitzen beide Chlorit-

proben nahezu das gleiche U/Pb-Verhaltnis.
Es ist weder eine Beziehung zu den postu-
lierten Bleiquellen zu erkennen, mit denen
die Plagioklase Blei ausgetauscht haben,

zahlen sehr unsicher, da fur diese Bereiche noch eine Beziehung zu den Bleiisotopen-

nicht in gleicher Weise hohe Porenraum-
Versiegelung durch Tonmineralbildung
angenommen werden kann. Sie sind eine
komplexe Assoziation aus Primar- und
Sekundar-Mineralen. Diese Gesteine haben
somit sowohl Bleiverlustprozesse als auch
Uran-Mobilisierung und -Umverteilung
erfahren. Somit ist eine quantitative Ab-
schatzung der Uberpragungsalter dieser
Gesteine mit Hilfe ihrer U-Pb-Isotopenver-
teilungen nicht maglich.

5.2.3.5. Chlorit

Die Chloritproben liefern in ihren U-Pb-
Isotopenverteilungen ahnlich wie im Fall
ihres RDb-Sr-Systems ein uneinheitliches
Bild. Da es sich bei Chlorit anders als bei
den restlichen untersuchten Mineralen um
ein Sekundar-, also neu gebildetes, Mineral
handelt, muss eine Vielzahl von initialen
Bleiisotopenverhaltnissen zur Altersbilan-
zierung in Erwagung gezogen werden.
Einfluss konnten dabei sowohl die Blei-
komponenten der Biotite nehmen, aus
denen die Chlorite hervorgegangen sind,
anderseits aber auch die Bleikomponenten
der bei der Mineralneubildung beteiligten
Fluide. Zudem darf auch ein kleiner, aber
sehr radiogener, Bleianteil aus den Mikro-
einschlissen im Biotit nicht aufl3er Acht
gelassen werden. Aufgrund der komplexen
Ausgangslage werden die Chlorite einzeln
bzw. in Gruppen betrachtet.

Die Chloritproben ,2382“ und ,2539"
stammen aus Bereichen, die von einer

verhaltnissen der Eisenhydroxide, (vgl.
Losungsexperiment in Tab. 5-2: Ldsungs-
schritt mit Konigswasser). Die beiden
Proben besitzen Bleiisotopenverhaltnisse,
die denen der unalterierten Gesteinsproben
in ihrer gegenwartigen Bleiisotopenzusam-
mensetzung &hneln. Dies lasst sich als
Hinweis darauf deuten, dass die Chlorite in
der jingsten Vergangenheit ihr Blei mit der
Umgebung ausgetauscht haben. Eine Be-
rechnung der Chlorit-Alter ist dabei nicht
maoglich.

Die Chlorit- und die Biotit-Anreicherungen,
aus der Probe ,2882" zeigen keine einfa-
che systematische Beziehung zum Aus-
gangsgestein. Obwohl das Gestein ,2882"
die héchsten Urangehalte aufweist, sind die
entsprechenden Urankonzentrationen in der
Chlorit- und der Biotit-Fraktion sehr nied-
rig. Ein Vergleich der Bleiisotopenverhalt-
nisse ergibt: die **Pbf*Pb- und
208pp%%pph-Verhaltnisse sind groRer als im
Umgebungsgestein, die’*’Pb/**Pb-Ver-
haltnisse dagegen geringer. Aufgrund der
hohen Radiogenitat def®Pb/*Pb- und
208pp%%pph-Verhaltnisse bei zugleich sehr
niedrigen p-Werten deutet sich an, dass die
Uberpragung des Bleisystems der Chlorite
kein alter Prozess ist, sondern es sich eher
um eine spate, eventuell tertiare Uberpra-
gungsphase handelt.
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5.2.4. Zusammenfassung der wichtigsten
Ergebnisse

Die Diskussion des U-Pb-Systems hat
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Sie hatten nachgewiesenes Uran in Chlorit-
praparaten lediglich anhaftenden Eisen-
hydroxiden zugeordnet und auf eine Uber-
prifung der Urangehalte in den Chloritmi-

gezeigt, dass fast alle untersuchten Mineral- neralen selbst verzichtet. Die Bleiisotopen-

Phasen episodisch Blei und Uran mit ihrer
Umgebung ausgetauscht haben. Die Kali-
feldspéate bilden als wichtigste Bleitrager im
Granit eine Ausnahme. Sie bewahren die
Initial- Bleiisotopenverhdaltnisse des Ge-
steins und weisen im Fall der unalterierten

Gesteinspartien ein geschlossenes Verhal-

ten ihres U-Pb-Systems auf. Die Anorthit-
reichen Plagioklase im Granit wirken
hingegen wie ein Puffersystem fir Blei-
austauschprozesseEs konnte gezeigt

verhaltnisse der Chlorite kdnnen nicht in

einfacher und direkter Weise mit den

diskutierten  Bleiaustauschprozessen in
Einklang gebracht werden. Fir diese se-
kundar gebildeten Minerale missen kom-
plexe Prozesse des Bleikomponentenaus-
tauschs und der Blei-Akkumulation in den

Sekundarmineralgittern angenommen

werden.

In den Bleiisotopenverhaltnissen sowohl

der Gesteinspraparate als auch der einzel-

werden, dass dieses Mineral mindestens im nen Mineralphasen zeigt sich eine sehr

Tertiar Blei mit einem Bleireservoir ausge-
tauscht hat, das die leicht mobilisierbaren
Bleikomponenten umfasst. Diese Bleikom-
ponenten, die sich z.B. durch hohe
“%¥pp%%Ph-Verhaltnisse auszeichnen,
scheinen auch Blei fir die Bildung von
Hydroxypyromorphit-Krusten — auf  der
Oberflache einzelner Apatit-Mineralkdrner
zur Verfugung gestellt zu haben. Dieses
Bleireservoir mit erhdhtem Thorogenblei-
anteil steht einem anderen Bleireservoir
gegenuber, welches erhthte Anteile an
uranogenem Blei aufweist. Es wird cha-
rakterisiert durch die Bleiisotopenzusam-
mensetzung der  Eisenmineral-reichen
Losung im Lésungsexperiment (siehe Kap.
5.1.3. und Tab. 5-3). Dieses Bleireservoir
besitzt zugleich geringere?*Pb/*Pb-
Verhéltnisse und ist verknipft mit den
alterierten Partien des Granits. Fur die
Schichtgittersilikate Chlorit und Biotit
konnte ein Bleiaustausch mit der Umge-

frihe Uberpragungsphase mit pervasiver
Alteration in Teilen des Granits von Soultz-
sous-Foréts noch wahrend seiner Konsoli-
dierung und Abkuhlung. Diese Alteration
fuhrte in den betroffenen Gesteinspartien zu
einer nachhaltigen Erh6hung der
2ppf¥%Ph-Verhaltnisse. Eine  weitere
Begleiterscheinung ist die Entstehung von
Schwéchezonen, die wahrend spéaterer
tektonischer Beanspruchungen des Gesteins
reaktiviert wurden. Spatere Bleiumvertei-
lungsprozesse, von denen auch die nicht
alteriert erscheinenden Granitpartien erfasst
wurden, spiegeln sich insbesondere in den
298ppf%%Pph-Verhaltnissen wider. Innerhalb
der nicht alterierten Gesteine scheinen
dabei sowohl ein Bleireservoir mit hohen
208pp%%pph-Verhaltnissen als auch weitere
Bleiquellen mit geringer Thorogenblei-
Akkumulation mit ihrer Umgebung in
Wechselwirkung getreten zu sein. Dabei ist
in den nicht alterierten Gesteinen keine

bung nachgewiesen werden. Dabei lie’ sich wesentliche Veranderung ihrer Gesamtblei-

die zeitliche Stellung der Uberpragungs-
phase nur qualitativ abschatzen. Fur Biotit

Mengenbilanz erkennbar. Nach auf3en hin
wirken solche Gesteinspartien als geschlos-

konnte nachgewiesen werden, dass in seinersene Bereiche, die nicht mit ihrer Umge-

Gitter-Struktur nur sehr geringe Mengen an
Uran, zugleich aber signifikante Mengen an
Blei zu finden sind. Bei der Umwandlung
zu Chlorit werden offenbar in diesem
sekundéaren Endprodukt erhebliche Mengen
an Uran akkumuliert. Dieser Tatbestand
lasst die Ergebnisse von RKwCZzyK-
BARSCH ET AL (2004) fraglich erscheinen.

