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Kapitel 1

Einleitung

Seit jeher ist es das Bestreben der Physik, ein umfassendes Verstédndnis vom Aufbau unserer Welt zu
erlangen, sowie die sdmtlichen Vorgéngen zu Grunde liegenden Gesetzméfigkeiten zu ergriinden und
zu beschreiben.

Die Kenntnis iiber die innere Struktur der Materie und das Verstdndnis der fundamentalen Wechsel-
wirkungen auf der Ebene der Elementarteilchen ist das Ziel der physikalischen Grundlagenforschung
der Teilchenphysik. Die hier gewonnenen Erkenntnisse helfen uns zu verstehen, warum die Welt so ist,
wie sie ist.

Nach heutiger Ansicht ist die Materie aus Quarks, Leptonen und speziellen Bosonen, welche die zwi-
schen den Bausteinen wirkenden Krafte vermitteln, aufgebaut. Man unterscheidet bei Teilchen generell
zwischen Fermionen, zu denen neben den Quarks und Leptonen auch die Nukleonen zéhlen und die
einen halbzahligen intrinsischen Drehimpuls (Spin) tragen; und Bosonen, wie Photonen, Gluonen und
den Eichbosonen der schwachen Wechselwirkung, die einen ganzzahligen Spin besitzen.

Nach der Entdeckung der Hyperfeinstruktur im Jahre 1891 durch Michelson und deren noch heute
giiltiger Interpretation durch Pauli(1924) ist bekannt, daf die Protonen und Neutronen Spin—%—Teilchen
sind. Die Frage aber, wie sich dieser Spin aus den Bestandteilen Quarks und Gluonen zusammensetzt,
ist bis heute noch nicht endgiiltig gekldrt. Experimente zur Erforschung der Spinstruktur der Nukleonen
sind auf Polarisierte Targets (PT) angewiesen. Das Prinzip solcher Experimente soll im folgenden, nach
einer kurzen Einfiihrung zu Beschleunigern und Streuexperimenten, erldutert werden. Anschliefend
wird kurz die Entwicklung in der PT-Forschung zusammengefafst, bevor einige aktuelle Aktivitdten
und Einsatzgebiete des Polarisierten Targets aufgezeigt werden.

1.1 Teilchenphysik an Beschleunigeranlagen

Um den inneren Aufbau der Nukleonen — die Bestandteile des Atomkerns — sowie die Mechanismen der
in und zwischen ihnen ablaufenden Wechselwirkungen zu erforschen, miissen Strukturen aufgelost wer-
den, die im Bereich <10~ m liegen. Um auf diesen Skalen reproduzierbar experimentieren zu kénnen,
sind 'Sonden’ erforderlich, die diese hohe Ortsauflésung erméglichen. Dazu bedient man sich hoch-
energetischer Photonen- oder Teilchenstrahlen, deren deBroglie-Wellenlénge A = h/p kleiner als die
aufzulésende Struktur ist!. An Teilchenbeschleunigern werden diese hochenergetischen Teilchenstrome
erzeugt und entweder frontal auf ein ruhendes Target geschossen (Fized target experiment), oder man
lafst zwei Teilchenstrahlen miteinander kollidieren (Collider). Letzteres hat den Vorteil, dafs im Ide-
alfall die gesamte kinetische Energie der beider kollidierender Teilchen fiir Reaktionen zur Verfiigung
steht, sobald Labor- und Schwerpunktsystem identisch sind. Bei Targetexperimenten kann aufgrund
des mitbewegten Schwerpunktes nur ein Teil der Teilchenenergie genutzt werden; insbesondere bei

'analog zum Mikroskop, dessen Auflésungsvermégen letztendlich durch die Wellenlinge des Lichtes begrenzt ist
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hochrelativistischen Teilchenstrahlen wird der Wirkungsgrad sehr ungiinstig. Der entscheidende Vor-
teil von Targetexperimenten ist aber die um mehrere Grofenordnungen héhere Luminositit, was eine
entsprechend kiirzere Mefizeit oder bei gleicher Mefzeit eine bessere Statistik zur Folge hat.

Im Target, oder bei Collidern in der Wechselwirkungszone, kollidieren nun die Teilchen miteinander.
Im Fall der elastischen Streuung findet keine Reaktion statt, einfallende und gestreute Teilchen sind
identisch, es findet nur Energie- und Impulsaustausch statt. Bei der inelastischen Streuung kommt es
zur Anregung hoherer Zustdnde oder Bildung neuer Teilchen. Aus der Impuls- und Winkelverteilung
der auslaufenden Teilchen 14t sich auf die Dynamik des Streuprozesses schliefsen. Somit kann zwischen
Ereignissen elastischer und inelastischer Streuung unterschieden werden, die gewiinschten Prozesse
werden separiert und anschliefsend genauer analysiert.

1.2 Motivation und Theorie zu Streuexperimenten an Teilchenbe-
schleunigern

Das Quark-Parton-Modell(QPM) von Feynman und Bjgrken aus dem Jahre 1969 beschreibt den Auf-
bau der Nukleonen aus punktformigen, nicht wechselwirkenden Partonen. Heute werden sie als Quarks?
bezeichnet. 1973 entwickelten Gross, Politzer und Wilczek die Quantenchromodynamik (QCD), die
bis heute die anerkannte Theorie zur Beschreibung der starken Wechselwirkung ist. Der Name riihrt
daher, weil die QCD den Quarks als weitere Eigenschaft eine Farbladung zuordnet, und gleichzeitig
fordert, dafs Hadronen farbneutral sind.

Im Vergleich zu den Theorien der anderen fundamentalen Wechselwirkungen hat die QCD einige be-
sondere Eigenschaften. Im wesentlichen ist das: Die QCD ist eine nicht-abelsche Feldtheorie?, daf
bedeutet, dafs die Gluonen — die Austauschbosonen der starken Wechselwirkung — selbst Farbladung
tragen und daher auch untereinander koppeln kénnen. Die Kopplungskonstante ag der starken Wechsel-
wirkung — also das Pendant zur Feinstrukturkonstante o bei der elektromagnetischen Wechselwirkung
— ist keine echte Konstante, sondern nimmt mit zunehmendem Impulsiibertrag Q2 ab*. Man spricht
aufgrund dieser Q?-Abhiingigkeit von einer running coupling constant(siche auch Abschnitt 1.2.3).
Diese Tatsache erschwert das Rechnen der QCD fiir konkrete Félle ungemein. Um die Wahrscheinlich-
keit einer konkreten Reaktion auszurechnen, miissen theoretisch alle Varianten (im Bild der Feynman-
Graphen auch solche mit zusétzlichen Vertices) beriicksichtigt werden. Dazu werden die Einzelwahr-
scheinlichkeiten, die im wesentlichen durch die Kopplungskonstante ag gegeben sind miteinander mul-
tipliziert. Auf diese Weise kann man in der Quantenelektrodynamik (QED) die entsprechenden Aus-
driicke nach der Ordnung von a entwickeln und wegen des geringen Zahlenwerts von o = /137 nach
der zweiten oder dritten Ordnung die Entwicklung abbrechen. Nach dieser Methode berechnet man
im Rahmen der QED z.B. den g-Faktor des Elektrons zu:

2
gs =2 (1 + 20,3285 + O(a3)> ~ 2,0023 (1.1)
2 2
Bei der QCD funktioniert das im allgemeinen nicht, da eine solche Reihe wegen ag =~ 0,1...10 nicht
konvergiert, was eine Renormierung notig macht. Und selbst dann sind die auftauchenden Integrale
oft nicht 16sbar.

Erst bei geniigend grofsem Viererimpulsiibertrag kann aufgrund der schwachen Kopplung die Wechsel-
wirkung mit storungstheoretischen Methoden berechnet werden (perturbative Quantenchromodyna-

mik, pQCD).

2Der Name geht zuriick auf ein von Gell-Mann 1964 eingefiihrtes mathematisches Konstrukt, um die Eigenschaften
der Mitglieder der Baryonen und Mesonen-Multiplets zu beschreiben.

3wegen der nicht-abelschen SU(3)-Transformationen

4Definition von Q?, ¢* siche Gl. (1.3)
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Will man die innere Struktur der Hadronen, oder hier speziell die der Nukleonen und damit die Natur
der starken Wechselwirkung untersuchen, so stellt sich das Problem, dafs die interessierenden Teilchen,
die Quarks und Gluonen, in der Natur nie frei vorkommen; dies bezeichnet man auch als Confine-
ment. Es laft sich mit der besonderen Struktur des QCD-Potentials erkldren, dafs neben einem mit
% abfallenden Teil noch einen langreichweitigen, linear ansteigenden Term enthélt. Dieser bewirkt,
dak solange aus dem Vakuum Quark-Antiquarkpaare gebildet werden, bis nur farbneutrale Hadronen
vorliegen.

Um dennoch den Aufbau der Nukleonen und die Eigenschaften der Quarks zu erforschen, haben sich
Streuexperimente mit Leptonen als hilfreich erwiesen; dabei streuen die Leptonen an den quasi-freien
Quarks im Nukleonenverband.

1.2.1 Elastische Lepton-Nukleon Streuung

Eine zentrale Grofse bei allen Streuprozessen ist der Impulsiibertrag zwischen den wechselwirkenden
Teilchen. Wegen der Lorentz-Invarianz ist es sinnvoll, das Quadrat des Viererimpulsiibertrags zu
benutzen, das auch dem Quadrat der Masse des ausgetauschten virtuellen Photons entspricht:

EFE'
2

P=k—k)=2kk + k2 +E?= -2 < —k- 15/) + 2m3c? (1.2)

C

Da ¢° selbst raumartig, also negativ ist, benutzt man hiu-
fig Q% := —¢?, um mit einer positiven Gréfe zu rechnen.
Die Leptonen sind im allgemeinen hochrelativistisch, so daf
deren Ruhemasse vernachléssigt werden kann; es gilt also
auch in guter Nitherung E = |k|c und daher:

n g (1.3)

Dabei ist 9 der Streuwinkel des Leptons im Ruhesystem des
Nukleons.

N

Abb. 1.1: Elastische Lepton-Nukleon-

Stre
reutng Um Aussagen iiber die Struktur der Nukleonen zu machen,

ist der Formfaktor F(Q?) eingefiihrt worden. Er beschreibt
die Abweichung des differentiellen Streuquerschnitts von dem einer elastischen Streuung an einem
punktférmigen Teilchen® als Funktion von Q?:

do do

- _ (= . F(O? 1.4

df? (d‘Q>Punkt (Q ) ( )
Der Formfaktor F(Q?) kann dann als Fouriertransformierte der Ladungsverteilung des Nukleons in-

terpretiert werden®. Eine vollstindigere und deutlich genauere Beschreibung elastischer Streuprozesse
liefert die Rosenbluth-Formel [Pov 93|

2
dv) (da) 9 [GE(Q?) + 122 G (Q?) Q2 9
— =(— - cos — S + Gu(Q7) -tan—| (1.5)
<d“Q Rosenbluth df? Punkt 2 1+ % 2M2c2 M 2

die neben dem Riickstoft des Nukleons auch die Spins und magnetischen Momente der Target- und Pro-
jektilteilchen beriicksichtigt. Gg(Q?) und Gy (Q?) sind der elektrische und magnetische Formfaktor,

Swelcher durch die bekannte Rutherford’sche-Streuformel gegeben ist
SMit dem gleichen Prinzip lassen sich auch die (Ladungs-)Radien von Kernen bestimmen.
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deren Q?-Abhingigkeit Riickschliisse auf die elektrische Ladungs- und magnetische Momentverteilung
gestatten.

Fiir Q2 = 0 findet keine Strukturauflésung statt, das bedeutet, daf das Photon die gesamte Ladung
bzw. das gesamte magnetische Moment ’sieht’: Gg(0) = @, Gum(0) = p.

Das wichtigste Ergebnis und der Anstofs zur Entwicklung des Quarkmodells war das ’anomale’ magne-
tische Moment der Nukleonen”. Desweiteren entsprechen die gemessenen elektrischen Formfaktoren
einer exponentiell abfallenden Ladungsverteilung. Die elektrische Ladung ist in den Nukleonen also
weder punktformig konzentriert, noch homogen verteilt.

Die Elektron-Nukleon-Streuung lieferte so bereits 1950 erste Hinweise darauf, daft Proton und Neutron
keine fundamentalen Teilchen sind und daf man die Kernkréfte als eine Art Restwechselwirkung der
Kréfte verstehen muf, die die Bausteine der Nukleonen zusammenhalten.

1.2.2 Tiefinelastische Lepton-Nukleon-Streuung

Der folgende Teil iiber Streuexperimente, Wirkungsquerschnitte und Summenregeln ist grofitenteils
aus [Lin 01] entnommen, zur weiterfithrenden Lektiire sei auch hierauf verwiesen.

Die Untersuchung von inelastischen Lepton-Nukleon-Streuungen bei hohen Energien ist von histori-
scher Bedeutung. R.P. Feynman zeigte, daf man Nukleonen bei sehr hoher Energie als ein Strahl
von kollinearen Quarks auffassen kann und ermdoglichte damit erstmals einen theoretischen Zugang zur
Beschreibung der inelastischen Lepton-Nukleon-Streuung. Dabei wechselwirkt das Lepton praktisch
mit nur einem Quark, das Nukleon wird dabei aufgebrochen und fragmentiert in einen Endzustand X
aus einer Vielzahl von Hadronen.

Neben dem Maximum der elastischen Streuung tauchen im
Energiespektrum der gestreuten Elektronen weitere Maxima

bei geringeren Energien auf. Sie rithren von angeregten Nu- ¢
kleonenzustéanden (Resonanzen) und sind ein weiterer Hin-

weis auf eine Substruktur.

Die invariante Masse W dieser Zustande steht mit den Vie-
rerimpulsen des ausgetauschten Photons und des einlaufen-

den Nukleons in folgender Beziehung;:

N
W262:P’2:(P+q)2 lab M2+ 2My — Q2 (1.6)
Abb. 1.2: Tiefinelastische Lepton-

Dabei ist v der Energieverlust des Leptons im Ruhesystem Nulkleon-Streuung

des Nukleons®, bzw. die Energie, die durch das Photon auf
das Nukleon iibertragen wird:
L 9P 1ab
M
Um die Inelastizitat eines Streuprozesses zu quantifizieren, benutzt man die Bjgrken’sche Skalenvariable
— oft kurz Bjgrken-z genannt:

E—F' (1.7)

2
x = 2?\2/11/ (1.8)

Wie man mit Hilfe von Gl. (1.6) einsieht, ist im Fall eines elastischen Prozesses (also W? = M?) z = 1,
fiir inelastische Prozesse (W2 > M?) gilt hingegen 0 < x < 1. Je inelastischer ein Prozef ist, desto
kleiner ist also das Bjgrken-zx.

