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Durch Kombination der Diodenlaser-Resonanz-
ionisations-Spektroskopie mit einem konventionellen
Quadrupol-Massenspektrometer wurde fir Calcium
ein spurenanalytisches Bestimmungsverfahren ent-
wickelt, das nahezu vollstdndige |sobarenunter-
driickung, extrem hohe Isotopenselektivitat und gute
Effizienz gewéhrleistet [1,2]. Dieses Verfahren wird
zur Zeit auf das Element Gadolinium fir Isotopen-
haufigkeitsanalysen ausgeweitet.

Primére Zielsetzung der selektiven Ultraspurenbe-
stimmung beim Gadolinum ist die Bestimmung des
™ Gd/**?Gd-1sotopenverhéltnisses in - primordialem
Sternenstaub, um aufgrund von auftretenden |soto-
penhaufigkeits Anomalien Aussagen Uber Sternent-
stehungsmechanismen machen zu konnen. Die
wesentlichen experimentellen Anforderungen an das

Projekt lassen sich wie folgt zusammenfassen:

. Bei einer Atomzahl von etwa 7x10” Atomen *°Gd in
einer Probe mufd um eine Genauigkeit im |sotopen-
verhdltnis im Bereich von wenigen Prozent zu
erzielen eine Gesamteffizienz von mindestens 10°
erreicht werden.

. Das Isobarenverhaltnis **?Sm/**2Gd kann einen Wert
von etwa 10° erreichen, was die erforderliche
| sobarensel ektivitat von > 10" festlegt.

- Das eingesetzte massenspektrometrische Nachwels-
verfahren muR eine Isotopenselektivitiat von > 10°
gewéhrleisten. Darlber hinaus muR3 das Untergrund-
verhalten von direkt eingebrachten Meteoriten-
proben experimentell untersucht werden.

Wie die in Abb. 1 dargestellten experimentellen
Ergebnisse und lonenflugbahnsimulationsrechnungen
verdeutlichen, wird die geforderte | sotopensel ektivitét
bereits durch die Selektivitdt des Massentrennungs-
schrittes (Nachbarmassenunterdriickung) erfillt, und
stellt somit fiir das Gesamtsystem keinerlel Probleme
dar.
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Abb. 1:  Gemessenes (Punkte) und simuliertes (Lini€)
Massenspektrum von Gadolinium zur Be-
stimmung der Nachbarmassenunterdriickung
mit dem Quadrupol massenspektrometer.

Um die notwendigen hohen Nachwei seffizienzen und
| sobarensel ektivitdten in der optischen Anregung und
lonisation zu gewdhrleisten, waren zahireiche
spektroskopische Voruntersuchungen zum Auffinden
einer geeigneten Anregungdeiter notwendig [3]. Als
ideales und mit einem Diodenlasersystem sehr leicht
zu redisierendes Anregungsschemata erwies sich:
[Xe] 4f" 5d" 65° °Dg ® 6s6p °F ® Dy ® Gd* mit
Wellenlangen von 422,7 nm, 790,6 nm und 859,2 nm.
Firr alle Ubergange wurdendie |1 sotopieverschiebungen
erstmaig sowie die Hyperfeinstrukturparameter mit
verbesserter Genauigkeit vermessen [4]. Ein typisches
Spektrum fur die Bestimmung der |sotopiever-
schiebung im ersten Anregungsschritt zeigt Abb. 2.

Besonders interessant bel diesen Messungen war das
Auffinden starker Autoionisierender (Al) Zustdnde
mit Uberhéhungen der Ionisationseffizienz von bis zu
funf Groélzenordnungen gegentber der lonisation ins
Kontinuum. Mittels der stérksten Al-Resonanz
wurden an synthetischen Proben Nachweiseffizienzen
von 3«10°, |sotopenselektivitaten von groRer k107
und reproduzierbar Genauigkeiten von ~1-2% fir
| sotopenverhaltnismessungen demonstriert.
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Abb.2:  Spektrum des 6s” "Ds ® 66p °F, ® Gd'
Ubergangs (422,7 nm) fir ale stabilen Gd-
| sotope.

Referenzen:

[1] K. Wendt, K. Blaum, B.A. Bushaw, F. Juston, W.
Nortershduser, N. Trautmann, B. Wiche, Fresenius J.
Anal. Chem. 359, 361 (1997).

[2] K. Blaum, B.A. Bushaw, Ch. Geppert, P. Muller, W.
Nortershauser, EW. Otten, A. Schmitt, N. Trautmann,
K. Wendt, Int. J. Mass Spec. lon Process, 181, 67
(1998).

[3] K. Blaum, B.A. Bushaw, C. Geppert, P. Mller, W.
Nortershauser, A. Schmitt, N. Trautmann, K. Wendt,
RIS 98, AIP Conference Proceedings, 454, 275 (1998).

[4 K. Blaum, B.A. Bushaw, Ch. Geppert, S. Didl, A.
Kuschnick, P. Mdller, W. Nortershauser, A. Schmitt, K.
Wendt, EPID (2000), in print.