bung in Wechselwirkung treten. Dennoch
sind die Altersinformationen solcher Ge-
steine aufgrund der hohen Migrationsbe-
reitschaft von Uran gestort. Es wurde
abgeschéatzt, dass die petrographisch
schwach alteriert wirkenden Gesteine bis zu
9 g Uran/ m Gestein abgegeben bzw. bis
zu 6 g Uran/ m Gestein aufgenommen
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haben. Auch deuten die Ergebnisse darauf Signatur ist im U-Pb-System der Granit-
hin, dass es sich bei der Uran-Umverteilung gesteine bis heute erhalten geblieben.
um wahrende Prozesse handelt. Die alte- Alle alterierten Gesteinsproben besitzen
rierten Gesteine hingegen haben neben ausnahmslos hoheré®’Pb/**Pb-Verhalt-
einer Veranderung der Uranbilanz zusatz- nisse als die nicht erkennbar alterierten
lich auch einen Bleiverlust erlitten. Es wird Granitproben. Dieses isotopische Merkmal
bevorzugt Blei der leicht mobilisierbaren ist folglich auf die propylitische Alteration
Komponenten fortgefuihrt. Dies wirkt sich dieser Gesteinsareale  zurtickzufuhren.
in der Bilanz der Bleiquellen mit hohen Wahrend dieser sehr frihen und unmittelbar
28ppf%ph-Verhaltnissen durch Erniedri- nach der Platznahme des Plutons einsetzen-
gung dieser Isotopenverhéltnisse aus. Das den Gesteinsalteration wurden Wegsam-
mobilisierte Blei steht dann den Gangmine- keiten fir Fluide angelegt, die wahrend
ralisationen wahrend ihrer Bildung zur nachfolgender Episoden verstarkter
Verfugung. Die vorliegenden Ergebnisse Hydrothermalfluid-Aktivitaten teilweise
zeigen keine einfache Systematik der reaktiviert wurden. Es konnte kein Ge-
Uranmigration zwischen den alterierten steinsbereich gefunden werden, in dem
Gesteinen und ihrer Umgebung. Sowohl petrographische Merkmale der propyliti-
Uranverluste als auch Urananreicherungen schen Alterationsphase fehlen, der aber von
wurden in den alterierten Bereichen beo- spateren Bleiaustauschprozessen erfasst
bachtet. worden ware.

Die frihe Phase metasomatischer Prozesse

hat Bleiumverteilungen im Granit bewirkt,

5.3. Interpretation — Uran-Blei- die als groRraumige Umverteilungsprozesse

Entwicklungsmodell fir den Granit mit grol3en Transportdistanzen anzusehen
von Soultz-sous-Foréts sind. Demgegeniber waren alle nachfol-

genden Prozesse der Blei-Mobilisierung
und — Immobilisierung in den nicht alte-
rierten  Gesteinsbereichen  kleinrdumig
angelegt und haben sich zwischen den
einzelnen Mineralen eines eng gefassten
Granitbereichs abgespielt.

5.3.1. Die Uberpragung des Uran-Blei-
Systems wéahrend der Abkiihlungsphase
des Plutons (postmagmatische Alteration

im Karbon)

Die als ,pervasive Alteration“ beschriebene
Uberpragungsphase des Soultz-Granits
(z.B. GENTER ET AL 1989; TRAINEAU ET AL.
1991) wurde einem propylitischen Prozess
zugeschrieben und bewirkte die Bildung
von Sekundarmineralen wie Chlorit, Ton-
mineralen und Eisenoxiden. Diese Uber-
pragungsphase dokumentiert sich auch in
den Bleiisotopen-Verteilungen der Ge-
steinsproben. Die frihe Alteration fihrte
durch hydrothermale Fluide zu einem
Bleiaustausch mit den Gesteinen des Intru-
sionsrahmens (Metasomatose) (Abb. 5-8).
Dabei fand auch eine Verédnderung der in
den Kalifeldspaten gespeicherten Bleiiso-
topenverhaltnisse statt, mit systematischer
Erhdhung der 2°PbF*Pb-Verhaltnisse.
Diese hydrothermale Uberpragung der Ge-
steine ist in den untersuchten Gesteins-
proben verschieden stark ausgepragt. lhre

5.3.2. Die postkarbonische Verénderung
des Uran-Blei-Systems

Die postintrusiven metasomatischen Pro-
zesse haben das Blei in den Kalifeldspaten
nicht verandert. Daraus folgt, dass das Blei
in den Kalifeldspaten sehr fest gebunden
ist. In den Kalifeldspaten manifestiert sich
die karbonische Bleiisotopenzusammenset-
zung unmittelbar nach der Platznahme und
Abkiuhlung des Granits. Sind keine propy-
litischen Einflisse erkennbar, so bleibt das
ursprungliche K-Feldspat-Blei von Aus-
tauschprozessen verschont. Somit bleiben
im K-Feldspatgitter trotz hydrothermaler
Einflusse auf die benachbarten Gesteins-
partien die initialen Bleiisotopenverhalt-
nisse erhalten Die Plagioklase scheinen
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Modell der Uberprigung des U-Pb-Systems:

a) karbonische Umverteilungsprozesse wihrend der Abkiihlung des Plutons:

Hydrothermal Zellen
der Umgebung e X

Bleiaustausch mit

iiberprigte Gesteinspartien
mit o =18,35 und p = 15 62

o/

B}seustaugé'fmt der Umgebury

b) postkarbonische Umverteilungsprozesse:

Abb. 5-8:Modell der postmagmatischen Blei- und Uranumviertgsprozesse im Soultz-Granit. Abbildung

kleinriumiger
/ Bleiaustausch
zwischen den Phasen

O‘frische” Gesteinspartien

a) zeigt die karbonische Uberpragung des Soultni@rawahrend der Abkihlung des Plutons
(Metasomatose). Abbildung b) verdeutlicht die gtiatéernen U- und Pb-Austauschprozesse durch

postkarbonische Hydrothermalaktivitaten

hingegen zumindest im Tertiar Blei mit den
leicht mobilisierbaren Bleikomponenten im

bergt ein geschlossenes U-Pb-System.
Daher ermoéglicht es die Bestimmung von

Gestein ausgetauscht zu haben. Dies wirde Abkihlungsaltern. Seine Bleiisotopenver-

eine Offnung des Plagioklas-Gitters fiir
Bleimigration bei Temperaturen unter
180°C bedeuten. Fur Biotit konnte nachge-
wiesen werden, dass er signifikante Blei-
mengen in seiner Struktur enthalt und
vermutlich im Mesozoikum im Austausch
mit den leicht mobilisierbaren Bleikompo-
nenten stand. Das Mineral Apatit beher-

haltnisse wurden jedoch teilweise durch die
Bildung von Bleiphosphaten auf der Apa-
titoberflache Uberlagert. Das Blei im Se-
kundarmineral Chlorit kann nicht mit einem

Konzept Kkleinraumigen Bleiaustausches
beschrieben werden.

Chlorit fungiert bei Prozessen der Uranmig-
ration als wichtige Fangerstruktur fir Uran.
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Uran wird durch verschiedene Minerale wie
Zirkon, Apatit und Eisenhydroxide sehr
effektiv immobilisiert. Dennoch ist der
Uberwiegende Teil des Urans im Gestein
unter dem Einfluss von Fluiden leicht
mobilisierbar, unabhangig davon, ob es sich
um unalterierte oder alterierte Gesteine
handelt. Aufgrund des nur kleinrGumigen
Bleiaustausches in den unalterierten Ge-
steinen konnte aus der Bilanzierung des U-
Pb-Systems abgeschatzt werden, dass die
Gesteine einerseits bis zu 8,9 g Urah/m
Gestein verloren, andererseits aber auch bis
zu 6,2 g Uran/m Gestein aufgenommen
haben. Die Ergebnisse deuten darauf hin,
dass die Uranumverteilung im Soultz-
Granit sich unter den wahrenden Bedingun-
gen der Hydrothermaltéatigkeit in der Tiefe
auch gegenwartig vollzieht. Bezogen auf
die unalterierten Gesteine bedeutet dies,
dass Gesteine wie der untersuchte Granit
schon bei Temperaturen von ca. 150°C
keinen Immobilisierungsbereich fir das
Aktinid Uran darstellen, obwohl das Ge-
stein nur entlang von Mikrorissen mit
hydrothermalen Wassern in Kontakt tritt.