“das magnetische Moment eines strukturlosen Protons wire gleich dem Kernmagneton, das des Neutrons verschwinde
8was bei Targetexperimenten mit dem Laborsystem zusammenfllt
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Streut nun ein Lepton mit dem Viererimpuls k£ und dem Spin s an einem Targetnukleon mit dem
Viererimpuls P und dem Spin S, so ist der doppelt differentielle tiefinelastische Wirkungsquerschnitt
im Laborsystem gegeben durch [Ans95]:

?o=9) a2 E
d2dE ~ MQ*FE’

Ly W (1.9)

Dabei beschreibt der leptonische Tensor L, die Abstrahlung des virtuellen Photons vom Lepton und
der hadronische Tensor W#" dessen Absorption durch das Nukleon. Im Rahmen der QED ist L, exakt
berechenbar; fiir WH funktioniert das aus den eingangs erwdhnten Griinden nicht. Beide Tensoren
konnen in einen unter der Paritédtsoperation symmetrischen und antisymmetrischen Teil aufgespalten
werden:

Ly = L&) +ily)  baw. W =W +iwd

Bei der Summation iiber die Indizes fallen die gemischten Terme weg und Gl. (1.9) schreibt sich als:

d2o(s:5) o2 E (

i = s (L WS 4 L W,ﬁ{?) (1.10)

(8)""k (A)

1.2.3 Der unpolarisierte Wirkungsquerschnitt

Unter Ausnutzung zusétzlicher Symmetrieforderungen, wie Lorentzinvarianz, Zeitumkehr und Raum-
spiegelung, kann der polarisationsunabhéngige Term W/SE) des hadronischen Tensors durch zwei spin-
unabhingige Strukturfunktionen Fi(x, Q%) und Fy(z,Q?) ausgedriickt werden, die nun von zwei invari-
anten Groken x und Q? abhingen. Fiir unpolarisierte Messungen fillt der polarisationssensitive Term
L’(LAV) W,S/,j) heraus. Nach Auflosung der verbliebenen symmetrischen Tensoren in Gl. (1.10) erhélt man

fiir den doppelt differentiellen unpolarisierten Wirkungsquerschnitt:

d?c  4a’E? 1

92 9
2 2 2V 2y w2V
04~ Ol VFz(x,Q ) cos® — + — Fy(z,Q°) sin (1.11)

2 M 2

Fiir = ~ 0,2 zeigt die Strukturfunktion F5(Q?) nur eine geringe Abhiingigkeit von Q2 (siche Abb. 1.3)
—Bjorken’sche Skaleninvarianz oder Scaling genannt. Im Rahmen des Quark-Parton-Modells wird
dieses Verhalten durch Streuung an punktférmigen Konstituenten der Nukleonen erklart und bestétigt
somit die Vorhersagen Bjgrkens. Bei grofseren und kleineren Werten fiir « sieht man eine deutliche
Abweichung, diese sogenannte Skalenbrechung konnte erst mit der QCD erklirt werden®.

1.2.4 Der polarisierte Wirkungsquerschnitt

Um weitere Details der starken Wechselwirkung und des Nukleonenaufbaus (z.B. wie sich der Spin des
Nukleons aus den Spins seiner Bestandteile zusammensetzt) zu gewinnen, miissen die spinabhéngigen
Eigenschaften der starken Wechselwirkung erforscht werden. Das ist nur méglich, wenn man mit festen,
kollektiven Spinkonstellationen arbeitet. Solange das Target unpolarisiert ist, sind die Nukleonenspins
vollkommen statistisch verteilt, sémtliche Spinabhéngigkeiten heben sich gegenseitig auf. Zeigen dage-
gen die Spins der Strahlteilchen und die der Nukleonen des Targets mehrheitlich!® in eine vorgegebene
Richtung (Polarisiertes Target!), so ermoglichen Messungen mit verschiedenen Spinkonstellationen den
Zugang zu den spinabhéngigen Eigenschaften.

9 Abhisingigkeit der Kopplungskonstante vom Viererimpulsiibertrag: os(Q?) ~ W
10

eine komplette Polarisation ist dabei kaum mdglich, aber auch nicht notwendig, da eine Differenz der Wirkunsquer-
schnitte gemessen wird
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Abb.1.3: Die polarisationsunabhéngige Strukturfunktion F5 des Protons, gemessen in tiefinelastischer Streuung
von Elektronen (SLAC) und Myonen (BSDMS, E, NMC) an Protonentargets. Aus Darstellungsgriinden wurden
die Datenreihen fiir feste x immer um einen konstanten Term c¢(x) verschoben. [Lin01]

Unter Ausnutzung der gleichen Symmetrieforderungen wie fiir den unpolarisierten Fall kann der polari-
sationsabhéngige Term W,Sﬁ) des hadronischen Tensors durch zwei spinabhéngige Strukturfunktionen
g1(z, Q%) und ga(z, Q?) beschrieben werden. Der Wirkungsquerschnitt fiir die polarisierte tiefinela-
stische Streuung ist aber nach Gl. (1.10) sowohl vom symmetrischen als auch vom antisymmetrischen
Teil des hadronischen und leptonischen Tensors abhéngig. Um nur den antisymmetrischen, also spin-
abhingigen Teil zu isolieren, bildet man die Wirkungsquerschnittdifferenz der Streuung an Nukleonen
mit entgegengesetzt ausgerichteten Spins:

*Ac dPo(a+7m)  d*o(a)

dRdE’ "~ dRdE’  dRdE
40 E' 1 SEE
Qag E My [gl(x Q )(EcosoH—E’cosb‘) + 792(%‘ Q )(cosﬂ—cosa)} (1.12)

Die Winkelverhaltnisse sind in Abb.1.4 dargestellt; 9 ist wieder der Streuwinkel des Leptons, « der
Winkel zwischen dem Nukleonenspin und der Strahlrichtung und ¢ schlieflich der Winkel zwischen
Streu- und Polarisationsebene.

Fiir longitudinale, das heifst parallele (Z) und antiparallele (2 ) bzw. transversale (13) FEinstellung der
Leptonen- und Targetpolarisation zueinander vereinfacht sich Gl. (1.12) deutlich:

o d?Aay da E' 1 Q?
longltudlnal: W = @Em |:(E + E/ COS 19)91 - ]/g2:| (113)
d2A 4o E' 1 2F
transversal: 10 di’;’ Qa2 = o [gl + gg] E'sind cos ¢ (1.14)
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Aus Messungen in diesen Konstellationen lassen sich die
beiden Strukturfunktionen g; und g2 jeweils fiir Proton
und Neutron extrahieren. Aus diesen Wirkungsquerschnit-
ten!! selbst, sowie den daraus gewonnenen Strukturfunk-
tionen lassen sich nun eine Vielzahl theoretischer Vorher-
sagen iiberpriifen, sowie Aussagen iiber die Spinvertei-
lung im Nukleon treffen.

Streuebene

Polarisationsebene

Abb.1.4: Winkelverhiltnisse bei der pola-

risierten tiefinelastischen Streuung Im Rahmen der perturbativen QCD kann die polarisati-

onsunabhéngige und -abhéngige Strukturfunktion durch

die Singulett-, Non-Singulett- und Gluonkoeffizientenfunktion AcSN58 bzw. ¢SNS8 ausgedriickt wer-
den. In erster Ordnung von ag resultiert daraus:
1
Fi(x,Q%) =5 ) ¢jay(z, Q%) (1.15)
f
1
9(2,Q%) =5 ) _ €5 (r,Q%) (1.16)
f

Dabei ist gf(z, Q%) die Quarkdichtefunktion und e die elektrische Ladung in Einheiten der Elementar-
ladung fiir die Quarksorte f'2. Die Quarkdichtefunktion gibt die (differentielle) Wahrscheinlichkeit an,
ein Quark der betreffenden Sorte im Impulsbereich [z, x + dx] bei einem Impulsiibertrag Q? zu finden.
Sie kann zerlegt werden in die beiden Anteile der Wahrscheinlichkeit, daf der Quarkspin parallel (+)
oder antiparallel (—) zum Nukleonenspin ausgerichtet ist:

qs(z, Q%) = qf + 4
Die polarisierte Quarkdichteverteilung Agy ist entsprechend als Differenz definiert:

Aqp(x, Q) = qf — a5

1.2.5 Summenregeln

Nun kénnen im Rahmen der pQCD Relationen aufgestellt werden, die aufgrund der Beziehung zwischen
den Quarkverteilungen und Strukturfunktionen die Spinverteilung der Nukleonen mit den Momenten
der Strukturfunktionen in Zusammenhang setzen. Dariiberhinaus ergeben sich sogenannte Summenre-
geln, die durch geeignete Experimente mit Polarisierten Targets {iberpriift werden kénnen und dadurch
wichtige Hinweise liefern, ob die zu Grunde liegenden Theorien richtig und die darin gemachten An-
nahmen vertretbar sind.

Das erste Moment der Strukturfunktion ist definiert als:

1
n@Q* = [ gi(e,Q*)dz
/

Fir Proton und Neutron ist:

1

e =

{+(—)a3 + ;as] ACNS(Q?) + éao(QQ)ACS(QZ) (1.17)

Hejgentlich Wirkungsquerschnitt-Differenzen
12wegen des in der Regel bei solchen Experimenten beschréinten Energiebereichs ist es ausreichend, nur die Quarksorten
f =u,u,d,d, s,5 zu beriicksichtigen
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Die ersten Momente der Singulett- und Non-Singulett-Koeffizientenfunktionen ACSNS lassen sich bis
zur zweiten, bzw. dritten Ordnung theoretisch berechnen. Die axialen Kopplungskonstanten ag, as
und ag der SU(3) konnen im QPM durch die ersten Momente der polarisierten Quarkverteilungen
ausgedriickt werden:

ap = AX =AU+ AD +AS (1.18a)
as = Aqg =AU — AD (1.18b)
ag = Aqgs =AU+ AD — Q(AS) (1.180)

Abkiirzend sind hier Quark und Antiquark mit dem entsprechenden Grofsbuchstaben zusammengefaft,
das Moment der polarisierten Quarkverteilung ist wie {iblich definiert:

1
AQy = Agy + Agy mit Agp = /Aqf(a:)dx
0

Nach einem allgemeinen Ansatz kann man den Spin des Nukleons seinem Ursprung nach aufschliis-
seln: neben AY', dem Spinanteil der Quarks und Ag, dem der Gluonen, miissen noch die mdéglichen
Bahndrehimpulse der Quarks L3 und Gluonen L beriicksichtigt werden:

% = %AE—l—Ag—i—LE—i—L% (1.19)
Von besonderem Interesse ist hier AY', also der von den Quarks verursachte Teil des Nukleonenspins.
Lange war vermutet worden daf sich der Spin des Nukleons ausschliefslich aus den Spins der Quarks
zusammensetzt, doch die ersten Experimente Ende der 80er Jahre offenbarten einen iiberraschend
geringeren Anteil von 14% [EMC 88]. Der aktuelle Stand ist mit ca.30% deutlich hoher, aber weiterhin
bleibt der Ursprung des Hauptanteils unbekannt.

Die Bjgrken-Summenregel

Bildet man die Differenz aus Gl. (1.17) fir Proton und Neutron, so fallen die meisten Terme heraus.
Die verbleibende axiale Kopplungskonstnte a3 kann unter Annahme der Isospinsymmetrie gleich dem
Verhéltnis zwischen Axialvektor- und Vektor-Kopplungskonstante |ga/gv| = 1,257 + 0,003 gesetzt
werden, das aus dem 3-Zerfall des Neutrons bekannt ist. Man erhélt so die Bjgrken-Summenregel:

ga

ACNS(Q?) (1.20)
av

1
Sy = I7(Q%) — IT(Q%) = ¢
Die Non-Singulett-Koeffizientenfunktion ist abhéngig von der Anzahl der beteiligten Quarksorten (ny =
3) und ist bis zur dritten Ordnung berechnet worden |[Lar 94]:

2 2 2 3 2
_asl@) —3,5833%(? ) _ 20,21530‘57(:;)2 )

™ ™

ACNS =1

Eine Messung von I'? — I'}" ist somit ein fundamentaler Test der QCD.
Bei Q?> = 5GeV? und fiir ag(my) = 0,118 ergibt sich daraus eine theoretische Vorhersage'® von
It — I''* = 0,182 £ 0,003. Der aus den Weltdaten der Experimente EMC, SMC und E143 ermittelte
Wert liegt bei I'? Bxp. L 1 Exp. = 0,170£0,012 [Abe 98]. Damit ist die Bjorken-Summenregel innerhalb
der theoretischen und experimentellen Unsicherheiten bestétigt worden.
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r," \
1 | | \
0.05 EMC/SLAC ——{-@—H —
Bjorken
SMC/ Proton - Sum Rule
E143 Proton = \
Psr(’;’t'ocr{ = Abb. 1.5: Zusammenfassung der experi-
| | mentellen Tests der Bjgrken- und Ellis-Jaffe-
ol _ ] Summenregel. Die Achsen zeigen die er-
Ellis—Jaffe . . R
Q;/ Sum Rules sten Momente der polarisationsabhingigen

Strukturfunktion g, fiir Proton und Neutron.
Die Vorhersage der Bjgrken-Summenregel ist
Hermes als diagonaler grauer Streifen eingezeichnet;
Neutron die der Ellis-Jaffe-Summenregel als Ellipse.
Als Vergleich sind die experimentellen Werte
Eéﬂt?éron der verschiedenen Experimente mit den zu-
\ gehorigen 1o-Intervallen durch parallele Li-
| Desu"t’('efon\ \/K | nien angegeben. Weiterhin ist der daraus er-

rechnete Mittelwert der Weltdaten mit den
0.10 0.15 0.20 Konturlinien fiir den 1o- und 20-Bereich ein-

rP° gezeichnet. [Hug 99]

| E142 .
Neutron

—-0.05 |—

Die Ellis-Jaffe-Summenregel

Neben a3 kann mit der Annahme der SU(3)-Sorten-Symmetrie auch ag durch schwache Zerfallskonstan-
ten ausgedriickt werden. Fiir ag gibt es keine solche Mdoglichkeit. Um dennoch eine Summenregel fiir
I'P" zu erhalten, haben Ellis und Jaffe die Annahme gemacht, daf der Beitrag der Strangequarks zum
Nukleonenspin vernachléssigbar sei. Mit AS = 0 gilt dann nach Gln. (1.18) ap = ag. Aus Gl.(1.17)
folgt dann die Ellis-Jaffe-Summenregel, die eine theoretische Vorhersage fiir die ersten Momente der
Strukturfunktionen von Proton und Neutron macht. Wie man in Abb. 1.5 erkennt, zeigen sich zwi-
schen den experimentell ermittelten Werten fiir I'7 und I'?" und den theoretischen Vorhersagen durch
die Ellis-Jaffe-Summenregel grofere Diskrepanzen, die deutlich auferhalb der Fehlergrenzen liegen.
Das bedeutet, daff mindestens eine der Annahmen, die zur Aufstellung der Ellis-Jaffe-Summenregel
gemacht wurden, falsch ist. Also ist entweder die SU(3)-Sorten Symmetrie nicht erfiillt, oder die
Strangequarks haben einen signifikanten Anteil am Nukleonenspin.

1.3 Einsatzgebiete fiir ein Polarisierte Target

Seit den frithen 60er Jahren werden teilchenphysikalische Experimente mit Polarisierten Targets durch-
gefiihrt: Nach den ersten Experimenten in Saclay [Abr 62| und am Lawrence Radiation Laboratory
Berkeley [Cha63], fand diese Technik in zahlreichen weiteren Experimenten Anwendung. Die Mog-
lichkeit, den Spin des Protons oder Deuterons — und damit auch des Neutrons — beziiglich einer vor-
gegebenen Richtung auszurichten, ermdglichte es, den spinabhéngigen Teil der Wechselwirkung zu
extrahieren und damit eine Vielzahl von existierenden Theorien in ihren Vorhersagen zu iiberpriifen.
In Verbindung mit polarisierten Nukleonenstrahlen konnte die Nukleon-Nukleon Streuung detailliert
untersucht werden. In Experimenten mit polarisierten Photonen lieffen sich die elektromagnetischen
Eigenschaften verschiedener Baryonen-Resonanzen studieren. Durch der Entwicklung der QCD hatten
die Physiker bald ein theoretisches Werkzeug zur Verfiigung, um die Ergebnisse verstehen zu kdnnen.
Die gemessenen Strukturfunktionen bestéatigten die QCD.

13aus NLO-Rechnung (next to leading order, dabei wird nur eine mehr, als die fiihrende Ordnung der Entwicklung
berticksichtigt)
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Mitte der 70er Jahre wurden am SLAC erste Versuche angestrengt, um mittels tiefinelastischer Streu-
ung den Quark-Spinanteil des Protons zu messen. Eine Vielzahl von Fortschritten in Magnet-, Kryo-
und Polarisationstechnik fiihrten dazu, daf am CERN rund 10 Jahre spéter das Folgeexperiment
EMC™" mit einem polarisierten Myonenstrahl gestartet werden konnte. Das Ergebnis [EMC 88| war
iiberraschend: nur 14% des Nukleonenspins sollte von den Quarks getragen werden. Das war der
Beginn der sogenannten Spinkrise und Ausloser fiir eine Reihe weiterer Experimente wie SMC, E142-
155x, HERMES und COMPASS. Die folgenden Experimente bestétigten, daf die Quarks nicht alleine
den kompletten Spin des Nukleons aufbringen. Durch sogenannte semi-inklusive Messungen, bei denen
neben dem gestreuten Lepton noch mindestens ein zusétzliches Hadron nachgewiesen wird, konnten
schlieflich auch die quarkspezifischen Spinverteilungen AQ s bestimmt werden. Aktuelle Experimente
wie HERMES und COMPASS versuchen nun auch den Gluonenbeitrag zu ermitteln. Dariiberhinaus
werden in Experimenten zur Uberpriifung der GDH-Summenregel'® polarisierte Festkorpertargets ein-
gesetzt.

Polarisationsmessung

In teilchenphysikalischen Experimenten mit Polarisierten Festkorpertargets ist zur Auswertung der
gewonnenen Daten die genaue Kenntnis der Polarisation von grofser Bedeutung. Diese wird im allge-
meinen tber das nuclear magnetic resonance (NMR)-Signal der polarisierten Kerne bestimmt. Bislang
setzt man hierfiir ausschlieflich das Verfahren der continuous-wave-NMR ein. Im Gegensatz dazu
nutzen kommerzielle NMR-Systeme in anderen Anwendungsgebieten, ausschlieflich die Technik der
gepulsten NMR. Neben der besseren Auflosung bietet dieses Verfahren vor allem die Moglichkeit, in
deutlich schnellerer Abfolge Einzelmessungen durchfiihren zu kénnen. Allerdings kommt es bei diesen
Anwendungen nicht auf eine absolute Kalibration der Polarisation an.

Zur Zeit ist die Bestimmung der Deuteronenpolarisation nur mit einem relativen Fehler von ca. 5%
moglich. Es ist zu priifen, ob der Einsatz der gepulsten NMR-Technik in diesem Bereich eine Ver-
besserung ermdglicht. Die Schnelligkeit dieser Methode verspricht dariiberhinaus die Méglichkeit, nun
Ablaufe zeitlich auflésen zu konnen, fiir die die continuous-wave-NMR, bisher zu langsam ist.

Zu Testzwecken wurde im Bochumer PT-Labor ein gepulstes NMR-System aufgebaut und auf die
prinzipielle Eignung zur Polarisationsmessung untersucht. Dazu mufte das Messprinzip speziell auf
die Anforderungen fiir den Einsatz am Polarisierten Target angepafkt werden. Hierzu wurde unter
anderem ein entsprechender Einsatz fiir den Kryostaten gebaut, in dem die Polarisationsmessungen
durchgefiihrt werden.

Die vorliegende Arbeit beschreibt den Aufbau des gepulsten NMR-Systems und zeigt Ergebnisse erster
Messungen.

M European Muon Collaboration

15 Gerasimov-Drell-Hearn — Die GDH-Summenregel verbindet die Differenz der polarisierten Wirkungsquerschnitte fiir
die Absorption reeller Photonen (Q2 = 0) mit Spin parallel /antiparallel zum Nukleon, mit dem anomalen magnetischen
Moment der Nukleonen



Kapitel 2

Teilchenmagnetismus und Polarisation

Dieses Kapitel fafst noch einmal kurz die magnetischen Eigenschaften spinbehafteter Teilchen zusam-
men, bevor auf das Polarisierte Target eingegangen wird. Hier wird schliefslich der Begriff der Polari-
sation quantitativ definiert, anschlieffend werden verschiedene Polarisationstechniken erlautert.

2.1 Drehimpuls und magnetisches Moment

2.1.1 Allgemeines zum Drehimpuls

In der Quantenmechanik wird ein ’drehimpulsartiger’ Zustand durch zwei Quantenzahlen ausgezeich-
net: Die Drehimpulsquantenzahl j! fiir die Grofe, sowie die magnetische Quantenzahl m; fiir die

Orientierung in Bezug auf eine Vorzugsrichtung?.

Aufgrund der Quantelung kann j entweder nur ganzzahlige
(also 0,1,2,...) oder halbzahlige (%, %,) Werte annehmen. Die
absolute Grofke des Drehimpulses erhédlt man durch Anwenden des
Drehimpulsoperators J2:
T2 1j,mg) = (G + DA |j,my) (2.1)
= |Jl=navi(G+1) (2.2)
Der Eigenwert ist dann gleich dem Betragsquadrat des Drehimpulses.
Fiir Teilchen mit einem Eigendrehimpuls oder Spin werden oft die
Begriffe ’Spin-1-Teilchen’ oder ’Spin—%—Teilchen’ verwendet. Sie sug-
gerieren, daf der Betrag des Spins den Wert 1 oder '/ hat, anhand
von Gl.(2.2) sieht man jedoch sofort, daf der Betrag des Drehimpul-
ses nie ein ganz-, oder halbzahliges Vielfaches von A sein kann. Die
Bezeichnungen beziehen sich vielmehr auf die Quantenzahl j bzw.
die maximale z-Komponente des Spins. Allgemein ist der Anteil des
Drehimpulses in eine bestimmte Vorzugsrichtung (im allgemeinen die
positive z-Achse) durch die Quantenzahl m; gegeben. Anwenden des
Operators J. ergibt die Eigenwertgleichung:

yp ’jvmj> = mjh|j7mj>

= J.=mjh oder mj; = ‘%z

Jz m;

2h+---- 2

h 4

Abb. 2.1: Orientierungsmdg-
lichkeiten eines Drehimpulses
7 fiir den Fall j=2

(2.3)
(2.4)

!Der Buchstabe j soll immer verwendet werden wenn ganz allgemein ein Drehimpuls gemeint ist, er steht stellvertre-

tend fiir [, s und I
2in der Regel ein #uferes Magnetfeld

11
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Das heifst, m; ist die Drehimpulskomponente in z-Richtung in Einheiten von A. Aufgrund der Rich-
tungsquantelung kann auch die Quantenzahl m; nur entweder ganz- oder halbzahlige Werte annehmen,
daraus ergibt sich der Wertebereich zu:

—j<m; <j, mit Am; =1 = (2j + 1) Zusténde

In Abb.2.1.1 sind fiir den Fall j = 2 die verschiedenen Einstellmoglichkeiten des Drehimpulses 7 mit
den zugehdrigen Zahlenwerten fiir j, und m; schematisch dargestellt.

2.1.2 Das Magnetische Moment

Daft ein Drehimpuls eines geladenen Teilchens stets A
mit einem magnetischen Dipolmoment verbunden ist,
lafst sich im klassischen Bild des Bahndrehimpulses
leicht zeigen: Im Bohr’schen Atommodell bewegt sich
das Elektron auf einer Kreisbahn um den Kern. Mit
dieser Bewegung ist ein Kreisstrom verbunden, aus \T_”‘
dem sich das magnetische Moment ergibt: H

&
il

. (§
mit T = % - _‘;i fi
s
\Y4
L
und A=mr?="2 (Wg. L=|Fxpl= mwrQ) Abb. 2.2: Veranschaulichung zur Entstehung
mw eines magnetischen Momentes durch das um-
laufende Elektron
- e -
i e (2.5)

Wegen der negativen Ladung des Elektrons zeigt das magnetische Bahnmoment in die entgegengesetzte
Richtung wie der Drehimpuls.

2.1.3 Elektronenspin

Diese Ergebnisse lassen sich nicht allgemein auf die Quantenmechanik {ibertragen. Fiir den Fall des
Bahndrehimpulses [ ergibt die quantenmechanische Rechnung zwar tatséchlich das klassisch hergelei-
tete Ergebnis aus Gl. (2.5), fiir den Elektronenspin aber gibt es kein klassisches Analogon. Es scheint
aber verniinftig, dafs auch hier das magnetische Moment fis ein zum Drehimpuls (hier also zum Spin
) proportionaler Vektor sein soll. Daher schreibt man formal fiir den Elektronenspin:

—

- - S -
Hs = —Gs e S = —gslUn % = —YsS (2.6)
.. eh
dabei ist Up = das Bohr’sche Magneton (2.7)
2me
und = "'u_f" = gs;; ° das Gyromagnetische Verhdltnis des Elektrons (2.8)
§

Der Proportionalitatsfaktor g; — Landé- oder einfach g-Faktor genannt — gibt also an, wie das quan-
tenmechanische Verhalten des magnetischen Momentes von der klassischen Vorstellung einer mit dem
gleichen Drehimpuls kreisenden Ladung abweicht. Der Wert von g, wurde zunéchst rein experimentell
bestimmt, genaue Messungen ergaben g, = 2,0023. Das vom Elektronenspin erzeugte magnetische
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Moment ist also etwas mehr als doppelt so grofs, als man es anhand seines Spins zunéchst erwar-
ten wiirde3. Aus der Dirac-Theorie ldft sich g, = 2 ableiten, die geringe Abweichung des g-Faktors
vom Zahlenwert 2 wurde erst durch Beriicksichtigung von Effekten der QED wie Vakuumpolarisation
und Selbstwechselwirkung auch theoretisch abgeleitet. Die Ubereinstimmung der Messungen mit der
Vorhersagen der Theorie (vergl. Gl.1.1) bestatigten die QED in eindrucksvoller Weise.

Kernspin und magnetisches Kernmoment

Protonen und Neutronen sind Spin—%—Teilchen, deren Spins und Bahndrehimpulse innerhalb des Kerns

zu dessen gesamten Kernspin I koppeln. Wie bei den Elektronen ist auch mit ihrem Spin ein magne-
tisches Moment verbunden.

Die Eigenschaften des Elektrons lieRen sich mit Hilfe der Dirac-Theorie in sehr guter Ubereinstimmung
mit den experimentellen Ergebnissen beschreiben. Bei den Nukleonen tritt die Schwierigkeit auf, daf
die komplette Substruktur beriicksichtigt werden muf: IThr Gesamtspin baut sich aus den Spins und
Bahndrehimpulsen der Gluonen, Valenz- und Seequarks auf. Uber diese genaue Zusammensetztung
weifs man zu wenig, um theoretische Vorhersagen fiir die magnetischen Momente machen zu kénnen;
daher ist man auf experimentelle Befunde angewiesen.

Analog zum Bohr’schen Magneton ug ist das Kernmagneton pg

definiert. Es ist das magnetische Moment, welches ein mit dem

Drehimpuls # umlaufendes Proton klassisch erzeugen wiirde: .
J

h

el (2.9)

m;=j 4+ -—---

Kernmagneton Py =

2my
Im Vergleich mit dem Bohr’schen Magneton ist der Zahlenwert
um rund einen Faktor 2000 geringer, nédmlich gerade um das
Verhéltnis zwischen Protonen- und Elektronenmasse % Fir

. . . L Pz (mi=0) =" bk
ein ungebundenes Proton mit dem Kernspin I = % schreibt sich -
das magnetische Moment wieder in Analogie zum Elektronenspin
als: .
e 1
i =gx—— 8= - 2.10
it = 95,5 = g (2.10)
Mit dem Wort 'Drehimpuls’ oder ’Spin’ ist im allgemeinen nur Abb.  2.3: Maximale  2-
Komponente des magnetischen

die Quantenzahl* j = max (j,)/f, also der Maximalwert der z-
Komponente in Einheiten von A, gemeint. Analog versteht man
unter ‘'magnetischem Moment’ p die maximale z-Komponente des Vektors ji in Einheiten von py (wie
das f im Fall des Drehimpulses iibernimmt hier das Magneton die Rolle der Referenzgrofe):

Moments

= e (i) wobei  max (i) = |7] 22 Uz) (2.11)
% |7
— jh

. — .

|7 Hx h ok
<~

_ 9kx

7

3Da nach giingiger Vorstellung das Elektron ein punktformiges Teilchen ist, fillt es ohnehin schwer, sich den Ursprung
eines Eigendrehimpulses oder magnetischen Momentes vorzustellen. 1928 konnte Dirac zeigen, daft der Elektronenspin
eine Folge der nichtrelativistischen Quantentheorie ist.

4 steht hier wieder stellvertretend fiir einen allgemeinen Drehimpuls I, s, I
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Der g-Faktor bzw. das magnetisches Moment wurden experimentell bestimmt zu:

Proton: g = b5,58857
Neutron: g = —3,82608
Deuteron: g= 0,85744

2.2 Spin im externen Magnetfeld

2.2.1 Préazession und Larmorfrequenz

p= 279285
1= —1,91304
p= 0,85744

In einem statischen Magnetfeld B erfihrt ein magnetischer Dipol ein Drehmoment

T=jixB (2.13)

Ahnlich wie ein Kreisel, dessen Achse nicht senkrecht steht,
vollfithrt auch das magnetische Moment eine Préazessions-
bewegung um die Richtung des dufleren Magnetfeldes. All-
gemein gilt dabei

L L |dI
7= 10 =" (214)
dep
= Lsinty —-— 2.15
sind — (2.15)

Ausgehend von Gl. (2.13) gilt dann fiir die Prézessions-
frequenz (Larmorfrequenz) w;, :=w des magnetischen Mo-
ments

7| = |ilBsing Y Lu, = |ji|B

_ B _

& ow — =
L]

=
So]

Abb. 2.4: Prézession des magnetischen
Kernmoments, die Prazessionsbewegung
verlduft fiir g > 0 linkshéndig in Bezug auf

+B = I g (2.16)

h

Die Larmorfrequenz ist also unabhéngig von m;, sprich von der Stellung des Spins zum B-Feld. Fiir
Kerne mit g > 0, also solche, bei denen Kernspin und magnetisches Moment parallel zueinander
stehen, verldauft die Prézessionsbewegung in negativer Richtung, das meint die Vektoren ¢, und B

stehen antiparallel zueinander (siehe Abb.2.4).