Fur die starker- und ,vein“- alterierten
Gesteine kann das Konzept der kleinraumi-
gen Bleiumverteilung nicht angewendet
werden. Diese Gesteine haben generell
einen Bleiverlust erfahren. Das mobilisierte
Blei wird vermutlich durch Hydrothermal-
Fluide aus dem Gestein herausgefuhrt, die
entlang von Kluften zirkulieren. Das fortge-
fuhrte Blei entspricht in den Anfangsphasen
der Alteration den beschriebenen leicht
mobilisierbaren  Bleikomponenten.  Er-
schopft sich das verfligbare leicht mobili-
sierbare Blei, so treten in der Folge die
Bleikomponenten der Eisenminerale mit
uranoger lIsotopensignatur in den Vorder-
grund. Die vorliegenden Ergebnisse sind
mit einer zeitlichen Stellung der spéateren
Hydrothermal-Uberpragungen vertraglich,
die spat-mesozoischen oder tertiaren Episo-
den entsprechen. Die Auswertung des U-
Pb-Systems der alterierten Gesteine lasst
jedoch generell keine quantitative Altersbe-
stimmung zu, sondern ermdoglicht nur
qualitative Zeitabschéatzungen.
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6. GEMEINSAME BETRACHTUNG
DES U-PB- UND DESRB-SR-
SYSTEMS IM GRANIT VON
SOULTZ-SOUSFORETS UND
SEINER PHASEN

6.1 Vergleichende Diskussion des U-
Pb- und Rb-Sr-Systems

Im bisherigen Verlauf der Arbeit wurden
die Rb-Sr- und U-Pb-Daten sowohl der
einzelnen Minerale als auch der Gesteine
getrennt voneinander diskutiert und inter-
pretiert. In diesem Kapitel sollen die Rb-Sr-
und U-Pb-Daten der Gesteine miteinander
verglichen bzw. verknipft werden. Des
Weiteren werden noch einmal die wich-
tigsten Ergebnisse présentiert, welche aus
den Rb-Sr- und U-Pb-Daten der Minerale
erarbeitet wurden. Dieses Kapitel dient
somit dazu, die Gemeinsamkeiten oder

Gegensatze der zwei Systeme herauszuar-

beiten, sowie die Starken und Potenziale
der verschiedenen Isotopensysteme zu
erkennen.

6.1.1. Das U-Pb- und Rb-Sr-System der
Minerale

Das Mineral Kalifeldspat des Granits von
Soultz-sous-Foréts ist eines der mengenma-
Big wichtigsten Rb-, Sr- und Pb-Trager im
Gestein. Es stellt fur das Rb-Budget des
Gesteins das grof3te Reservoir dar. Obwohl
fur die Kalifeldspate mit Hilfe chronologi-
scher Ansatze ein leichter Rubidiumverlust
nachgewiesen wurde, ist der Kalifeldspat
ein relativ stabiles System fir das Alkali-
element, welches erst bei einem Zerfall der
Gitterstruktur in gré3eren Mengen freige-
setzt wird. Aufgrund der Bleiinitial-Isoto-
penverhaltnisse, die im Kalifeldspat gefun-
den wurden, kann auch geschlossen wer-
den, dass das Mineral ebenfalls kein Blei
mit seiner Umgebung bzw. mit Hydrother-
mallésungen wahrend der komplexen
Alterationsgeschichte des Plutons seit dem
Karbon ausgetauscht hat.
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Die Untersuchungen zeigen, dass Kalifeld-
spat durch sein Rb-Sr- und U-Pb-System
als ein Schlissel-Mineral fir die Erfor-

schung von Magmendifferentations- und
metasomatische Alterationsprozesse in
Granit fungiert. Anhand der initialen Blei-

isotopenverhaltnisse konnte eine Uberpra-
gung in Bereichen des Granit-Plutons durch
Uber weite Bereiche zirkulierende Hydro-

thermalldsungen nachgewiesen werden.
Hingegen legen die Rb-Sr-Verteilungs-

muster in den Kalifeldspéaten offen, dass es
sich bei dem untersuchten Bereich des
Granit-Plutons um einen Randbereich des
Intrusivkdrpers handelt. Somit erganzen
sich die Informationen des Rb-Sr- und U-
Pb-Systems im Kalifeldspat, und die Sys-
teme konnen vor allem zur Untersuchung
von frihen Austausch- bzw. Differentiati-

ons-Prozessen wahrend der Intrusion bzw.
Abkuhlung des Gesteinskérpers dienen.

Obwohl das Mineral Plagioklas im Soultz-
Granit den grof3ten Beitrag an Strontium
zum Gestein leistet, verhélt sich sein Rb-Sr-
System im nicht alterierten Gestein unauf-
fallig. Dies bedeutet, dass der unalterierte
Plagioklas wegen des geschlossenen Ver-
haltens seines Rb-Sr-Systems keine Er-
kenntnisse fir die postmagmatische Altera-
tionsgeschichte des Plutons offenbart. Bei
einer Serizitisierung werden Plagioklase
jedoch zu wichtigen Mineralen fir den
Austausch von Alkali- und Erdalkaliele-
menten im Gestein (s. nachfolgende Erlau-
terungen in Kap. 6.1.2).

Fur den Bleihaushalt in den frischen Ge-
steinspartien ist Plagioklas von fundamen-
taler Bedeutung. Das Mineral fungiert als
Fangerstruktur fur in Mikrorissen gespei-
chertes bzw. durch hydrothermale Ldsun-
gen transportiertes Blei mit radiogenen
Bleiisotopenverhéltnissen. Dem Plagioklas
kommt somit bei Bleiaustauschprozessen in
den unalterierten Gesteinpartien die Rolle
eines Schlisselminerals zu und er stellt sich
als Indikatormineral fur subsolidus-Blei-
austauschprozesse in der Granitmatrix
heraus. Bleiaustausch mit der Umgebung,
der vermutlich multiepisodisch auftrat, fand
ohne petrographisch beobachtbare Verande-
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rungen in der Mineralstruktur bei niedrigen
Temperaturen unterhalb von 180°C statt
und lasst sich daher nur Uber Bleiisotopen-

analysen an Plagioklasen nachweisen. Dasnisse der mit ihm

Bleiisotopensystem  von  unalteriertem
Plagioklas ist daher fur die Erforschung von
Bleimigrations-Prozessen in granitoiden
Gesteinen von gro3ter Bedeutung.

Da es sich bei dem Mineral Apatit um ein
akzessorisches Mineral im Soultz-Granit
handelt, sind seine Beitrage zum Rb-Sr-
und U-Pb-System des Gesteins gering.
Allerdings ist Apatit ein wichtiges Mineral

fur die Bestimmung der Strontium-Initial-

Isotopenverhaltnisse zur Zeit der Abkuh-
lung des Plutons. Dieses Anfangsverhaltnis
blieb in den Apatiten bis heute bewahrt.
Sein U-Pb-System bietet die Moglichkeit
der Datierung der Abkihlung des Plutons.
Voraussetzung daflr ist, dass das U-Pb-
System des Apatits nicht durch das Blei
anhaftender Pyromorphit-Krusten Uberla-
gert wird. Dem U-Pb- und Rb-Sr-System
von Apatit kommt in dieser Untersuchung
die Bedeutung eines Referenz-Minerals flr
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Strontium-Isotopen-Verhaltnisse hat er trotz
seines geringen Strontiumgehalts mafl3gebli-
chen Einfluss auf die Sr-Isotopen-Verhalt-
in  Wechselwirkung
tretenden Fluide.

Fur Biotit konnte gezeigt werden, dass
dieses Mineral nur sehr geringe Spuren-
mengen an Uran, zugleich aber signifikante
Mengen an Blei in seiner Gitterstruktur
enthalt. Fur das Blei der Biotite konnte ein
Austausch mit der Umgebung durch hyd-
rothermale Fluide nachgewiesen werden.
Das Bleiisotopensystem im Biotit scheint
sich anders zu verhalten als das der Feld-
spate. Beide Minerale enthalten nur geringe
Mengen an Uran und entwickeln daher
postintrusiv nur vernachlassigbare Radio-
genbleikomponenten. Wahrend aber Feld-
spate sehr gute Speicher einer einmal
aufgenommenen Bleikomponente sind,
zeigen Biotite eine hohe Bereitschaft, unter
dem Einfluss von Hydrothermalereignissen
fremde Bleikomponenten aufzunehmen,
Blei in ihrem Gitter mit der Umgebung zu
aquilibrieren oder auch als Bleiquelle zu
wirken.

isotopen-geochemische Austauschprozesse

zu. Darluber hinaus ergeben sich aus den Neben den Granit-Primarmineralen wurde
Apatitanalysen relevante Informationen auch das Sekundarmineral Chlorit in den
Uber das SchlieBungsverhalten dieser Eigenschaften seines Rb-Sr- und U-Pb-
Phosphatminerale bei den beobachteten Systems untersucht. Aus den vorliegenden
Alterationsprozessen und Uber geochrono- Daten ergibt sich ein groRes Potenzial des

logische Aspekte.

Das Rb-Sr-System von Biotit der nicht

alterierten Gesteinspartien eignet sich
hervorragend zur Abschatzung von Ab-
kihlungsaltern. Die Biotit-Proben beher-
bergen in den meisten Fallen ein geschlos-
senes Rb-Sr-System. Biotit stellt neben
Kalifeldspat einen der wichtigsten Rb-

Trager dar. Er kann durch Alteration so-
wohl eine leichte Rb-Aufnahme als auch
einen Rb-Verlust abhéangig von der Art der
Alteration (Muskovitisierung oder Chloriti-

sierung) erfahren. Aufgrund der erhdhten
Anfalligkeit seiner Struktur gegenuber

Alterationsprozessen ist er mal3geblich an
den Rb-Umverteilungsprozessen schon in

der ersten Phase einer einsetzenden Altera-

tion beteiligt. Aufgrund seiner sehr hohen

Rb-Sr-Systems von Chlorit zur Datierung
von Bildungsaltern der Sekund&rminerale
und damit von Episoden mit Hydrothermal-
aktivitaten. Es konnte auch nachgewiesen
werden, dass die Gitterstruktur von Chlorit
signifikante Mengen an Uran und Blei
aufzunehmen vermag. Der Akkumulation
von Uran und Blei bei der Umwandlung
von Biotit in Chlorit kann bei Fragen der
Immobilisierung  von  Actiniden und
Schwermetallen in Hartgesteins-Umgebun-
gen eine wichtige Rolle zukommen.
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6.1.2. Das U-Pb- und Rb-Sr-System der
Gesteine

6.1.2.1. Zusammenhénge in den Element-
konzentrationen der beiden Systeme

Werden die Rubidium- Uber die Bleikon-

zentrationen der Gesteinsproben in einem
Diagramm eingetragen (s. Abb. 6-1 a), ist
die Lage der Datenpunkte von Art und

Intensitat abhéngig, in welcher die Fluide
mit den Gesteinen in Wechselwirkung

traten.

Die nicht alterierten Gesteine weisen ge-
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Im Diagramm U/Pb gegen Rb/Sr (Abb. 6-1
c) weisen die nicht alterierten Gesteinspro-
ben sowohl die niedrigsten U/Pb- als auch
die geringsten Rb/Sr-Verhéltnisse auf. Die
,vein-alterierten* Gesteine zeigen nur eine
leichte Erh6hung der Rb/Sr-Verhaltnisse,
wohingegen die U/Pb-Verhaltnisse stark
zunehmen. Die Ursache liegt in einem
Zerfall der Feldspat- und Biotitgitterstruk-

turen, der von erheblichem Rubidium- und
Strontium-Verlust begleitet wird. Dabei

scheint im Vergleich zu Rubidium eine

vermehrte Abgabe an Strontium aufzutre-
ten. Die deutliche Erhéhung der U/Pb-

genlber den pervasiv alterierten Proben nur Verhaltnisse der ,vein“-alterierten® Ge-

leicht erhohte Bleikonzentrationen auf. Die

Variation der Bleikonzentrationen in den

frischen Gesteinen ist erheblich (Faktor 2).
Die pervasiv alterierten Proben fallen durch
deutlich hohere Rb-Gehalte auf. Die Erho-
hung der Rubidiumgehalte ist vermutlich

auf die Serizitisierung der Plagioklase

zuruckzufihren, die einher geht mit einer
Abgabe von Elementen der Erdalkaligruppe
und einer Aufnahme von Alkalielementen.

Abbildung 6-1 b), in welchem die Stron-

tium- gegen die Bleikonzentrationen einge-
tragen wurden, bestatigt ebenfalls diese
Beobachtung. Die pervasiv alterierten

Gesteine zeigen im Vergleich zu den unal-
terierten Gesteinsproben geringere Sr-
Gehalte. Ebenso wurde zuvor eine Rubidi-
umaufnahme und Strontiumabgabe der
Biotite in den Anfangsstadien der Biotit-

Alteration bei einer einsetzenden Muskovi-
tisierung nachgewiesen. Die ,vein“-alte-

rierten Gesteine zeigen nur einen leichten
Rb-Verlust und zeichnen sich vor allem

durch einen erheblichen Pb-Verlust aus.
Die starke Abnahme der Bleikonzentratio-

nen der Gesteine hangt vermutlich mit der
Alteration der Feldspéate, insbesondere der
Kalifeldspate, zusammen. Hierdurch wer-
den in den betroffenen Gesteinen die wich-
tigsten Bleitrdger gedffnet. Die sekundar
gebildeten Minerale kénnen das dadurch
freigesetzte Blei nicht vollstandig aufneh-

men und immobilisieren, so dass ein Blei-
verlust des Gesteins an migrierende Fluide
auftritt.

steine ist auf ihren signifikanten Bleiverlust

zurtckzufiihren. Die pervasiv alterierten

Gesteine hingegen besitzen ahnliche U/Pb-
Verhdltnisse wie die unalterierten Gesteine,
da die wichtigsten Bleitrager im Gestein

durch die pervasive Alteration kaum beein-
flusst werden. Die Serizitisierung der

Feldspéate hat sich bei der pervasiven Alte-
ration zwar nicht erkennbar auf die Blei-

konzentrationen ausgewirkt, war jedoch

von einem Strontiumverlust und von einer
Rubidiumaufnahme begleitet. Dies wird

deutlich durch eine merkliche Erhéhung der
Rb/Sr-Verhaltnisse im Fall pervasiv alte-

rierter Granitpartien.

6.1.2.2. Beziehungen zwischen den Isoto-
penverteilungen des Rb-Sr- und U-Pb-Sys-
tems

In einem Diagramm (Abb. 6-1 d), in dem
die ®'SrP°sr- gegen die®®PbF*Pb-Ver-
haltnisse der Gesteinsproben aufgetragen
werden, verteilen sich die Gesteinsproben-
daten ebenfalls in drei Gruppen. Die unalte-
rierten Gesteinsproben besitzen die ge-
ringsten ®’Srf°Sr-Verhaltnisse. Pervasive
Alteration fuhrt in den Gesteinen zu einer
Erhdhung der Sr-Isotopen-Verhaltnisse,
wohingegen das 2°Pb/*Pb-Verhéltnis
leicht abnimmt. Die Erhéhung d&iSrP°Sr-
Verhéltnisse ist auf eine Wechselwirkung
der Gesteine mit Hydrothermal-Losungen,
die hohe®’SrP°Sr-Verhaltnisse besitzen so-
wie auf hohe Rb/Sr-Verhaltnisse der betref-
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fenden Gesteine zurtckzufuhren. Der
leichte Rickgang in den?*PbF%Pb-
Verhéltnissen ist eine Folge des teilweisen
Verlustes des adsorptiv an Mineralober-
flachen gebundenen Bleis mit hohem
Radiogenbleianteil. Die ,vein“-alterierten
Proben zeigen hinge-gen im Vergleich zu
den unalterierten Referenzproben sowohl
erhohte ®’SrP°Sr- als auch 2°°Pb/*Pb-
Verhéltnisse — wohl unter dem Einfluss von
hydrothermalen Fluiden. Aufgrund der
niedrigeren Rb/Sr-Verhaltnisse ist die Er-
hohung der®’SrP®Sr-Verhaltnisse im Ver-
gleich zu den ,pervasiv” alterierten Proben
nicht so deutlich ausgepragt. Die Zunahme
in den?*Pbf%*Pb-Verhaltnissen kann auch
mit z.T. recht hohen U/Pb-Verhaltnissen
zusammenhangen, und in diesem Fall die
in-situ-Akkumulation von radiogenem Blei
im geschlossenen U-Pb-System der im
Radiogenblei gut entwickelten Gesteine
widerspiegeln.

Die Verteilungsmuster der Gesamtgesteins-
daten im®'SrP°sr- gegen®’PbF*Pb-Dia-
gramm (Abb. 6-1 e) &hneln sehr denen im
8SrPesr-  gegen 2°PbF*Pb-Diagramm
(Abb. 6-1 d). Die®*Pb/*Pb-Verhéltnisse
der unalterierten Gesteinsproben variieren
dabei in einem weiten Bereich und nehmen
zum Teil die geringsten Werte aller Proben
an. Dies verdeutlicht noch einmal den
Effekt der postintrusiven Alterationsphase
(pervasive Alteration), die mit metasomati-
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die hochsterf®®Pbf%Pb-Werte aller unter-
suchten Gesteine auf. Dies kénnte darauf
hin deuten, dass solche ,vein“-alterierten
Gesteine besonders hohe U/Th-Verhaltnisse
besitzen.