2.2.2 Zeemann-Effekt

In einem statischen duferen Magnetfeld besitzt ein magnetisches Moment potentielle Energie, die von
der Ausrichtung gegeniiber dem B-Feld abhéngt. Fiir Elektron und Proton ergibt sich:

—s.B
g T3

Elektronenspin 5 E = —jis-B= sﬁB §-B= gspusmsB = mg hwe (2.17a)
. r — 3 gIlu’K T D5

Kernspin I: E = —jj-B=-— - I-B=—gruxmiB = —mj fuwy (2.17b)

Dabei ist die Elektron-Larmorfrequenz mit w, und die Nukleon-Larmorfrequenz mit wy bezeichnet.
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Teilchen/ __h B . J v, i [ MHz
Isotop J |g= Voo | P gJ | = gusx [ T] 5= T n(2,5T) [MHz]
e 1/2 | 2,00232 1,00116 1,8570 10723 28.025 70.061
p 1/2 | 5,58569 2,79285 | 28,2123 -10~%7 42,577 106,4
d 1 0,85744 0,85744 | 4,33078-102%7 6,5359 16,3
6Li 1 0,82205 0,82205 | 4,14203-10727 6,2661 15,7
"Li 3/2 | 2,17096 3,25644 | 10,9651 -10727 16,5482 41,4
13¢C 1/2 | 1,40482 0,70241 | 7,0955 -10727 10,7083 26,8
4N 1 0,40376 0,40376 | 2,03932-10~27 3,0777 7,69
15N 1/2 | -0,56638 | -0,28319 | -2,86069-10~%7 4,3172 10,8
Tabelle 2.1: Ubersicht zu Spin, g-Faktor, magnetischem Moment und Larmor-Frequenz einzelner Teilchen

bzw. Isotope. Per Definition ist der g-Faktor des Elektrons positiv, obwohl Spin und magnetisches Moment
antiparallel stehen; beim Isotop '°N wird dies durch das Minuszeichen zum Ausdruck gebracht.

Diese m-Abhéngigkeit fiihrt zur Aufhebung der m-Entartung und Ausbildung der sogenannten Zee-
manniveaus. In der Spektroskopie spaltet eine Linie dabei in entsprechend viele Einzellinien auf, wenn
man die Probe in ein Magnetfeld bringt. Die Energiedifferenz zwischen zwei benachbarten Niveaus ist
dabei:

AE = hw, = gusxB

Durch Einstrahlung von Photonen dieser Energie kénnen auch Uberginge zwischen den Zeemanniveaus
angeregt werden.

Die Larmorfrequenz war eigentlich als Frequenz der klassischen Prézession abgeleitet; daf sie hier wie-
der auftaucht, ist kein Zufall und wird versténdlich, wenn man ins mitrotierende Koordinatensystem
iibergeht; siehe dazu Abschnitt 3.2.1.

(2.18)

Abschliefsend sind die Werte der behandelten Grofsen fiir verschiedene Kerne in Tabelle 2.1 zusammen-
gefafst, aus Vergleichsgriinden ist das Elektron zusétzlich mit aufgefiihrt. Da der Term gpupx relativ
oft auftaucht, wird darin und im folgenden die Abkiirzung

- _ o e
M= gk = Y = B

(2.19)
benutzt. Dabei ist natiirlich der jeweilige g-Faktor des betreffenden Teilchens sowie das entsprechende
Magneton einzusetzen (also pp fiir den Elektronenspin, uk fiir Nukleonen- bzw. Kernspin).

2.3 Kernspinpolarisation

Unter Polarisation versteht man die Ausrichtung der Spins beziiglich einer vorgegebenen Richtung
— z.B. parallel oder antiparallel zu einem &ufteren Magnetfeld. Die Ausrichtung der Kernspins im
speziellen heifit entsprechend Kernspinpolarisation. Die durch das B-Feld definierte Vorzugsrichtung
wird dann in einem Koordinatensystem in der Regel als z-Achse bezeichnet. Die (Vektor-) Polarisation
P, einer makroskopischen Probe ist definiert als:

(2.20)
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Fiir ein Spinensemble mit I = % berechnet sich die Polarisation aus den Besetzungszahlen der Zee-
manniveaus wie folgt:

1 1
p =) Ny ot Ny (02) _ Ny =Ny (2.21)
Entsprechend fiir ein Spin-1-System:
N, — N_
P, e - (2.22)

T No+ N+ N,

2.3.1 Dilutionfaktor und Asymmetrie

Bei Streuexperimenten werden, wie in Abschnitt 1.2.4 erldutert, Wirkungsquerschnittdifferenzen ge-
messen; vereinfacht kann man sich das als Zahlratenasymmetrien vorstellen:

_ N1 -N|

Waéren alle im Target enthaltenen Nukleonen ausgerichtet, wire diese Zahlratenasymmetrie schon die
gesuchte Asymmetrie A. Da die Polarisation aber nie vollstdndig ist, mufs dies bei der Berechnung der
Asymmetrie beriicksichtigt werden. Desweiteren sind bei allen Isotopen ab 3He immer auch Nukleonen
im Kern, die nicht mit ausgerichtet sind, weil ihre Spins im Kern paarweise zu Null koppeln. Haufig
werden als Targetmaterialien auch Verbindungen eingesetzt, die nicht polarisierbare Kerne wie 2C
enthalten, z.B. Alkohole. Entscheidend ist letztendlich das Verhéltnis aus polarisierbaren Nukleonen
zu deren Gesamtzahl. Entsprechend ist der sogenannte Dilutionfaktor — der sozusagen ein Maf fiir die
Verdiinnung der polarisierbaren Nukleonen ist — definiert:

e # polarisierbare Nukleonen
o # alle Nukleonen

(2.24)

Damit lautet die Beziehung zwischen gesuchter Asymmetrie A und gemessener Zihlratenasymmetrie

¢ in korrigierter Form:
1 1
A=_._. 2.25
cpe (2.25)
Genaugenommen mufs auch die Strahlpolarisation berticksichtigt werden, so dafs in Gl. (2.25) das Pro-
dukt aus Target- und Strahlpolarisation eingesetzt werden muf:

P = PTarget : PStrahl

Im folgenden wird der Ubersichtlichkeit halber die Targetpolarisation immer mit P bezeichnet.
Bei der Abschitzung des Fehlers der Asymmetrie

dA 2 dA 2 sP\? 5F\2
o= (o) s (S o) (45 (a%) (220

koénnen, wie die Erfahrung zeigt, die letzten beiden Terme vernachléssigt werden. Nimmt man weiterhin
an, dafs die Asymmetrie relativ klein ist, also NT ~ N| gilt, so vereinfacht sich Gl. (2.26) zu:

1 1
 PfVN  PfVL Thess

mit der Mefizeit Tiess und der Luminositdt £. Anders ausgedriickt ist die fiir eine vorgegebene Ge-
nauigkeit 6 A bendttigte Mefzeit

5A (2.27)

1

Tmess = =579 a0
P2f2L §A2

(2.28)
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invers vom Quadrat des Dilution Faktors und des der Polarisation abhéngig. Eine doppelt so hohe
Polarisation verkiirzt also bei gleichem Fehler die Mefszeit auf ein Viertel,entsprechendes gilt fiir den
Dilutionfaktor. Dies macht die Bedeutung hoher Polarisationen deutlich.

2.3.2 Natiirliche Polarisation

Im thermischen Gleichgewicht sind die einzelnen Zeemanniveaus entsprechend der Boltzmann-Statistik

nm)=—===—-€ o =— ¢kl mit [ = gk (2.29)

besetzt®. Mit n(m) ist hier die Besetzungszahldichte des m-ten Zustandes bezeichnet, Z ist die Zu-

standssumme. Fiir ein Spin-3-Teilchen ergibt sich so die TES-Polarisation sofort zu:

2
N1 —N_; e%—e_% /)B
P, == L = — — = tanh<> (2.30)
2 N% + Nf% 6% + e,% 2kT

Fiir ein Ensemble aus Spin-J-Teilchen kann man die TE-Polarisation mit Gl. (2.20) und (2.29) ganz
allgemein schreiben als:

l memkﬂTB
J .
m=—J ,uB
Py = :...:BJ<J> (2.31)
J B kT
e kT

mit der Brillouin-Funktion:

Bate) = (14 7)o (14 37) o] - gy (35)

Damit ergibt sich fiir die TE-Polarisation von Spin-1-Teilchen:

B AB\ 4 tanh(fﬁ)
h= Bl<kT> 3 + tanh? (£2) (232

In Abb.2.5 ist der Verlauf der TE-Polarisation fiir Elektronen, Protonen und Deuteronen gegen die
Temperatur aufgetragen. Man sieht deutlich, daff schon bei 'moderaten’ Temperaturen und Magnetfel-
dern von 1K und 2,5 T die Elektronen fast vollstandig polarisiert sind (P, = 93 %), wiahrend Protonen
und Deuteronen noch weniger als 0,5 % Polarisation aufweisen (0,26 bzw. 0,05%). Um hohere Po-
larisationswerte zu erhalten, muff man entsprechend Gl. (2.32) und (2.30) nun gleichzeitig zu tieferen
Temperaturen und héheren Magnetfeldern gehen. Diese sogenannte Brute-Force Methode wird z.B.
von Honig et al. [Hon 67| zur Polarisation von deuteriertem Wasserstoff benutzt. Bei den dabei be-
nutzten Temperaturen und Feldstdrken von T" = 10mK bzw. B = 20T wéire rein rechnerisch eine
TE-Polarisation von 96,7 % fiir Protonen und 39,3 % fiir Deuteronen erreichbar. Nachteile sind neben
dem immensen apparativen Aufwand in Kryo- und Magnettechnik die lange Aufbauzeit der Polarisa-
tion, die im Falle des HD mehrere Wochen betragt. Zur Asymmetriemessung in Streuexperimenten
lassen sich Brute-Force Targets daher nur bedingt verwenden, da ein 6fterer Wechsel der Polarisations-
richtung zur Minimierung systematischer Fehler kaum in Frage kommt. Die bei diesen Temperaturen
extrem geringe Kiihlleistung der Kryostate beschrankt auferdem (wegen des dadurch bedingten Wir-
meinputs) die zumutbare Strahlintensitéit, was die Eignung fiir Streuexperimente weiter einschrankt.

5Da der g-Faktor fiir das Elektron positiv definiert ist, sind die Zeemanniveaus beim Elektron genau andersherum
angeordnet als bei den Kernen (siehe Gln. (2.17)). Damit aber die TE-Polarisation der Elektronen auch positiv ist, wurde
E(m) = —m [iB eingesetzt.

5Thermal Equilibrium
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2.3.3 Dynamische Polarisation

Wir wir gesehen haben, sind Elektronen — bedingt durch ihr deutlich groferes magnetisches Moment —
allein durch tiefe Temperatur und Magnetfeld vergleichsweise einfach zu polarisieren. Mit der Technik
der dynamischen Nukleonenpolarisation (DNP) macht man sich diese Tatsache zu Nutze und ist in der
Lage, die hohe Elektronenpolarisation auf die Kerne zu iibertragen. Die in den normalen chemischen
Verbindungen enthaltenen Elektronen sind aber immer paarweise gebunden’, und zwar so, daf Ihre
Spins stets antiparallel stehen. Die fiir die DNP ndétigen paramagnetischen Elektronen kénnen nun
durch zwei Verfahren in die Tragetmaterialien eingebracht werden. Entweder durch Strahlenschiadigung
mittels ionisierender Strahlen, oder durch Beigabe chemischer Radikale®; dabei haben sich Spindichten
von einigen 10! e’ /em? als optimal erwiesen.

Das einfachste Modell zur Erklarung der DNP ist der Solid State Effekt (SSE), der im folgenden hier
kurz erldutert werden soll. Anschliefend wird noch kurz die Idee der "Equal Spin Temperature’ Theorie
dargestellt und zusammengefaftt, welche Aussagen sie fiir die dynamische Nukleonenpolarisation macht.

Der Solid State Effekt

Betrachten wir ein ungebundenes Elektron und einen Kernspin I = % in einem &uferen Magnetfeld.

Jeder Spin isoliert gesehen bildet im &ufseren B-Feld zwei Zeemanniveaus aus. Befindet sich nun
nahe dem Elektron ein Kernspin, so ist das Magnetfeld am Ort des Elektrons auch abhingig von
der Spinstellung des Kerns, da dessen magnetisches Dipolfeld zusédtzlich zum &ufseren Feld wirkt.
Der Hamilton-Operator fiir ein Spinsystem bestehend aus I und & setzt sich dann zusammen aus

“die Orbitale der abgeschlossenen Schalen sind so aufgefiillt, dak sich in jedem Zustand zwei Elektronen mit entge-
gengesetztem Spin befinden. Die Elektronen der letzten Schale sind zunéchst teilweise ungebunden, durch Aufbau von
z.B. Molekiilen bilden diese dann aber Elektronenpaarbindungen, bis alle ungepaarten Elektronen mit einem weiteren
gepaart sind und sich so ihre Spins zu Null koppeln. Ahnliches gilt fiir Metalle und Ionenbindungen.

8Verbindungen, die ein ungepaartes Elektron enthalten
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dem Zeeman- und dem Wechselwirkungs- oder Dipolaranteil, von dem hier nur die fiihrenden Anteile
berticksichtigt werden:

H o~ weS, —wnl, +¢ S.dy + S0 mit ¢~ 'uBgK (2.33)
r

HZ HD

Ignorieren wir zunéchst den Wechselwirkungsanteil H p, ‘ o ST
so bilden sich durch den Zeemaneffekt fiir Elektron erlanbtverboten Il
und Kern insgesamt vier Niveaus aus (siche Abb. 2.6), ‘ f

die eindeutig einer Spinkombination zugeordnet wer- I flox

den konnen. Mit anderen Worten die Spinzustidnde y
|ms,m;) sind auch die Energieeigenzustinde. Uber-
génge zwischen den Niveaus | 1) und | [{}) sowie | T}
und | [ft) verletzten die Auswahlregel fiir magneti-
sche Dipoliibergéinge (Am = =+1) und sind folglich
verboten. Berticksichtigt man nun den Wechselwir-
kungsanteil Hp mit, so bewirken die Auf- und Abstei- I
geoperatoren /1 in Kombination mit S, in Gl. (2.33) I
eine Mischung der alten Zustdnde. Die neuen Ener- II
gieeigenzustédnde — mit |a) bis |d) bezeichnet — sind Abb.2.6: Die 'zwei mal zwei’ Zeemanniveaus
nun Mischungen aus den Spineigenzustinden, wie in des 2-Spin-Systems ohne Berticksichtigung der
Abb. 2.7 dargestellt. Der Mischungskoeffizient liegt in Dipol-Dipol-Wechselwirkung

der Grofsenordnung von
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Dies bedingt, daf nun die "verbotenen’ Uberginge durch Mikrowelleneinstrahlung bei v4 ~ v, Fvy an-
geregt werden konnen. Die Ubergangswahrscheinlichkeiten sind dabei im Verhéltnis zu den ’erlaubten’
um den Faktor |g|? untersetzt. Abb.2.7 zeigt, was dabei passiert: Durch Absorption eines Photons der
Energie fw_ wird das System aus dem anfinglichen Zustand |d) nach |a) befordert. Dieser relaxiert
relativ schnell iiber einen Spinflip des Elektrons und Emission eines Phonons in den tieferen Zustand
|c), welcher wesentlich stabiler ist. Die Kernrelaxationszeiten 75\ liegen bei diesen Temperaturen in
der Grofenordnung von einer viertel bis einer dreiviertel Stunde (dotierungs- und materialabhéngig).
Die Relaxationszeiten der Elektronen 7’ fl' sind um gut drei Grofenordnungen kiirzer und betragen ei-
nige Hundert Millisekunden bis mehrere Sekunden (auch stark materialabhéngig). Wegen des Faktors
|g|*> ~ =% sind Nukleonenpolarisationen nur in unmittelbarer Nihe der paramagnetischen Zentren
moglich. Die hier erzeugte lokale Nukleonenpolarisation wird durch Spin-Diffusion auf die umliegen-
den Nukleonen weitergegeben. Durch Dipol-Dipol Wechselwirkungen klappen dabei zwei benachbarte
Spins entgegengesetzt um, sie tauschen quasi ihre Polarisation.