6.1.2.3. Gesteinsproben mit besonderen
chemisch/isotopischen Signaturen

Gestein ,,2019*

Der Granitbereich, aus dem diese Probe
stammt, befand sich im Perm nahe der
Landoberflache. Den petrographischen
Merkmalen nach gehdort das Gestein zu den
pervasiv alterierten Gesteinen. Dazu passen
auch seine Rb, Sr, U und Pb-Konzentratio-
nen. Es fallt jedoch durch geringere Rb/Sr-
und erhohte U/Pb-Verhaltnisse auf (Abb. 6-
1 c¢). Solche Rb/Sr-Verhaltnisse wie auch
seine Bleiisotopen-Zusammensetzung
entsprechen eher einem ,vein“-alterierten
Gestein. An diesem Gestein fallen gelbliche
und orange-farbige Einfarbungen der
Feldspate auf, welche mit Tonmineralfih-
rung zusammenhangen. Eventuell wurde
dieser Landoberflachen-nahe Bereich des
Soultz-Granits teilweise von Verwitte-
rungsprozessen im Perm erfasst, die zur
Ausbildung einer entsprechenden Tonmi-
neralparagenese fuhrten. Hinzu kommt,
dass sich die Probe sehr nahe an einer
Kluftzone befindet. Aus diesem Kiluftbe-

schen Prozessen im auskuhlenden Pluton inreich liegen Analysen zu dem Gesteinspra-

Verbindung stand, und die zu einer Erho-
hung der?*Pb/*Pb-Verhéltnisse in man-
chen Gesteinspartien fuhrte.

Im Diagramm ®’SrP°Sr gegen®*®b?*Pb
(Abb. 6-1 f)zeigen die ,pervasiv* alterier-
ten  Gesteine  insgesamt  geringere
208ppf%%ph-Verhaltnisse als die frischen
Gesteine. Dies kann zurtickgefiihrt werden
auf den bereits beschriebenen Verlust des
adsorptiv an Mineraloberflachen gebunde-
nen Bleis, welches neben einem hohen
2%PpfPh- auch ein hohed®Pb/*Pb-
Verhéltnis aufweist. Zwei der drei ,vein®“-
alterierten Gesteinsproben zeigen
2ppf%ph-Verhaltnisse, die denen der
unalterierten Gesteinsproben entsprechen.
Die weitere ,vein“-alterierte Probe weist

parat ,2019 vein“ vor (Tab. 4-1 bzw. 5-1,
Abb. 2-6). Die chemischen und isotopi-
schen Merkmale der Probe ,2019" kdnnen
insgesamt gedeutet werden als Ubergangs-
trends zwischen pervasiver Alteration und
Alteration entlang von und orientiert zu
Kluftflachen.

Gestein ,,2882*

Die Probe des aufféllig rot gefarbten Kern-

abschnittes ,2882“ besitzt einen hohen

Urangehalt von fast 70 ppm. In den chemi-

schen und isotopischen Merkmalen seines
Rb-Sr-Systems ahnelt dieses Gestein den
nicht alterierten Gesteinen (Abb. 6-1) Die

recht geringe Blei- und die hohe Uran-

Konzentration sowie das daraus resultie-
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rende U/Pb-Verhaltnis entsprechen jedoch
eher den ,vein“-alterierten* Granitberei-
chen. In diesem Gestein scheinen Alterati-
onsprozesse nur selektiv auf das U-Pb-
System eingewirkt zu haben, das Rb-Sr-

System aber verschont zu haben. Die U-Pb-

orientierten  Alterationsspuren  kénnten
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6.1.2.4. Zusammenfassung der wichtigsten
Ergebnisse

Die wichtigsten Veranderungen des Rb-Sr-
Systems sind bei einer beginnenden Altera-
tion des Granits (,pervasive Alteration®)

eine starke Abnahme der Strontiumkon-

damit zusammenhangen, dass es in demzentrationen und eine Zunahme der Rubidi-

Gestein nur in einem geringen Mal3e zu
einer Tonmineralbildung kam. Vielmehr
fallt das Gestein durch eine sehr intensive
dunkelrote Farbung auf, die auf eine inten-
sive Hamatitisierung zurlckzufuhren ist.
Eventuell sorgt dieser hohe Anteil an
Eisenmineralen fir die hohe Uranfihrung.

Gestein ,4691":

Die nicht alterierte Gesteinspartie ,4691*
fallt vor allem durch ihre fir frische Ge-
steine untypisch geringef?®Pbf°*Pb- und
208ppP%%pph-Verhaltnisse auf. Dies spricht
fur einen Verlust von leicht mobilisierbaren
Bleikomponenten, da sich das granitinterne
Bleireservoir an schwach gebundenen
Bleikomponenten durch seine hohen
20Ppf%Ph-  und 2°PbF*Pb-Verhaltnisse
auszeichnet.

Gestein 4697
Trotz der Zugehorigkeit zu den ,pervasiv‘-

umkonzentrationen des Gesteins sowie
seiner %’SrP°Sr-Verhaltnisse. Im U-Pb-
System sind die Merkmale einer beginnen-
den Alteration weniger stark ausgepragt. Es
ist eine leichte Abnahme der Bleikonzent-
rationen, 2°°Pbf*Pb- sowie 2°PbF*Pb-
Verhaltnisse erkennbar. Das Rb-Sr-System
in den Mineralen des Granits reagiert auf
Hydrothermallésungen, welche entlang von
Mikrorissen im Gestein zirkulieren, bedeu-
tend empfindlicher als das U-Pb-System.
Die wichtigsten Transformationsprozesse
sind bei der Veranderung der Rb-Sr-Signa-
turen die Serizitisierung der Plagioklase
und die Chloritisierung der Biotite. Insbe-
sondere die Serizitisierung der Anorthit-
reichen Feldspate im Gestein hat dafur
gesorgt, dass Strontium (mit Calcium) das
Mineralgitter verlassen hat, und dass zu-
satzliches Rubidium (mit Kalium) aufge-
nommen und integriert wurde. Der Biotit
verliert durch die Chloritisierung erhebliche

alterierten Gesteinsproben besitzt die Probe Mengen an Kalium und Rubidium, die

sehr hohe Bleikonzentrationen. Dieser
Kernabschnitt ist von einer intensiven

Alteration geprégt, die sich in dem Auftre-

ten von Tonmineralen und Karbonaten
dokumentiert, welche die Plagioklase
grof3tenteils ersetzt haben. Angesichts
dieser intensiven Alteration des Gesteins
deutet der hohe Bleigehalt darauf hin, dass
in der Suite von Sekundarmineralen auch
solche entstanden sind, deren Matrix erheb-
liche Mengen an Blei aus den Hydrother-
malfluiden aufgenommen hat. Es kdnnte
sich um Mikrovererzungen (z.B. Sulfide)

handeln, die jedoch nicht petrographisch
identifiziert worden sind.

wiederum bei der Serizitisierung der Plagi-
oklase in den Serizitneubildungen immobi-
lisiert wurden. In der Gesamtbilanz wird
Rubidium Uberwiegend innerhalb des
Gesteins umgelagert. Dagegen kann Stron-
tium durch Transport mit Hydrothermal-
Fluiden das unmittelbare Gestein, mdgli-
cherweise uber grol3ere Distanzen auch den
Granit-Pluton insgesamt verlassen. Durch
die Alteration der Feldspate und Biotite
entstehen Rb-arme und Sr-reiche Hydro-
thermalldsungen, wie sie auch von Aquilina
et al. (1993) im Granit von Soultz-sous-
Foréts vorgefunden wurden. Die Quelle des
mobilen Strontiums, das aus dem Gestein
herausgeldst wurde, entstammte Uberwie-
gend den Plagioklas-Gittern. Durch die
Plagioklas-Alteration und den damit ver-
kniipften Sr-Verlust steigt da8’srf°Sr-
Verhéltnis des alterierten Gesteins deutlich
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an, da der Biotit mit seinen radiogenen Sr-
Komponenten in der Bilanz des residualen
Gesteins an Bedeutung gewinnt. Zugleich
werden durch die Alteration auch die
Rb/Sr-Verhaltnisse der betroffenen Ge-
steine in erheblichem Mal3e erhoht. Daher
eignen sich solche Gesteine mit ihren Rb-
Sr-Daten zu einer zumindest halb-quantita-
tiven Abschatzung der zeitlichen Stellung
der Feldspat-Alteration. Diese Abschéatzung
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steins statt. Eine Abschatzung der zeitlichen
Stellung der hydrothermalen Uberpragung
mittels des U-Pb Systems ist aufgrund der
hohen Migrationsbereitschaft des Urans
und seiner vermutlich multiepisodischen
Remobilisierung nur bedingt (qualitativ)

maoglich.