In dem oben angefangenen Beispiel nimmt also die Besetzungszahl im Zustand |¢) auf Kosten derer im
Zustand |d) zu, was einer negativen Polarisation entspricht. Entsprechend kann man durch Mikrowel-
len der Frequenz v, positiv polarisieren (siehe Abb.2.7).

Theoretisch kénnte so eine Polarisation nahe der Elektronenpolarisation erreicht werden. Allerdings
wirken dem Polarisationprozefs verschiedene Relaxationsprozesse entgegen, die hauptsachlich iiber die
paramagnetischen Zentren ablaufen; als solche fungieren auch Verunreinigungen wie molekularer Sau-
erstoff. Geringere Spindichten begiinstigen somit die ungestorte Spindiffusion, andererseits stehen
weniger Spins als DNP-fahige Zentren, die ja fiir die lokale Erzeugung der Polarisation verantwortlich
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sind, zur Verfiigung. Hinsichtlich dieser widerstrebenden Anforderungen muss fiir die Radikalkonzen-
tration ein Optimum gefunden werden.

Die Theorie des ‘reinen’ Solid State Effekts macht die Annahme einer vergleichsweise schmalen ESR?-
Linie. Sobald die Breite der ESR-Linie aber in der Gréffenordnung der Nukleon-Larmorfrequenz wy
liegt, fithrt das dazu, dak die verbotenen Uberginge nicht mehr selektiv angeregt werden konnten,
sondern gleichzeitig und daher konkurrierend arbeiten. Dies wird hdufig als differentieller SSE be-
zeichnet der dadurch erklért, daf in solchen Féllen die maximal erreichbaren Nukleonenpolarisationen
bei kleineren Werten liegen.

Targetmaterialien wie Alkohole, Ammoniak oder Lithiumhydrid zeigen allerdings ein Polarisations-
verhalten, das durch den SSE nicht erklirt werden kann. Nach dem Prinzip aus Abb.2.7 sollten
die Mikrowellenfrequenzen immer um den Betrag der Kern-Larmorfrequenz wy iiber und unter der
Elektron-Larmorfrequenz we liegen. Tatséchlich sind die optimalen Mikrowellenfrequenzen stark vom
Targetmaterial abhidngig und nahert sich sogar mit wachsender Polarisation immer mehr w, an. Des-
weiteren beobachtet man, dafs wihrend der Mikrowelleneinstrahlung alle spinbehafteten Kerne gleich
aufpolarisieren, nach Abschalten der Mikrowellen aber unabhéngig voneinander relaxieren. Diese Ver-
haltensweisen konnen recht gut mit der Fqual Spin Temperatur Theorie erklart werden.

Die ’Equal Spin Temperature’ Theorie und das Thermal Mixing’

Die EST-Theorie macht zur Beschreibung des dynamischen Polarisationsprozesses einen thermody-
namischen Ansatz. Die einzelnen Spinsysteme werden dabei mit Warmereservoirs identifiziert, die
untereinander in Kontakt stehen. Durch die Mikrowelleneinstrahlung kénnen einzelne Resorvoirs ’ge-
heizt’ oder 'gekiihlt’ und damit polarisiert werden. Im folgenden ist eine kurze und stark vereinfachte,
eher anschauliche Beschreibung gegeben. Eine detaillierte Darstellung und ausfiihrliche Diskussion
findet man z.B. in [Goe 02, Abr61].

Betrachtet man zunédchst wieder nur die paramagnetischen Elektronen, jetzt aber zusétzlich eine Dipol-
Dipol-Wechselwirkung untereinander, so fiihrt das zu einer Aufspaltung der beiden (Elektron-) Zeeman-

9Elektronenspinresonaz
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Abb.2.8: Schematische Darstellung des Polarisationsmechanismus im EST-Bild. a) Im thermischen Gleichge-
wicht. b) Kiihlung des Elektron-Zeemanreservoirs durch Mikrowelleneinstrahlung mit wy =w, — A (= positive
Polarisation). c) Entsprechend das Heizen des Reservoirs mit w_ =w.+A (= negative dynamische Polarisation).

niveaus in quasikontinuierliche Biander der (Energie-)Breite A, die auch mit 'Dipolbreite’ bezeichnet
wird (Abb.2.8). Zusétzlich zum Gitter werden drei weitere Warmereservoirs eingefiihrt, deren Tem-
peratur sich aus der Besetzungszahlverteilung im entsprechenden Spinsystem definiert; die Brillouin-
Funktion liefert entsprechend die Beziehung zur jeweiligen Polarisation.

Die weiteren Warmereservoirs sind das Elektron-Zeemanreservoir mit der Temperatur 1y, fiir die Elek-
tronenverteilung auf die beiden Zeemanniveaus, und analog das Nukleon-Zeemanreservoir mit Ty fir
die Nukleonenverteilung auf die beiden Nukleon-Zeemanniveaus. Die Spin-Spin Temperatur des Di-
polreservoirs beschreibt die Besetzungszahlverteilung innerhalb der Zeemanbénder. Im thermischen
Gleichgewicht sind alle Temperaturen mit der Gittertemperatur 77, identisch (Abb.2.8a).

Der Polarisationprozefs verlduft jetzt in zwei Schritten:

Durch Einstrahlen von Mikrowellen nahe der Elektron-Larmorfrequenz we F 6 werden Ubergéinge zwi-
schen den entsprechenden Bereichen der beiden Zeemanbédnder induziert. Dazu wird der fehlende
bzw. {iberschiissige Energiebetrag fd durch zwei entgegengesetzte Spinflips innerhalb des Zeeman-
bandes bereitgestellt bzw. aufgenommen. Das fiihrt zu einer Kiihlung bzw. Heizung des Dipolre-
servoirs (Abb.2.8b,c). Da die Energien im Dipolreservoir und die im Nukleon-Zeemanreservoir in
der gleichen Grofsenordnung liegen, kommt es im zweiten Schritt durch Hyperfeinwechselwirkung zum
thermischen Kontakt und damit ebenfalls zur Kiihlung bzw. Heizung des Nukleon-Zeemanreservoirs,
was der (positiven bzw. negativen) Polarisation der Nukleonen entspricht. Dieser zweite Schritt
wird auch als Thermal Mixzing bezeichnet. Die Effektivitit des Thermal Mixing entscheidet letzt-
endlich iiber den Polarisationserfolg. Der beste Warmekontakt zwischen dem Dipolreservoir und dem
Nukleon-Zeemanreservoir ist gewéhrleistet, wenn die Dipolbreite der Zeemanbénder A in der Grofsen-
ordnung der Nukleon-Larmorfrequenz wy liegt. Im Rahmen der EST kann die Dipolbreite A dabei
mit der ESR-Linienbreite D der paramagnetischen Zentren identifiziert werden. Damit kann durch
ESR-Untersuchungen im Voraus die Eignung bestimmter Radikale zur DNP abgeschétzt und so eine
Vorauswahl getroffen werden. Von besonderem Interesse sind dabei ESR-Untersuchungen bei Magnet-
feldstéarken, die auch spéter zur Polarisation verwendet werden, da die Linienform durch verschiedene
Verbreiterungsmechanismen von der Stirke des Magnetfeldes abhéngt [Hec 04].
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Kapitel 3

Grundlagen der magnetischen
Kernresonanz

Der Effekt der magnetischen Kernresonanz, kurz NMR?!, wurde 1945 von F. Bloch [Blo 46a] und E.M.
Purcell [Pur46| unabhéngig voneinander entdeckt; die Grundlagen der Theorie stammen hingegen
hauptséchlich von Bloch [Blo 46b].

Mittlerweile ist die NMR-Technik in vielen naturwissenschaftlichen Bereichen ein wichtiges Hilfsmittel.
Anwendungsbereiche sind z.B. die Untersuchung von Kern- und Festkorpereigenschaften in der Physik
oder die Analyse und Strukturaufklarung in Chemie und Biologie; die wohl bekannteste Anwendung
ist die Kernspintomographie als bildgebendes Verfahren in der Medizin.

3.1 Die Methode

Die Idee der NMR ist vereinfacht gesprochen die fol-
gende:

Die zu untersuchende Probe wird in ein starkes Magnet- Magnet

feld? gebracht, die enthaltenen Kernspins prizedieren

dann um die Richtung des Magnetfeldes. Durch Ein- HF-Versorgung
strahlun“g von _.Hochf'l.requenz. mit der Kern—Larmorfre— §01 —> G und
quenz kénnen Ubergénge zwischen den Zeemanniveaus

Nachweis der

angeregt werden. Dazu erzeugt man mit einer zusatzli- i
Induktion

chen kleinen Spule fiir kurze Zeit ein mit der Larmorfre-
quenz oszillierendes Magnetfeld EHF, das senkrecht zum
Haltefeld go steht. Dadurch gelingt es, die durch die
Kernspins erzeugte Magnetisierung (einen kleinen Win-
kel) aus der urspriinglichen Lage parallel zu By heraus-
zukippen. Im folgenden prézedieren die Kernspins (und
damit auch die Magnetisierung) um By. Diese Prizession des magnetischen Momentes erzeugt ein ro-
tierendes Magnetfeld senkrecht zu By und induziert in der Spule eine entsprechende Wechselspannung,
die gemessen wird. Die Fourier-Transformierte der gemessenen Oszillation stellt das NMR-~Spektrum
dar, Lage und Breite der Peaks geben Auskunft iiber die Art und Umgebung der Kerne, die Intensitit
aber ist — bei konstanten iibrigen Bedingungen — ein Maf fiir die Polarisation, deren Messung tiber
genau diese Methode Gegenstand der vorliegenden Arbeit ist.

Abb. 3.1: Schematische Darstellung des
NMR-Autbaus

1 .
Nuclear Magnetic Resonance
2von der Grofenordnung einiger Tesla

23
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3.1.1 Magnetisierung

Bringt man Materie in ein Magnetfeld, so richten sich die magnetischen Momente der Kerne aus und
es entsteht eine (wenn auch sehr kleine) Polarisation (vergl. Abschnitt 2.3.2). Anders ausgedriickt, die
Anzahl der magnetischen Kernmomente, die parallel zum &ufseren Magnetfeld By zeigen, ist gering-
fligig hoher als die derjenigen, die antiparallel stehen. Ein Zahlenbeispiel soll die Groéfsenordnungen
verdeutlichen: Bei Raumtemperatur und By = 2,5T betrégt die Protonen-TE-Polarisation zwar nur
P =8,5-10"*%, aber bei einer Probe von 1cm?® Wasser, also ca. 6,7 - 1022 H-Atomen, stehen rein
rechnerisch 5,7 - 1017 Kernspins mehr parallel zum Magnetfeld als antiparallel dazu®. Diese Differenz
erzeugt ein Netto-Magnetisierung, die entlang Eo zeigt, was im folgenden wieder die z-Achse sein soll.
Die Netto-Magnetisierung ist dann durch

N S
- N i _ o lBz) o T
M_E T Me=NSE = NPEES =M (3.1)

gegeben und proportional zur Polarisation P.

3.2 Die Bloch-Gleichungen

Die Bewegung der makroskopischen Magnetisierung konnte von Bloch durch drei gekoppelte Differen-
tialgleichungen beschrieben werden [Blo 46b|. Startpunkt ist die bekannte Préizessionsbewegung eines
einzelnen magnetischen Moments in einem Magnetfeld wie in Abschnitt 2.2.1 beschrieben:

-

dL . _,
& fi % (3:2)

wegen fi = %f = ’yf und L =1 gilt also fiir das magnetische Moment:
ji= (i< B) (3.3)
Da M im wesentlichen die Summe iiber alle /7 ist, ergibt die vektorielle Summe iiber (3.3):
M=~ (41 x B) (3.4)

Im Gegensatz zu den einzelnen magnetischen Momenten [ kann die Magnetisierung in jede beliebige
Richtung zeigen.
Das senkrecht zum Haltefeld By = Byé, angelegte Hochfrequenzfeld hat die Form:

Bur = 2B cos wt (3.5)

FEin solches oszillierendes Feld kann man in zwei entgegengesetzt rotierende Magnetfelder gleicher Kreis-
frequenz (4w und —w) zerlegen. In der Ndhe der Resonanz (hier +w) ist der Effekt der anderen Fre-
quenz zu vernachlédssigen. Wir kénnen daher von einem in der xy-Ebene rotierenden Feld ausgehen.
Wie in Abschnitt 2.2.1 gesehen, prizedieren die Kernspins mit g > 0 linkshédndig um die Richtung von
By (d.h. @’Jféo), also in der zy-Ebene im Uhrzeigersinn bzw. in mathematisch negativer Richtung.
Entsprechend wird jetzt der Rotationssinn des Bi-Feldes angesetzt; das gesamte B-Feld hat damit die

Form:
By coswt

— By sinwt (3.6)
By

B

3Da Wasser bei Raumtemperatur iiberwiegend im para-Zustand vorliegt, ist es tatsichlich nur ein Bruchteil dessen
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Schreibt man das Kreuzprodukt in Gl. (3.4) aus und setzt das B-Feldes (3.6) ein, so ergibt sich ein
System aus 3 gekoppelten Differentialgleichungen:

M, = ~(M,Bo+ M,B;sinwt) (3.7a)
M, = —y(M,By— M,Bjcosuwt) (3.7b)
M, = —v(M,Bjsinwt+ M,B coswt) (3.7¢)

Ohne weitere Wechselwirkungen wiirde diese Prizession — einmal angeregt — ewig fortlaufen. In der
Realitdt sorgen nun Relaxationsprozesse dafiir, dak die Prézessionsbewegeung mit der Zeit abklingt.

Relaxation
Im thermischen Gleichgewicht gilt fiir die Magnetisierung:

M, = My und Mz, =0 (3.8)
Befindet sich die Magnetisierung zu einem Zeitpunkt nicht im Gleichgewicht, so geht sie (nach dem

einfachsten Ansatz) mit charakteristischen Zeitkonstanten exponentiell ins Gleichgewicht iiber, M ist
dabei die Amplitude der Transversalmagnetisierung:

MM, Moy — M.

_ Mo— M. 3.9
dt T, (3.92)
dM, M,

- 2 3.9b
at T (3.9b)

Die Zeitkonstante T} bezeichnet man als longitudinale- oder Spin-Gitter-RRelazationszeit. Es ist die
charakteristische Zeit, die das System benotigt, um (durch Umbesetztung der m-Niveaus) in den TE-
Zustand (M, = Mj) zuriickzukehren, die dabei freiwerdende Energie wird an das Gitter abgegeben.
Die transversale- oder Spin-Spin-Relazationszeit Ty beschreibt, wie lange die magnetischen Momente
phasenkohérent préazedieren. Durch Spin-Spin-Wechselwirkungen oder durch Inhomogenitéten im Ma-
gnetfeld prazedieren die einzelnen magnetischen Momente unterschiedlich schnell und geraten mit der
Zeit aufer Phase. Im strengen Sinne beschreibt 75 nur die reine Spin-Spin-Relaxationszeit; um die
restlichen Effekte mit zu beriicksichtigen definiert man ein effektives 73 welches aus der gemessenen
Linienbreite (ohne Leistungsverbreiterung) resultiert [Sha 76]:

11 1
— ==L 3.10
T T (3.10)

Dabei berticksichtigt 75 den Effekt der Inhomogenititen des Magneten; die Auslassungspunkte deuten
an, dafl diese Definition noch um weitere Effekte erweitert werden kann, die aber hier nicht beriicksich-
tigt sind. Die Definition in (3.10) iiber die Summe der Kehrwerte rithrt daher, da die Kombination der
verschiedenen Effekte einer Faltung der jeweiligen Verteilungen (Spektren) entspricht. Dies bedeutet
in guter Naherung (fiir ausschlieflich lorentz- oder gaussformige Verteilungen exakt) eine Addition der
Halbwertsbreiten, die wiederum reziprok zu den jeweiligen Zeitkonstanten sind.

Im folgenden wird der Ubersichtlichkeit halber aber weiterhin 75 benutzt, obwohl damit die aus der
gemessenen Linienbreite resultierende, effektive Relaxationszeit gemeint ist.
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Kombiniert man das DGL-System (3.7) mit der Beschreibung der Relaxationsprozesse (3.9), so erhélt
man die Bloch-Gleichungen im Laborsystem in ihrer endgiiltigen Form:

. M
M, = ~(MyBy+ M,B;sinwt) — ?m (3.11a)
2
. : M,
Bloch-Gleichungen M, = —y(MyBy— M,B;coswt)— T (3.11b)
2
. My — M
M, = —v(MyBsinwt+ MyB;coswt) + % (3.11c)
1

Zum Losen der Bloch-Gleichungen geht man iiblicherweise ins mitrotierende Bezugsystem iiber, im
dem die Losung besonders anschaulich wird.

3.2.1 Ubergang ins mitrotierende Bezugssystem

Das neue Koordinatensystem (Z, 9, Z) wird so konstruiert, daf darin die Komponente des Hochfre-
quenzfeldes B ruht und in Z-Richtung zeigt; es rotiert also mit der Kreisfrequenz w der Hochfrequenz
w um die z- bzw. z-Achse (QJ[EO).

Aus der klassischen Mechanik ist bekannt, daf sich zeitliche Ableitungen vektorieller Grofen beim
Ubergang in ein rotierendes Bezugssystem nach folgender Operatoridentitiit transformieren:

)~ (o)
—) =(=+ax (3.12)
<dt lab de rot

Darin ist & die Rotation des neuen Bezugssystems vom Laborsystem aus gesehen. In unserem Fall gilt
also:

A
W= —wé’z = WxM= —wa
0
Weiterhin gilt nach Konstruktion im rotierenden System:
= By
B = 0 (3.13)
By

Betrachten wir als erstes die Bewegungsgleichung fiir die Magnetisierung ohne die Relaxationsterme.
Die Transformation von Gl. (3.4) ergibt:

. - _ dM = = =
M:fy(MxB) Ezy(MXB)—(cDxM)
= =z 9
:7<M>< B+]> (3.14)
Y
——
Eeﬁ
mit dem effektiven Magnetfeld
B w
Beg = 0 wobei B, = — (3.15)
Y

BO_Bw
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1
!

By B, 2,7 Abb. 3.2: Im rotierenden
Koordinatensystem:
a) Effektives Magnetfeld Begt
b) Prézession der Magneti-
eff sierung im rotierenden Koor-
dinatensystem um éeg nahe
der Resonanz.
Alle eingezeichneten Gréfsen
verstehen sich im rotieren-

7 7 c?pn Koordinatensystem, der
B4 BN Ubersichtlichkeit halber wur-
a) b) den die Tilden weggelassen.

Wegen ((I)'Jféo) wirkt also im rotierenden Bezugssystem ein Drehmoment auf M , welches durch die
Koordinatentransformation entsteht?, der Wirkung von éo entgegen. Es ist zu beachten, daf es sich
bei dem hier eingefiihrte B, um kein reelles Magnetfeld handelt, es wurde nur eingefiihrt, da sich die
Wirkung der Koordinatentransformation analog zu der eines solchen B-Feldes verhilt.

Sol

Die Nukleon-Larmorfrequenz war gegeben mit:

_ A

By =~B
500 =750

W

Dann wird klar, daft im Resonanzfall w = wy der z-Anteil des B-Feldes vollsténdig verschwindet und
nur noch der Bi-Anteil in Z-Richtung verbleibt. In Abb. 3.2 ist die Konstellation fiir w nahe wy darge-
stellt. Die Magnetisierung beginnt ihrerseits wieder um das effektive Magnetfeld zu prazedieren und
klappt so in Richtung der xzy-Ebene (Abb. 3.2b).

Im Resonanzfall (also w = wy) zeigt Beg vollstindig in Z-Richtung und M priazediert in der gz-
Ebene. Die Magnetisierung oszilliert dann zwischen der z- und —z-Richtung, ebenso die einzelnen
magnetischen Momente, was permanente Ubergingen zwischen den beiden m-Nievaus bedeutet. Die
Einstrahlung von Hochfrequenz regt also Uberginge zwischen den Zeemanniveaus an, dabei entspricht
die Enegiedifferenz zwischen den Niveaus genau der Energie der Quanten des HF-Feldes. Mit diesen
Uberlegungen im rotierenden Bezugssystem wird klar, warum die klassisch abgeleitete Larmorfrequenz
in den Ubergangsenergien auftaucht — siehe Abschnitt 2.2 .

45hnlich der Coriolis-Kraft auf der Erde
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Der Vollstandigkeit halber sei hier noch die Transformation der vollstdndigen Bloch-Gleichungen (3.11)
im rotierenden Koordinatensystem gegeben:

o ~ M,

M, = (yBo—w)M, - ?‘T (3.16a)
2

- ~ — M,

M, = —(yBy—w)M, +~vBiM, — T; (3.16b)

' — M, - M,

M, = — yB1 M, — ZTl 0 (3.16¢)

-~

@) 2) ®3)

Das Ergebnis 14t sich wie folgt deuten: Teil (3) beschreibt unverdndert den Relaxationsprozef, (1)
und (2) die Wirkung des Magnetfeldes. (1) reprasentiert dabei die Prézessionsbewegung der Magneti-

sierung M um den verbliebenen z-Anteil des Magnetfeldes, (2) die Bewegung um die Z-Achse.

Die Bloch-Gleichungen werden mittlerweile nicht nur zur Beschreibung der magnetischen Resonanz
benutzt: Feynman, Vernon und Helwarth haben gezeigt, daf sich ein beliebiges quantenmechanisches
Zweiniveaussystem wie ein Spin—%—System verhélt und deshalb mit den Bloch-Gleichungen beschrieben
werden kann [Fey 57].

3.3 NMR-Techniken

Prinzipiell bieten zwei verschiedene Methoden den experimentellen Zugang zum NMR-Spektrum. Bei
der cw®-Technik fahrt man bei sehr geringer Leistung die HF-Frequenz w langsam durch die Resonanz
und mifkt dabei die Impedanzénderung der Spule. Je nach Phasenlage kann man so ein absorptives
oder dispersives Signal extrahieren. Die zweite Technik ist die gepulste NMR. Mit einem kurzen aber
leistungsstarken HF-Puls kippt man dabei, wie im vorigen Abschnitt gesehen, die Magnetisierung aus
ihrer Gleichgewichtslage und mift dann direkt das Abklingen der Transversalmagnetisierung iiber des-
sen in der Spule induzierte Wechselspannung. Wegen der Schnelligkeit und des guten Signal /Rausch-
Verhiltnis dieses Verfahrens, basieren alle kommerziellen NMR-Geréte auf der gepulsten Technik. Zur
Polarisationsmessung an Targetmaterialien bedient man sich traditionell der cw-Technik. Das hat
folgenden Hintergrund: Die kommerziellen NMR-Spektrometer sind darauf optimiert, bei Raumtem-
peratur und somit mit deutlich kleineren TE-Polarisationen zu arbeiten. Um unter diesen Bedingungen
das bestmogliche Signal zu messen, wird bei jedem Puls die zur Verfiigung stehende TE-Polarisation
fast vollstdndig zerstort. Im Fall des Polarisierten Target sind die Rahmenbedingungen vo6llig andere:
Die bestehende Polarisation soll so wenig wie moglich zerstort werden, auf der anderen Seite wird bei
deutlich hoheren Polarisationen gemessen (das TE-Signal ist um einen Faktor 300, dynamische Signale
sind um 4 bis 5 Grofenordnungen hoher). Mangels technischer Realisierungsméglichkeiten (schnelle
ADCs und leistungsstarke Rechner) in den Anfangszeiten des PT wurde die cw-Methode zur Messung
gewahlt und mit der Zeit immer weiterentwickelt und fiir die Polarisationmessung optimiert.

5continuous wave
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Heutzutage stehen geniigend schnelle ADCs, Switche sowie leistungsstarke Rechner zur Verfiigung, so
daf ein gepulstes NMR-System relativ einfach realisiert werden kann. Gelingt es, die gepulste NMR
so einzusetzen, dafs die eingestrahlte Leistung gering genug ist, um nur einen vernachléssigbar kleinen
Teil der Polarisation zu zerstoren, aber trotzdem geniigend aussagekriftige Spektren zu messen, dann
stehen auf der anderen Seite die oben genannten Vorteile zur Verfiigung. Insbesondere erlauben die
um Groéfsenordnungen schnelleren gepulsten Messungen, auch extrem kurze Relaxationszeiten 77 zu
messen wie, sie z.B. beim HD vermutet werden |[Rad 03].

Bevor dieses Verfahren genauer erkléart wird, soll im folgenden auf die oben angesprochene cw-Methode
eingegangen werden.

3.3.1 Continuous Wave NMR

Dabei ist die Frequenzénderung wihrend des Sweeps so langsam®, daf man die Annahme machen
kann, daff System befénde sich stets in einem stationédren Zustand. Bei der slow passage solution sucht
man nach den stationdren Losungen der Bloch-Gleichungen — die findet man, indem man die zeitlichen

Ableitungen M 2,2 aus (3.16) Null setzt und das entstehende lineare Gleichungssystem lost:

v YB1(wn — w)

Mx = T Mo (3.17a)
(v —w)? +2Bi 7, + 72

_ Bk

ME = 1oy My (3.17b)

(wn — )2+ V2BYEL + 72
T S Y 3170
_ , 3.17¢

S P ey

Die Riicktransformation ins Laborsystem geméf

= Zcos¢o+ ysing

Yy = —Ising + ycoso mit ¢ = wt
ergibt flir die Magnetisierung M:

1.

M, = A [ (wy —w) cos ¢ + 7 sin (b} (3.18a)
2
1

M, = A [—(wN —w)sing + 7 €08 gb} (3.18Db)
2

B1
(wn — )+ V2B + 75

mit A :=

Die z-Komponente wird durch die Transformation nicht beriihrt und ist weiter durch (3.17¢) gegeben.

Slangsam im Verhiltniss zu Th, typisch sind 60 ms pro Sweep iiber 500 kHz
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Wechsel zur komplexen Darstellung

Fiir die weiteren Rechnungen ist es von Vorteil, zu ei-
ner komplexen Darstellung {iberzugehen, um das Ver-
halten der Magnetisierung durch eine komplexe Suszep-
tibilitdt zu beschreiben. Nach Konvention werden in
den Zeigerdiagrammen der E-Technik Wechselgréfien im-
mer als in positiver Richtung rotierende komplexe Zah-
len dargestellt, entsprechend sind auch induktive und
kapazitive Widerstdande definiert. Um mit dieser Kon-
vention spéter nicht in Konflikt zu geraten, wird die
bis jetzt negativ (im Uhrzeigersinn) drehende vektori-
elle Darstellung der Magnetisierung in eine positiv rotie-
rende komplexe Schreibweise {ibersetzt, zur Veranschau-
lichung siehe Abb. 3.3.

Man fafst dazu z- und y-Komponente aus (3.18) als Real-
und Imaginérteil der komplexen Magnetisierung M zu-
sammen (aus oben angesprochenen Griinden wurde der
Imaginérteil als negative y-Komponente angesetzt), und
verfahrt ebenso fiir das rotierende gl—Feld:

M =M, —iM,=A [(wN —w) — z;] et (3.19)
2

B =B, —iB, = Bie™ (3.20)

Man sieht, daf ein Teil der Magnetisierung M mit dem
B-Feld in Phase ist, ein anderer um 7 hinterher lduft.
Definiert man die komplexe Suszeptibilitét”

M 1
Xo = X[ — iXg = po—g = %0114 (—Aw - ZT2> (3.21)

so représentiert der Realteil dessen phasenrichtigen, der
Imaginérteil den phasenverschobenen Teil von X, (siche
auch Abb. 3.3 unten). Die Bloch-Suszeptibilitidten sind
dann:

M = M,&, + M,é,
o = ME, + Mg,

Abb. 3.3: Veranschaulichung zum Wechsel
in die komplexen Darstellung von Magnet-
feld und Kernmagnetisierung.

Oben in vektorieller Form — unten (’spiegel-
bildlich’) in komplexer Darstellung.

—A M,
Dispersion Xo(w) = 5 C;PY 52 0 : (3.22a)
Aw? + Y Bl T; + T722
1
. 757 oMo _
Absorption Xp(w) = 5 & T : mit Aw = w —wy (3.22b)
Aw? + Y Bl T; + szz

Die physikalische Bedeutung und die Namensgebung wird klar, wenn man sich iiberlegt, wie sich X’

und X" auf mefkbare Grofen auswirken.

"korrekt wire XLH =

|X| < 1 annehmen kann.

,uo%. Das X in unserem Fall faftt aber nur die Kernsuszeptibilitdt zusammen, von der man



3.3. NMR-Techniken 31

Experimentelle Durchfiihrung der cw-Technik

In Abb. 3.4 ist der cw-NMR-Aufbau mit der Messbriicke und HFj

dem phasensensitiven Verstarker schematisch dargestellt. Die Phasenkabel
Hochfrequenz lduft, von oben kommend, durch den Widerstand P PSD —
R.., und dann iiber die aus Kondensator, Widerstand Rp und R D =

Spule aufgebaute Impedanz Z(w,X). Die Spule befindet sich “
dabei im Kryostaten und ist iiber ein Koaxialkabel (dessen

Lénge ein ganzzahliges Vielfaches von A/2 betrégt) mit den — Ij
anderen Bauteilen verbunden. Weil dieser Mekaufbau eine An-
derung der Giite Q) mifst, heifst er auch @-Meter. Die Bedingung Rp —_
Rec > Re(AZ) sorgt fiir einen konstanten Strom iiber Z, Rcc
ist dabei in der Grofenordnung von 1kQ. Mit der oben abge-
leiteten Suszeptibilitit fiir die in der Spule befindliche Probe
ist die Impedanz durch

" n~)\/2‘+

Z="14Rp+iwLl mit L = Lo(1 +nX)
wC

_ % + Rp + iwLo(1 + X — inX") ]

1
= Rp +wLonX" +i | (1 +nX)wLo — e (3.23) =
N————
ZR Abb. 3.4: Schematische Darstellung

gegeben — 7 ist dabei der Fiillfaktor der Spule. Der Realteil Zr g:;iﬁffjji)ﬁiﬁ?;ﬁ??b )?nejg tp 5:1;

héngt jetzt nicht nur vom ohmschen Widerstand Rp ab, son- Real- oder Imaginirteil des Span-
dern ermoglicht eine Messung der Absorption X”. Dazu wird nungsabfalls iiber der Impedanz Z.
der Spannungsabfall {iber Z einem phasensensitiven Verstarker

zugefiihrt, der — je nach Lange des Phasenkabels — den Real- oder Imaginérteil detektiert; der Wi-
derstand Rp = 8 () garantiert dabei ein Grundlevel des Spannungsabfalls und ermdglicht so auch das
Messen bei negativer Polarisation (weil X” ~ P, siche Absch.3.3.3). Mit mehreren Sweeps® wird ein
geniigend grofer Bereich um wy abgescannt, dabei akkumuliert man die einzelnen Messungen, um das
Signal-Rauschverhéltnis zu verbessern. In Abb. 3.5 a ist ein gemessenes Protonen-Absorptionssignal bei
negativer dynamischer Polarisation gezeigt. Die parabelformige Grundlinie kommt dadurch zustande,
daf das Phasenkabel nur fiir eine feste Frequenz den reinen Realteil der Impedanz herausfiltert. Fiir
kleinere und grofere Frequenzen mischt noch ein kleiner Teil des Imaginérteils von Z dazu — mit jeweils
unterschiedlichem Vorzeichen, was die Parabel erzeugt.