Die Alteration entlang von Stdérungszonen
(,vein“-Alteration) fuhrt zu einer fast

hat ergeben, dass wahrend des Tertiarsvolligen Zerstérung des priméren Mineral-

hydrothermale Plagioklas-Alteration im
Granit von Soultz-sous-Foréts aufgetreten
Ist.

Die wichtigsten Bleitrager im Gestein sind
die K-Feldspate und die Plagioklase. Die
Serizitisierung der Plagioklase kann zu
einem leichten Bleiverlust der Mineralmat-
rix an die Umgebung fihren. Solche Blei-
komponenten kdnnen aus dem alterierten
Granit herausgefuhrt und unter dem Ein-
fluss der Hydrothermal-Losungen vereinigt
werden mit Bleikomponenten, die nur
schwach gebunden sind (z.B. adsorptiv an
Mineraloberflachen) und daher leicht
mobilisierbar im Granit zur Verfigung
stehen. Das Blei aus beiden Quellen zeich-
net sich durch hohe®*Pbf*Pb und
28ppf2Ph-Verhaltnisse aus. Verlasst es
durch Fluidtransport den alterierten Granit-
bereich, so fuhrt der Bleiverlust zu einer
Verringerung  der “°Pb/*Pb  und
29%ppPh-Verhaltnisse im zuriickbleiben-
den alterierten Bereich. Die beobachteten
Auswirkungen auf die U-Pb-Isotopenver-
teilungen der alterierten Gesteine sind
jedoch generell geringfiigig. Die Chloriti-
sierung der Biotite hat eine Blei- und Uran-
aufnahme zur Folge. Jedoch ist der Einfluss
auf den U-Pb-Haushalt des Gesteins insge-
samt nur gering, da Chlorit mengenmalig
in den Gesteinen keine grol3e Rolle spielt.
Insgesamt sind die Veradnderungen eines
Gesteinsareals im U-Pb-System durch
Wechselwirkungen mit entlang von Mikro-
rissen zirkulierenden Hydrothermal-
Losungen eher als geringfligig einzustufen,
da sich die U-Pb-Umverteilungsprozesse
Uberwiegend innerhalb der Granitmatrix
abspielen. Bleiaustausch findet vor allem

zwischen den einzelnen Phasen des Ge-

bestands. Hierbei fuhrt die Transformation
der Kalifeldspat-GroRRkristalle zu einem
starken Rb-Verlust, wodurch die Rb/Sr-
Verhaltnisse in den zuvor pervasiv alterier-
ten Bereichen wieder abnehmen konnen,
aber im Vergleich zu den nicht alterierten
Ausgangsgesteinen noch leicht erhoht
bleiben. Ein Strontiumverlust ist bezogen
auf die pervasiv-alterierten Gesteine nicht
feststellbar. Allerdings wird durch die
Alteration des Kalifeldspats auch eine
gro3e Menge an Blei freigegeben. Dadurch
nehmen die Bleikonzentrationen ab, und die
U/Pb-Verhéltnisse in den ,vein“-alterierten
Gesteinen werden grol3er. Aufgrund der
hohen U/Pb-Verhéltnisse bieten sich diese
Gangmineralisationen fur Schatzungen der
zeitlichen Stellung der ,vein“-Alteration an.
Die ,vein“-orientierte Alteration der sol-
cherart Uberpragten Gesteine konnte mit
Hilfe der Bilanzierung des U-Pb-Systems
mesozoischen bzw. tertiaren Episoden
zugeordnet werden. Di&’Srf°Sr-Verhalt-
nisse sind kleiner als in den pervasiv alte-
rierten Gesteinen. Dies ist vermutlich auf
die durch die alterationsbedingt verringer-
ten Rb/Sr-Verhaltnisse zurtckzufihren.

In den ,vein“-alterierten Gesteinen ist ein
genereller Anstieg der’®Pbf*Pb und
“Ppf%%Pb-Verhaltnisse beobachtbar. Diese
Veréanderungen der Bleiisotopenverhalt-
nisse sind auf verschiedene Ursachen
zurtckzufihren. Einerseits geht mit dem
Verlust des Kalifeldspats viel Blei mit
initialen Bleiisotopenverhéaltnissen verloren.
DarUber hinaus verursachen die erhthten
U/Pb-Verhéltnisse eine verstarkte Radio-
genblei-Akkumulation. Daraus resultieren
die hohen Bleiisotopenverhéltnisse dieser
Gesteine.
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6.2 Interpretation Strontium an seine Wirtsminerale. Im
Gegensatz dazu finden Veranderungen der

Die gemeinsame Betrachtung der beiden Blei-Isotopen-Verhéltnisse in den Minera-
Systeme hat gezeigt, dass sich das Rb-Sr-len Plagioklas und Biotit ohne Transforma-
und U-Pb-System als ,Werkzeug* fir tionsprozesse ihrer Gitterstruktur statt. Das
Alterationsstudien eignen. Beide Systeme Mineral Plagioklas stellt hierbei das
haben zwar ihre Starken und Schwachen, »Schlisselmineral® als Indikator der Blei-
ihre Kombination liefert jedoch erhebliche transferprozesse dar. Somit bietet das Blei-
Synergien. Die gemeinsame Betrachtung System besondere Mdglichkeiten fur die
der beiden Systeme in den Gesteinen ver- Rekonstruktion von AUStaUSChprOZGSSGH
deutlicht, welch bedeutende Alterations- Zwischen den einzelnen Phasen sowie
Indikatoren die Konzentrations- und Isoto- Gesteinsarealen, welche durch das Rb-Sr-

penverhéltnisse der beiden Systeme sind. System nicht offenbart werden.

Die Gesteine lassen sich anhand der Aus- Durch die Kombination des U-Pb- und Rb-
pragung ihrer U-Pb- und Rb-Sr-Systeme in Sr-Systems_ lasst S|ch die Alterationsge-
verschiedene Gruppen einteilen. Die Grup- schichte eines Granit-Plutons sehr gut
pen reflektieren hierbei, welche Art der rekonstruieren. Zudem lassen sich die im
Alteration die Gesteine erfahren haben. Das Festgestein aufgetretenen Austauschpro-
Rb-Sr-System reagiert besonders intensiv zesse modellieren. In den Sr- und Pb-Isoto-
auf die pervasive Alteration. Die Gesteine, Penverhaltnissen des Granits und seiner
die durch diesen Typ der Alteration gepragt Mineralphasen zeichnet sich der Grad der
sind, weisen hohe Rb/Sr unySrf°sr- Mobilisierung und Immobilisierung der
Verhaltnisse auf und eignen sich aufgrund untersuchten Elemente, die Reichweite der
dessen fiir chronologische Abschatzungen. Transportprozesse und die  moglichen
Die ,vein“-alterierten Gesteine hingegen Quellen und Senken wahrend der mobilen
besitzen hohe U/Pb-Verhéltnisse, welche zu Episoden ab. Die Verknupfung der Ge-
Abschatzung von Maximalaltern der Hyd- Steins- und Mineraldaten erlaubt es zudem,
rothermalaktivitaten in den Gangbereichen neben diesen raumlichen Aspekten auch
angewendet werden kénnen. chronologische Abschatzungen zu stellen
Die hohe Migrationsbereitschaft von Uran und die chemisch/isotopischen Konsequen-
und Blei im Gestein sowie in vielen seiner zen der verschiedenen Gesteins- und
Minerale fiihrt einerseits dazu, dass die U- Mineral-Alterationsphasen in eine zeitliche
Pb-Systeme gestort sind und als offene Abfolge einzuordnen. Durch die An\_/ven-
bzw. gedffnete Mutter-/Tochter-Systeme dung von Isotopensystemen zur Studie von
keine Altersbestimmungen zulassen. An- Alterationsprozessen kénnen weit feinere
derseits, und dies ist von groRer Bedeutung, und detailiertere Modelle gro3- und klein-

erméglicht diese hohe Fluid-,Sensibilitat* raumiger Elementaustauschprozesse im
des Schwermetalls Blei, dass in den fri- Gestein erstellt werden, als dies durch

schen Gesteinen schon schwache Fluid- Elementkonzentrations-Studien allein mo-

Gesteins-Wechselwirkungen in den Mine- dlich ware.
ralen registriert werden und damit zu Ver-
anderungen in den Bleiisotopenverhaltnis-
sen der Minerale fuhren. Das Rb-Sr-System
verhalt sich hier bedeutend weniger reaktiv.
Erst wenn sichtbare petrographische Ver-
anderungen der Primarminerale auftreten,
z.B. die Serizitisierung von Plagioklas oder
die Chloritisierung von Biotit, erscheinen
signifikante Veranderungen ihrer Stron-
tium-Isotopen-Verhaltnisse. Dies liegt an
der starken Bindung des Erdalkalielements
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Das Rb-Sr-System der Gesteine wird durch
schwache Fluid-Gesteins-Wechselwirkun-
gen kaum beeinflusst. Der Kalifeldspat
erfahrt einen schwachen Rb-Verlust, wo-
hingegen das Rb-Sr-System von Biotit sehr
stabil ist. Bei einer starkeren Alteration, die
mit Anderungen der Mineralparagenese
verbunden ist, kdnnen aufgrund der unter-
schiedlich schnellen Rb-Freigabe von
Kalifeldspat und Biotit sowohl Rb-reiche
als auch Rb-arme Lo6sungen entstehen.
Strontium hingegen wird aus dem Gestein
abgefuhrt. Aufgrund der hohen Rb/Sr-
Verhaltnisse und der hoherf’SrFSr-
Verhdltnisse der Hydrothermalldsungen
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Altersbestimmung  ermdéglicht,  konnte
mittels qualitativer Uberlegungen eine
zeitliche Einordnung der Uberpragungspha-
sen stattfinden. Schon bei schwachen Fluid-
Gesteins-Wechselwirkungen findet eine
Offnung des U-Pb-Systems der Gesteine
sowie seiner Minerale statt.

Das Schwermetall Pb wurde in den frischen
Gesteinen nur kleinrAumig zwischen den
Phasen umverteilt. Der Bleiaustausch findet
Uber Korngrenzen hinweg innerhalb eng
begrenzter Gesteinsbereiche statt. Das
Schlusselmineral fur die Bleiumvertei-
lungsprozesse im Gestein ist die Anorthit-
reiche Komponente der Plagioklase. Die
Anorthite stehen in Wechselwirkung mit
einem Bleireservoir, welches nicht mineral-
spezifisch gebunden ist, sondern als leicht
mobilisierbare Bleiphase betrachtet werden

weisen die alterierten Gesteine gegenliber | ;nn Dpieses Bleireservoir umfasst ca. 25 %

den frischen erh6ht&SrP°Sr-Verhaltnissen
auf.

Das Rb-Sr-System von Biotit ist gegenuber
schwachen Wechselwirkungen mit hydro-
thermalen Ldsungen wenig anfallig und
eignet sich hervorragend zur Datierung des
Intrusionsalters. Auch die frischen Gesteine

bilden weitest gehend geschlossene Sys-

teme. Aber auch das Rb-Sr-System der
pervasiv alterierten Gesteine zeigt aufgrund
ihrer hohen Rb/Sr-Verhaltnisse ein hohes
Potenzial zur Datierung von Uberpragungs-
phasen. Das Sekundar-Mineral Chlorit

scheint ein stabiles Rb-Sr-System zu beher-

bergen, welches sich ebenfalls zur Datie-
rung von Uberpragungsaltern eignet.
Insgesamt konnten alle bekannten Uberpra-

gungsphasen, die den Soultz-sous-Foréts

Pluton erfasst haben, mit dem Rb-Sr-
Systemen bestimmter Minerale und den
unterschiedlich stark Uberpragten Gesteins-
bereichen datiert werden. Somit demonst-
riert das Rb-Sr-System seine Stérke in
Datierung von Alterationsprozessen an
granitoiden Gesteinen. Es kann dazu die-
nen, die komplexe multiepisodische Altera-
tionsgeschichte eines Gesteins zu rekon-
struieren.

Obwohl das U-Pb-System der Gesteine und
Minerale bis auf wenige Ausnahmen (z.B.
Apatit und Zirkon) keine quantitative

des gesamten im Gestein enthaltenen Bleis
und ist auf Mineraloberflachen bzw. ent-
lang Mikrorissen gebunden. Fir den Soultz-
sous-Foréts Granit konnte nachgewiesen
werden, dass in den frischen Gesteinen
schon bei Temperaturen unter 180°C einer-
seits das entlang von Mikrorissen befindli-
che Blei mobilisiert, anderseits Blei durch
die Plagioklase immobilisiert wird. Durch
diese Prozesse wird Blei in den frischen
Gesteinen nicht Uber weite Strecken trans-
portiert. Auch konnte die Immobilisierung
von Blei durch die Bildung von Blei-
Phospat-Krusten (Pyromorphit) auf der
Oberflache der Apatite nachgewiesen
werden. Somit wurde dieser von Studien an
Bdden bekannte Schwermetall-immobili-
sierungs-Prozess erstmalig auch im Hartge-
stein beobachtet.

In den starker alteriertern Gesteinspartien
wurde Blei durch die hydrothermalen
Wasser abgefuhrt. Erwéhnenswert hierbei
ist, dass gezeigt werden konnte, dass die
Chloritisierung von Biotit grof3e Mengen an
Blei immobilisieren kann.

Auch wiesen alle Gesteine, die in Bezie-
hung zu Stérungszonen im Pluton stehen,
eine Blei-lIsotopen-Signatur auf, welche nur
durch metasomatische Alterationsprozesse
wahrend der Abkihlung des Plutons erklart
werden koénnen. Dies bedeutet, dass alle
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Gesteinsbereiche, auch die, welche eindeu-

tig durch eine erhdhte Fluidaktivitdt im
Tertiar in Beziehung zur Oberrheingraben-
bildung stehen, schon im Karbon ge-
schwacht wurden und durch nachfolgende
Hydrothermalaktivitaten reaktiviert wurden.

Uran besitzt wie Blei ebenfalls schon bei
Temperaturen unter 180°C eine hohe
Transportfahigkeit durch hydrothermale
Wasser. Allerdings konnte fur Uran auch
gezeigt werden, dass die zirkulierenden
Wasser entlang von Mikrorissen in den
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schiedlichen Intensitaten der Alteration,
welche das Gestein erfasst haben, und
geben somit Aufschluss Uber die Alterati-
onsgeschichte, welche die einzelnen Ge-
steinsbereiche erfahren haben.

Durch diese Studie konnten folgende neuen
Erkenntnisse Uber den Soultz-sous-Foréts
Granit gewonnen werden:

Erstmalig wurden alle Alterationsphasen,

von denen vermutete wurde, dass sie den
Soultz-sous-Foréts Pluton erfasst haben
konnten, mit Hilfe der Rb-Sr- und U-Pb-

frischen Gesteinesbereichen zu einer grof3- Systeme nachgewiesen und in den zeitli-
raumigen  Uran-Umverteilung  fihren. chen Verlauf der regionalgeologischen
Hierbei kann nicht generell von einem Entwicklung eingeordnet. Ebenso zeigt
Uranverlust ausgegangen werden, sonderndiese Arbeit, dass alle untersuchten Sto-
es wurde einerseits ein Uranverlust von 9 g rungsbereiche im Pluton, die durch eine
Uran / n? Gestein, anderseits eine Uranauf- hohe hydrothermale Aktivitat gekennzeich-
nahme von 6 g Uran / hGestein nachge- net waren bzw. sind, bereits wahrend der
wiesen. Auch in den alterierten Gesteinsbe- Konsolidierung des Plutons geschwacht

reichen ist kein genereller Trend zu beo-
bachten. Es gibt alterierte Gesteinspartien,

in denen Uran stark angereichert ist, ebenso Mit

wie Gesteinspartien, die einen starken
Uranverlust erfahren haben. Fir Uran kann

so geschlussfolgert werden, dass das Hart-

gestein Granit keinerlei Barriere fur das
Actinid darstellt und es grof3tenteils durch
Hydrothermallésungen Uber weite Strecken
transportiert werden kann. Eine wichtige
Rolle bei der Immobilisierung von Uran

kann die Chloritisierung von Biotit spielen.

Neben Blei bindet das Mineral Chlorit auch
grof3e Mengen an Uran und entfernt somit
migrierendes Uran aus den Hydrothermal-
l6sungen.