Betrachtet man die komplexe Leistung

1-
P=I"z=(I"z

dann beschreibt dessen Realteil

Pabs = Re(P) = (I?) (Rp + wLoX") = (I*)Rp + (I*)wLoX" (3.24)
S~
thmsch ESpin

die vom Schwingkreis absorbierte Leistung. Dabei ist der Term Espin die vom Spinsystem aufgenom-
mene oder abgegebene Energie, die — wie in Abschn 3.3.3 gezeigt wird — eine Messung der Polarisation
gestattet. Zur ausfiihrlichen Behandlung der cw-NMR siche [Rei 94].

8durchfahren der Frequenz iiber den Bereich der Kernspinresonanz
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0.5 T T T T T 0.35
? ) Abb.3.5: Protonen-
0.4r 1 031 ] NMR-Signal von
0251 | "LiH bei negativer
03r 1 dynamischer Polari-
ozl | sation (-2,56%), 200
02r 1 Sweeps.
0.15[ 1 a) Gemessene Span-
01f ] nung nach  dem
01 1 phasensensitiven
of 1 sl | Verstérker (Ab-
sorptionssignal plus
-01 ol | Grundlinie)
b) das reine Ab-
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In Abb. 3.6 ist der Verlauf der Absorption X” und Dispersion X', wie sie durch (3.22) gegeben sind, qua-
litativ dargestellt. Die Bloch-Theorie sagt also eine lorentzformige Absorptionslinie voraus. Bei Gasen
und Fliissigkeiten misst man auch tatséchlich eine Lorentzform. Wie man allerdings in Abb. 3.5b er-
kennt, ist die im “LiH gemessene Absorptionslinie eher gaussférmig verbreitert. Der in (3.9) gemachte
Ansatz zur Beschreibung der Relaxation mag fiir Gase und Fliissigkeiten zutreffen, in Festkorpern sind
die Verhéltnisse aber komplexer und fiithren zu einem anderen Relaxationsverhalten.

Die Bloch-Suszeptibilitdten, wie sie in (3.22) abgeleitet wurden, sind nicht vom Polarisationsgrad
(~ M), sondern nur von der TE-Polarisation (sin Mp) abhéngig. Die Ursache hierfiir ist, daff von
den stationédren Losungen (3.17) ausgegangen wurde, was beinhaltet, daf auch die z-Komponente der
Magnetisierung im Gleichgewicht ist. Dies trifft fiir dynamische Polarisationen aber eben nicht zu. Es
sei denn, man interpretiert My in diesen Fall als die aktuelle Kernspinpolarisation.

w w Nachdem hier zunéchst iiber die klassi-
schen Bloch-Gleichungen die Suszeptibi-
. litdten eingefithrt wurden, und grob das
Messprinzip der cw-NMR erlautert wurde,
soll im folgenden quantitativ gezeigt wer-
den, wie sich aus der Absorptionslinie die
Polarisation bestimmen laft. Erst damit
wird klar, warum man auch mit einem
gepulsten NMR-System in der Lage ist
die Polarisation zu messen.

Absorption "

r’e

Dispersion i’

-A® 0 +A®

Abb.3.6: Absorption und Dispersion, als Imaginir- und Re-
alteil der Bloch-Suszeptibilitit. Gilt v*BiTyTy < 1, ist die
volle Halbwertsbreite I' = 2T, '. Bei groferen B;-Feldern
kommt es zusétzlich zur Leistungsverbreiterung.
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3.3.2 Ubergangswahrscheinlichkeiten und Ratengleichungen

Betrachten wir ein Zwei-Niveau-System mit den Zustdnden
|1) und |2), wobei letzterer der energetisch niedrigere sein Y 1)
soll. Die Besetzungszahlen seien N7 und Ns, die Besetzungs-
zahlsumme und -differenz:

N := Ni + Ny

2
n = N2 - N 1 (3 5)
v
} I |2)
Spontane Uberginge — Thermisches-Gleichgewicht
Im ungestorten Fall seien die Ubergangswahrscheinlichkeiten Abb. 3.7:  Besetzungszahlen und

Ubergangswahrscheinlichkeiten in ei-

W, =W (12)=1) (3.26) nem Zwei-Niveau-System

|
W_ = W(I1)—2)
Im (thermischen) Gleichgewicht gilt dann fiir die Anderung der Besetzungszahlen:

Ni= Ny =0
W,Ny — W.Ny = W.N; — W, Ny =0

N
- % F; T® %7 (3.27)

Allgemein gilt fiir die Anderung der Besetzungszahldifferenz
f = Ny — Ny = (ng — n)(W. + W,) (3.28)

mit der Besetzungszahldifferenz im Gleichgewicht ng:

W_ —W,
=N—* 3.29
1o W+ W, (3:29)
Losen der DGL (3.28) ergibt fiir die zeitliche Entwicklung von n:
n(t) = ng + (n(0) — ng)e” MW=+t (3.30)

Ein Vergleich mit der Definition der longitudinalen Relaxationszeit T} aus Gl. (3.9a) ergibt eine Bezie-
hung zwischen den freien Ubergangswahrscheinlichkeiten und der Relaxationszeit T7:

1
M= 3.31
W w, (3:31)

HF-Einstrahlung — induzierte Uberginge

Das rotierende magnetische Wechselfeld kann, wie in Abschnitt 3.2.1 gezeigt wurde, Ubergéinge zwi-
schen den beiden Niveaus anregen. Nach [Poo 72| gilt fiir die magnetischen Dipoliibergénge:

a) Ubergangsenergie: AE =hw=E(|1)) — E(|2))
b) Auswahlregel: Amyp = £1
: o - o - o (3.32)
c) Ubergangswahrscheinlichkeit: in (W) = 235 [ (f[Hurli) | f(w) = 527 Bif(w)
d) beide Ubg. gleich wahrsch.: 2 p(w) = W = Wi
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Dabei ist f(w) das normierte Linienprofil der Resonanz. Wegen W™ =W strebt das HF-Feld immer
danach eine Gleichbesetzung herzustellen:

= n(t) = n(0)e 2Mirt _ 0 (3.33)

Beriicksichtigt man beide Effekte, also die Relaxation ins Gleichgewicht und die HF-induzierte Egali-
sierung, dann ist das Gleichgewicht unter HF-Einstrahlung fiir
HF 0

no =17 ST (3.34)
hergestellt. Das Gleichgewicht ohne HF-Einwirkung (hier durch ngy ausgedriickt) muf nicht zwangs-
weise das thermische Gleichgewicht bedeuten. Im Fall der dynamischen Polarisation, also z.B. wiahrend
der Mikrowellen-Einstrahlung, verschieben die DNP-Prozesse das Gleichgewicht zu weit hoheren Wer-
ten, zu denen die Polarisation in ihrer Aufbauphase anlduft. Der Effekt des HF-Feldes ist der gleiche:
Seine Anwesenheit verschiebt den Gleichgewichtszustand fiir die Dauer der Einwirkung in Richtung
der Gleichbesetztung (P = 0). Der Saturierungsfaktor 2WyxT) bestimmt dabei, wie stark man durch
die HF-Einstahlung das System beeinflufst. Fiir 2WypT7 > 1 sind beide Niveaus absolut gleich besetzt,
man sagt auch der Ubergang ist gesittigt. Fiir 2W;»17 < 1 werden die Besetzungszahlen praktisch
nicht beeinflufst, wobei diese Bedingung bei der Polarisationsmessung gewahrleistet sein mufs. Nach
Punkt c) aus (3.32) gilt Wyr ~ B2 f(w), also ist die induzierte Ubergangswahrscheinlichkeit, und damit
auch der Saturierungsfaktor, proportional zur HF-Leistung und héngt davon ab, welchen Bereich der
Resonanzlinie man ’trifft’.

3.3.3 Bestimmung der Polarisation

Die Bestimmung der Polarisation ist — wenn man von der Asymmetriemethode bei quadrupolverbrei-
terten NMR-Signalen absieht [Har 02] — nicht direkt aus der NMR-Messung moglich. Jedoch ist — wie
im folgenden gezeigt wird — die Fliache unter der NMR-Linie proportional zur Polarisation. Die Berech-
nung der echten Polarisation ist dann mit Hilfe der TE-Kalibrierung mdéglich. Kennt man das B-Feld
und die Temperatur der Probe ausreichend genau, so kann man nach GI.(2.30) oder (2.32) die TE-
Polarisation berechnen. Dazu muss man geniigend lange warten bis sich entweder die TE-Polarisation
eingestellt hat, oder man an den Verlauf der gemessenen Flécheneinheiten einen Exponentialfit anlegen
kann, dessen Asymptote der TE-Polarisation entspricht.

Damit berechnet sich die dynamische Polarisation zu:

Adyn

Payn = E - Prg = A

- Prg (3.35)
mit dem sogenannte Enhancement-Faktor E.

Leistungsabsorption

Das eingestrahlte HF-Feld induziert in beiden Niveaus Uberginge zum jeweils anderen. Je stiirker ein
Niveau besetzt ist, desto mehr von ihm ausgehende Uberginge werden dabei induziert. Bei jedem
Ubergang wird aber eine feste Energiemenge verbraucht bzw. frei, je nachdem, in welche Richtung
der Ubergang stattfindet. Die Gesamtenergiebilanz, im Sinne der vom Spinsystem pro Zeiteinheit
aufgenommenen Energie, ist dann:

E(w) = (Ngy — Np) hw = 2hwWyp(w) - n (3.36)
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Mit der Definition der Polarisation P = & und dem Ausdruck fiir die Ubergangswahrscheinlichkeit
aus (3.32) folgt dann

B(w) = 2NhwWy - P = %hwa% flw) - P (3.37)

Damit folgt die Leistungsabsorption als Funktion von w dem Profil der NMR-Linie. Das Integral iiber
den Bereich der Absorption gibt dann die gesamte Leistungsabsorption wieder:

b= /E(w) dw = Mlmm?B% P (3.38)
0

Dabei wurde w als wy vor das Integral gezogen, da fiir die Linienbreite der Absorption I' < wy ange-
nommen werden kann und somit im Integrationsbereich w =2 wy ist.

Bei positiver Polarisation nimmt also das Spinsystem Energie aus dem HF-Feld auf, bei negativer
gibt es welche ab. Dieser Energietransfer zwischen HF-Feld und Probe wirkt sich auf die mefsbaren
magnetischen Grofen aus — namlich auf die Bloch-Suszeptibilitaten aus Gl. (3.22).

HF-Suszeptibilitit

Ausgehend von der Energie eines Systems aus magnetischen Dipolen im externen Magnetfeld

g = =S fii - B mit (3.1): M = Z“Z
i
—-VM-B (3.39)
berechnet sich die von einem Volumenelement V' aufgenommene Leistung zu:
Biag=-V(M-B) =-VM-B-VM-B (3.40)
Eabs Erelax

Dabei bezeichnen Eabs die aus dem magnetischen Wechselfeld aufgenommene und Emlax die ans Gitter
abgefiihrte Leistung. Im Fall des rotierenden Bi-Feldes gilt dann fiir die aus dem HF-Feld absorbierte
Leistung: '

Eae =~V M-B=—VRe [MB*} (3.41)

Zur weiteren Rechnung wurde wieder zur komplexen Schreibweise iibergegangen und das Skalarprodukt
nach der Identitat @ - b = Re(ab*) aufgelost. Mit der komplexen Feldstirke und Magnetisierung

B = Bje™t M= _-XB (3.42)
ergibt sich schliefilich fiir die Leistungsabsorption
. i B2 B2
E(w) := Eas = =V Re {W—iw)X] =V =Lw X (w) (3.43)
Ho Ko

Nach Integration analog zu oben

E= /E V / (w) dw (3.44)

erhalten wir die gesuchte Beziehung zwischen Leistungsabsorption und dem Imaginérteil der Bloch-
Suszeptibilitat.
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Zusammenfassung Polarisationsmessung

Nachdem wir alle nétigen Beziehungen abgeleitet haben, konnen wir noch einmal kurz zusammenfassen,
wie die Messung der Polarisation iiber die NMR-Linie funktioniert:

Nach (3.37) ist die Leistungsabsorption aus dem HF-Feld E T 2 2

w) = —hwy*Bi f(w) -|P
proportional zur Polarisation (auch Vorzeichensensitiv) und ( ) 0 VB )
gibt in der Frequenzabhiangigkeit die Absorptionslinie wie-
der. Das Integral ist unabhéngig von der Linienform propor-

E(w) = B—%Vw - X(w)

tional zur Polarisation. Lo
Mit (3.43) ist die Verbindung zum Imaginérteil der komple-
xen Suszeptibilitdt hergestellt, der sich — fiir den Fall der cw- Zr = Rp +wLgn - X”(w)

NMR - nach (3.23) als Anderung des Realteils der Schwing-
kreisimpedanz, wie anhand von Abb. 3.4 gezeigt, messen laft.
So gibt der Verlauf des Spannungsabfalls an Z nach dem phasensensitiven Verstéirker das Profil der
NMR-Linie wieder. Der Wert der Polarisation ist zu der Anzahl der Flécheneinheiten (Integral iiber
den Spannungsverlauf minus Grundlinie) proportional. Die notige Kalibrierung erfolgt wie beschrieben
iiber das TE-Signal.

3.4 Gepulste NMR

Wie wir gesehen haben, ist die cw-Methode recht komplex und auch ihre technische Umsetzung ist
nicht ganz unkompliziert. Haupt-Schwachpunkt ist die Rauschanfilligkeit in den ersten Verstarkerein-
heiten. Eine weitere prinzipiell bedingte Rauschquelle ist der HF-Generator, dessen unvermeidbares
Grundrauschen sich im aufgenommenen Spektrum niederschliagt. Hinzu kommen gewisse Nichlineari-
taten:

e Besonders bei hohen Polarisationen ist aufgrund der Impedanzdnderung der Messstrom nicht
mehr absolut konstant. Das fithrt dazu, dafs positive Polarisationen geringfiigig kleiner gemessen
werden, negative etwas grofier.

e Weil der phasensensitive Detektor nur fiir eine Frequenz den reinen Realteil misst, werden breitere
Signale (Quadrupolverbreiterung bei Deuteronen) an den Randern geringfiigig verfalscht.