Das unterschiedliche Verhalten der Sys-
teme Rb-Sr und U-Pb im granitoiden Ge-
stein macht die Kombination dieser beiden
Systeme zu einem hervorragenden Werk-
zeug fur die Studie von Alterationsprozes-
sen bei niedrigen Temperaturen in der
Oberkruste. Durch die Kombination der

wurden.

folgenden methodischen Anséatzen
wurde ,Neuland” betreten:

Das RbDb-Sr-System von Chlorit wurde
dokumentiert und die Madglichkeiten zur
Datierung von hydrothermalen Uberpra-
gungen von granitoiden Gesteinen abge-
schatzt. Ebenso wurde das U-Pb-System
der Schichtgittersilikate Biotit und Chlorit
beleuchtet. Auch konnte die Immobilisie-
rung von Blei durch die Bildung von Pyro-
morphitkrusten auf dem Mineral Apatit, ein
von Boden bekannter Prozess, in Granit
beobachtete werden.

Diese Studie ist die erste, in welcher das U-
Pb-System von Granit und seiner Minerale
in solch ausfuhrlicher Form und in einem
naturlichen Archiv untersucht wurde.
Hierdurch konnten zahlreiche neue Er-
kenntnisse Uber das Verhalten des Schwer-
metalls Blei und des Aktinids Uran in
granitoiden Gesteinen Uber geologisch
relevante Zeitraume bzw. tUber die Verande-

beiden Systeme lassen sich die Gesteine inrungen des U-Pb-Systems im Gestein sowie

Gruppen einteilen, die sich in ihren Ele-
mentverhaltnissen sowie in ihren Isotopen-
verhaltnissen sehr genau

seiner Minerale durch hydrothermale Fluide
gewonnen werden. Auch die Mdglichkeiten

voneinander der Datierung mit Hilfe des U-Pb-Systems

abgrenzen lassen. Diese Unterschiede in solcher durch hydrothermale Aktivitaten

ihren Verhaltnissen reflektieren die unter-
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beeinflussten (,gestorten*) Systeme wurde
abgeschatzt.

Generelle Schlussfolgerungen:

1. Der

Granit von Soultz-sous-Foréts
wurde seit seiner Bildung von zahlrei-
chen Alterationsphasen uberpragt, wel-
che durch die Anwendung des U-Pb-
und Rb-Sr-Systems erstmalig in solch
ausfuhrlicher Form dokumentiert wer-
den konnten:

- Die erste fand wahrend der Konsoli-
dierung des Plutons statt und fihrte
teilweise zu einem grofl3rdumigen
Bleiaustausch mit der Umgebung.
Schon in dieser frithen Phase wur-
den Bereiche des Gesteins ,ge-
schwacht”, welche durch die nach-
folgenden Alterationsphasen reakti-
viert wurden und als Wegsamkeiten
fur Hydrothermalldsungen dienten.

- Moglicherweise durch den intensi-
ven Vulkanismus im Perm bedingt
oder gefordert, kam es zu einer
weiteren Alterationsphase, die ins-
besondere auf das Rb-Sr-System der
Plagioklase und teilweise auch der
Apatite einwirkte.

- Die intensivsten Alterationsphasen
fanden im Mesozoikum (insbeson-
dere in der Jura und Kreide) sowie
im Tertiar statt. Sie fuhrten zu einer
intensiven Tonmineralbildung und
Chloritisierung, wobei der primare
Mineralbestand entlang von Kluft-
flachen vollstandig zerstort wurde.
Diese Alterationsphase lasst sich
eindeutig durch die Rb-Sr-Systeme
der pervasiv alterierten Gesteine
belegen

Das U-Pb- und insbesondere das Rb-Sr-
System der Gesteine und Minerale eig-
nen sich hervorragend zur Rekonstruk-
tion von ,fossilen* Fluid-Gesteins-
Wechselwirkungen, die sich heute nur
noch uber die petrographischen Veran-
derungen der Gesteine mit Ausbildung
von sekundaren Paragenesen dokumen-

4.

6.
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tieren. Sie haben grof3es Potenzial auch
bei komplexen, multi-episodischen Al-
terationen angewendet werden zu kon-
nen, bei denen die petrographischen
Alterationsmerkmale  ,verschachtelt”
und Uberlagert erscheinen.

. Das Schwermetall Blei wird in frischen

Gesteinen nur zwischen den Phasen
umgelagert und damit nicht Uber wei-

tere Strecken transportiert. Eine intensi-
vere Wechselwirkung mit hydrother-

malen Losungen mit Ausbildung

petrographisch sichtbarer Alterations-
merkmale des Granits fuhrt zu einem
Verlust von Blei, das dann teilweise die
Gesteine verlassen kann.

Ungefahr 25 % des Bleis im Granit sind
nicht fest in den Mineralen, sondern nur
auf der Oberflache der Minerale gebun-
den. Diese Bleikomponenten zeichnen
sich durch hohe®Pbf*Pb - und
208hf%%ph-Verhaltnisse aus und kon-
nen schon bei einer schwachen Flui-
deinwirkung von verschiedenen Mine-
ralmatizes, insbesondere von Anorthit
aufgenommen werden.

Die Anorthit-reichen Plagioklase 6ffnen
sich bei einer Wechselwirkung mit
Fluiden und tauschen Blei mit einem
thorogenen Bleireservoir aus. Sie bilden
ein wichtiges ,Puffer- und Speicher-
System*“ fir Bleiumlagerungsprozesse
im Gestein.

Das U-Pb-System von Apatit wurde
teilweise durch die Bildung von Blei-

phosphaten auf der Oberflache der Mi-
nerale komplex verédndert. Das Rb-Sr-
System der Minerale bleibt von diesen
Prozessen unbeeinflusst.

Ein Grof3teil des Urans (> 60 %) ist
nicht in den untersuchten Mineralen
enthalten und weist eine vermutlich
hohe Mobilitat auf. Die frischen Ge-
steinspartien haben einerseits bis zu 9 g
Uran/nt Gestein verloren, konnten auf
der anderen Seite aber auch bis zu 6 g
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10.

Uran/n? Gestein aufnehmen. Selbst
unalterierter Granit bietet Uber langere
Zeitraume keine Barriere fur das Acti-
nid Uran. Auch heute findet offenbar
bei Temperaturen unterhalb von 180°C
eine Uranumverteilung in der Tiefe der
Bohrung bei Soultz-sous-Foréts statt.

Das Schichtgittersilikat Biotit enthalt
keine bzw. nur sehr geringe Mengen an
Uran, aber signifikante Mengen an Blei.
Durch eine Chloritisierung von Biotit
kann es zu einer starken Akkumulation
von Uran und Blei in der neu gebildeten
Chloritstruktur kommen.

Biotit bildet eine sehr stabile Wirtsgit-
ter-Struktur fir das Rb-Sr-System und
eignet sich dadurch hervorragend fir
die Bestimmung von Bildungsaltern,
auch unter den Bedingungen komplexer
und multi-episodischer Alteration des
untersuchten Granits. Die Untersuchung
des Mineralpaars Biotit/Chlorit bietet
die Mdoglichkeit der Datierung von Alte-
rationsphasen.

Mit Hilfe von ,Leaching“/Labor-Expe-
rimenten koénnen Aussagen Uber die
Bindungstarke von Elementen an be-
stimmte Phasen getroffen werden. Sie
eignen sich aber nur sehr bedingt, um
natirliche Alterations-/Verwitterungs-
Prozesse zu simulieren bzw. verstehen
zu konnen. Der grof3te Nachteil von La-
borexperimenten ist, dass dem Faktor
»Zeit* nicht gentigend Rechnung getra-
gen werden kann. Dies ist nur moglich
uber die Auswertung von Element- und
Isotopen-Verteilungen, die im ,natirli-
chen Labor” in geologisch langen Zeit-
rAumen und unter dem Einfluss wah-
render Bedingungen entstanden sind.

In dieser Studie wurde erstmalig das
Rb-Sr- und U-Pb-System eines Gesteins
und seiner Minerale in solch ausfuhrli-

cher Form untersucht. Neben den ge-
ochronlogischen Aspekten der Datier-
barkeit von hydrothermalen Alteratio-

nen wurden auch zahlreiche neue Er-
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kenntnisse Uber das Verhalten (Mobili-
sierungs-/Immobilisierungsprozesse)
der Elemente Blei und Uran im Granit
und seiner Minerale bei hydrothermaler
Alteration gewonnen.
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