Im Gegensatz dazu ist das Prinzip der gepulsten NMR etwas anschaulicher und leichter versténdlich.
Wie in der Einleitung dieses Kapitels schon angedeutet, wird dabei iiber die Spule ein kurzer und
leistungsstarker Hochfrequenz-Puls auf die Probe geleitet. Dieser Puls bewirkt, entsprechend der Be-
schreibung im rotierenden Koordinatensystem, ein Herauskippen der Magnetisierung aus der z-Achse.
Fir w = wy 1auft dabei die Magnetisierung auf einem Kreis in der gz-Ebene um das effektive Magnet-
feld By. Die Larmorfrequenz fiir diese Bewegung ist ws, = vBj. Der Kipp-Winkel berechnet sich dann
zZu

Tp
. . B B _ _Bur
Kipp-Winkel 0= [wy,dt = [ By(t)dt = ’yTTp (3.45)
0

mit der Pulsdauer 7}, und der Amplitude des HF-Feldes Bur. In kommerziellen gepulsten NMR-
Spektrometern wird, um ein maximales Signal zu messen, die Magnetisierung bis in die zy-Ebene ge-
kippt; dies geschieht mit sogenannten 90°-Pulsen. Zur Polarisationsmessung in teilchenphysikalischen
Experimenten sind derartige Pulse natiirlich nicht geeignet, da sie die Polarisation fast vollstéandig
zerstoren. Die Kippwinkel diirfen hierbei nur in der Gréofenordnung von Gradminuten liegen.
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3.4.1 Anregungsspektrum

Die Breite der NMR-Linien reicht von ca. 7kHz® bei Deuteronen ohne Quadrupolverbreiterung oder
13C, iiber ca. 50 kHz fiir Protonen bis zu einigen 100 kHz bei Deuteronen mit Quadrupolverbreiterung.
Um alle innerhalb dieser Breite vorkommenden Ubergéinge anzuregen, reicht es nicht aus mit einer
einzigen Frequenz einzustrahlen. Dadurch aber, daf ein sehr kurzer Puls benutzt wird (7}, ~ 1— 5 us),
ist das Frequenzspektrum automatisch verbreitert, wie die folgende Rechnung zeigt:

Der HF-Puls habe die Signalform (z.B. Spannung):
u(t) = Z(Tp, t) - upe* (3.46)
Dabei ist =(T,t), die symmetrische Pulsfunktion, welche das Ein- und Ausschalten représentiert, wie
folgt definiert:
=(T, t) Ll<3 (3.47)
T o >t '

Die Fourier-Transformation (FT) liefert das Frequenzspektrum:

T
(0.9}

u(t) o—e @(w) — /u(t) Cem Wt = /quz’(Q—w)tdt
—o T
(3.48)

Die Leistungsverteilung ist durch das Quadrat der FT gegeben; die spektrale Energiedichte, also die
pro Frequenzintervall dw enthaltende Energie dF, ist dann fiir einen Puls der Lange T}:

2
2Pyrp sin((Q—w)%)
dE =: T, )dw = d A4
plo Ty = 200 | SR L) g, (3.49)

Dabei wurde der Vorfaktor aus der Normierung

[e.e]

|
/ p(w, Tp)dw = PurTy

—00

gewonnen, wobei Pgp die Hochfrequenzleistung bezeichnet. Die spektrale Energiedichte (3.49) hat wie
zu erwarten ihr Maximum bei {2, mit dem Wert:

PurT?
Pmax = p(Qan) = o = (3.50)
Die volle Halbwertsbreite dieses Hauptmaximums betragt:
5,566 0,386
I, = T, bzw. I, = T, (3.51)

9dieser Wert wird hauptséchlich durch die Inhomogenitéiten des verwendeten Magneten bestimmt, und ist nur in
diesem Kontext giiltig. Siehe dazu Gl. (5.3)
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Abb. 3.8: Spektrale Energie-
verteilung bei verschieden lan-
gen HF-Pulsen. Die Grundfre-
quenz ist in allen Féllen (2 =
106,3 MHz. Fiir die Pulsldngen
der aufgetragenen Kurven von
1, 2, 4 und 6 ps ergeben sich nach
(3.51) Halbwertsbreiten von I, =
886, 443, 221 und 147 kHz.

Wegen des schnellen Abklin-
gens der Kurven ist der Bereich

0 . . — > 106,5MHz im Insert nochein-
1061 1062 1063 1064 1065 106.6 1067 106.8 1069 inal mit gréfer skalierter Ordi-
v [MHz]

pla.u]

lus

nate dargestellt.

In Abb. 3.8 sind die nach (3.49) berechneten Energieverteilungen fiir verschiedene Pulslingen darge-
stellt. Als Anregungsfrequenz {2 wurde die Protonen-Larmorfrequenz!® von 106,3 MHz gewihlt, wobei
die Form der Verteilung unabhéngig von der Anregungsfrequenz ist.

Fiir die unverzerrte Messung der Linienform ist es nun wiinschenswert, eine moglichst gleichmaéfige
Energieverteilung in einem geniigend grofen Frequenzintervall (100 — 200 kHz) um die Mittenfrequenz
zu erzielen und damit die gesamte Linienform plus geniigend Grundlinie zu erfassen. Je kiirzer die Pulse
werden, desto grofser wird die Halbwertsbreite. Allerdings sinkt die spektrale Enegiedichte quadratisch
mit abnehmender Pulsdauer. Beides ist in Abb.3.8 gut zu erkennen. Es muss also ein Kompromiss
gefunden werden zwischen tolerierbarer Inhomogenitéat und ausreichend hoher Energiedichte.

3.4.2 Free Inductance Decay — FID

Die durch den HF-Puls aus der z-Achse herausgekippte Magnetisierung verursacht eine kleine Trans-
versalmagnetisierung, die zunéchst in Richtung der g-Achse zeigt (Richtungsangaben beziehen sich
auf den in Abb. 3.2 dargestellten Fall). Nach Ende des Pulses beginnt nun die Magnetisierung im
Laborsystem um das verbliebene Eo-Feld zu prazedieren. Die Transversalmagnetisierung rotiert ent-
sprechend in der xy-Ebene mit. Die NMR-Spule, iiber die gerade noch der Puls abgestrahlt wurde,
dient nun als Empfangsspule, in welcher die rotierende Transversalmagnetisierung eine Wechselspan-
nung induziert. Nach dem aus den Bloch-Gleichungen bekannten Relaxationsansatz (3.9b), zerfallt die
Transversalmagnetisierung exponentiell mit der (transversalen) Relaxationszeit T5:

aMy My
dt T

Da die Magnetisierung mit der Kern-Lamorfrequenz rotiert, erwartet man also eine exponentiell ab-
fallende Wechselspannung mit der Larmorfrequenz — dieses Signal wird Free Inductance Decay (FID)
genannt. Mit schnellen Oszilloskop-Karten kann dieses Wechselspannungssignal aufgezeichnet werden.
Das gesuchte NMR-Spektrum erhélt man anschliefend durch die Fourier-Transformation (FT) des
aufgenommenen Zeitsignals.

(3.9b)

Ohei Bp =2,5T
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3.4.3 Signalform und Relaxationszeit

Der FID hat also folgende Form:

t

4 ot e L
Uprp (t) = wpe™N" e T2 = uoe(WN 75t firt >0 (3.52)
~——

Oszillation  Dampfung

Die Fourier-Transformierte des Zeitsignals gibt dann die spektrale Form der NMR-Linie wieder:

o
1 1 .
uFID(t) o—e ﬁFID(w) — /UOB(ZW_T2) . e*lwt dt
0
T
i(oy —w) — 7
uQ TL

Absorption Re(ipip(@) = =t (3.53)

(w - u}N) + T722

Dispersion Im(Upp(w)) =

Gl ) = (3.53b)

(w_wN)2+T722

Auch hier taucht genau wie in den komplexen Suszeszibilitdten der cw-NMR, ein absorptiver und ein
dispersiver Teil auf. Die Form ist —wenn man von den Konstanten absieht— bis auf den Zusatzterm fiir
die Leistungsverbreiterung im Nenner von (3.22) die gleiche. Das Absortpionssignal ist lorentzformig
und aus der Halbwertsbreite lasst sich auf die transversale Relaxationszeit schlieften:

2 1
volle Halbwertsbreite I, = — bzw. = —
7TT2

-7 (3.54)

In Abb 3.9 ist das Verhalten der Transversalmagnetisierung und die daraus folgende Fourier-Transfor-
mation in der komplexen Form dargestellt. Teila) zeigt die Rotation und den Zerfall der Transversal-
magnetisierung. Die Raumkurve ist die komplexe Darstellung der Prézessionsbewegung in der Zeit.
Die komplexe Ebene ist dabei die Flidche hinten links, senkrecht dazu (nach vorne rechts) ist der Zeit-
verlauf aufgetragen. Die Prazessionsbewegung erzeugt die Spiralform. Durch die Relaxationsprozesse
zerfillt die Transversalmagnetisierung, was den trichterférmigen Verlauf der Kurve verursacht. Zusétz-
lich sind an der unteren und hinteren Fléche des Koordinatenkreuzes die Projektionen der Raumkurve
in die Ebenen {Realteil, Zeit} und {Imaginérteil, Zeit} eingezeichnet. In Teilb) der Abb.3.9 ist ein
Ausschnitt der Fourier-Transformierten des komplexen Kurvenverlaufs aus a) gezeigt. Die komplette
FT ist komplex und wieder als Raumkurve dargestellt. Die komplexe Ebene liegt wie zuvor — in
Richtung nach rechts-vorn ist aber jetzt die Frequenz aufgetragen. Wieder sind die zwei Projektionen
der Raumkurve eingezeichnet, die den Verlauf des Real- und Imaginérteils mit der Frequenz darstellen.

Mit der Spule ist es nur moglich, eine Komponente des zeitlichen Verlaufs der Transversalmagneti-
sierung zu messen, z.B. den Realteil. Trotzdem ist die FT komplex und enthélt Absorptions- und
Dispersionsanteil. Allerdings ist bei den Messungen der genaue Startzeitpunkt der Aufzeichnung nicht
absolut konstant. Dadurch bedingt, hat die gemessene FID immer eine andere Phase, was im Bild
aus Abb.3.9a bedeutet, dalt man immer Projektionen des komplexen Signalverlaufs in verschiedene
Ebenen kollinear zur Zeitachse mifit. Da diese immer als Realteil des Signals in die F'T eingehen, hat
das zur Folge, daf die in Abb.3.9b gezeigte ’Schlaufe’ der komplexen FT auch um die Frequenzachse
gedreht im Raum liegt und damit Real- und Imaginérteil der F'T nicht mehr den reinen Absorptions-
und Dispersionsanteil, sondern Linearkombinationen aus beiden darstellen. Diese Problematik kann
mit Phasenkorrekturen an dem gemessenen Signal durch Vergleich mit der Phase des Anregungssignals
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Abb.3.9: FID und Linienform. a) Rotation der Transversalmagnetisierung in der komplexen Ebene als Funk-
tion der Zeit wihrend des FID (Raumkurve). Die Projektionen dieser Raumkurve auf die untere und hintere
Ebene stellen den Real- und Imaginérteil dar. b) Fourier-Transformation der FID in der komplexen Darstel-
lung als Raumkurve. Bei der Vorstellung des rdaumlichen Verlaufs helfen die Projektionen auf die untere und
hintere Ebene, die wieder Real- und Imaginérteil darstellen. Die Projektion des Realteils (nach unten) ist im
Bereich der ’Schlaufe’ zusétzlich durch eine halbtransparente Flidche hervorgehoben. Real- und Imaginérteil
entsprechen dem Absorptions- und Dispersionssignal, man erkennt die gleichen Kurvenformen wie in Abb. 3.6.
(Achsenskalierungen in willkiirlichen Einheiten)

behoben werden; oder man stellt sicher, daf die Anregungspulse stets mit fester Phase erzeugt werden.
Die technische Umsetzung ist aber nicht ganz unkompliziert und darum wurde mit dem zu Testzwecken
aufgebauten gepulsten NMR-System in erster Linie der Betrag der F'T ausgewertet. Um das reine Ab-
sorptionssignal messen zu konnen und damit auch das Vorzeichen der Polarisation zu bestimmen, muss
die oben erwdhnte Phasenkorrektur nachgeriistet werden.

Um die Eigenschaften der hier bendtigten diskreten Fourier-Transformation besser zu verstehen, soll
im folgenden kurz deren Mechanismus erldutert werden.

3.4.4 Diskrete Fourier-Transformation und FFT

Wahrend man analytische Funktionen als Ganzes Fourier-transformieren kann, gestaltet sich die nume-
rische oder diskrete FT recht aufwendig. Folgende Uberlegungen sollen zunéchst das Prinzip erkléaren:

Die Funktion g(t) wird auf dem Zeit-Intervall [0,7] an N dquidistanten Punkten abgetastet!!. Die
bisher im Zeitraum dargestellte Funktion wird durch die Transformation in einer anderen Basis darge-
stellt, ndmlich im Frequenzraum. Im Zeitraum bilden die N Zeitpunkte die Basis, im Frequenzraum
sind es entsprechend N Frequenzen. Die in folgender Uberlegung verwendeten Bezeichnungen der
Zeiten und Frequenzen sind hier kompakt in einer Tabelle zusammengestellt:

Zeitdarstellung Frequenzdarstellung
Intervall: [0, 7] 0, F
Zahlindex: W v (3.55)
N Punkte: p=0...N-1 v=0...N—-1
Schrittweite: At = NAt=T Af = NAf=F
Zuordnung: ty = At fu=vAf

"die Funktion wird dabei als komplexwertig angenommen, der Fall einer rein reellen Funktion ist darin natiirlich
enthalten, hat aber Konsequenzen auf das nutzbare Frequenzintervall.
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Die bei einem Abtastabstand von At und einer Abtastlinge von T maximal nachweisbare Frequenz
und erreichbare Frequenzauflésung ist
1 1

F= AL und Af = T (3.56)
Das trifft so allerdings nur fiir den Fall einer echt komplexwertigen Funktion mit ausschlieflich positiven
Frequenzen'? zu. Negative Frequenzen — f werden im Fourierspektrum bei F' — f abgebildet, weshalb
das Spektrum auch manchmal geteilt und so wieder zusammengesetzt wird, dafs das Frequenzintervall
[—F/2...F/2] dargestellt wird. Enthalt das Signal hohere Frequenzen als die Obergrenze der Fre-
quenzdarstellung (fs;, > F'), werden diese heruntergeschoben und erscheinen im Fourierspektrum bei
fs(gek = fs(icg mod F'). Ist das Ausgangssignal rein reell, so verringert sich das effektive Frequenzintervall
und reicht nur bis F/2, da keine Information iiber die Drehrichtung verfiighar ist. Der zweite Teil
des Spektrums ist zwar berechenbar, doch ist er volkommen symmetrisch zur ersten Hélfte und kann
daher weggelassen werden. Zu grofe Frequenzen werden auch hier an falschen Stellen des Spektrums
dargestellt, allerdings ist die Zuordung anders als im komplexen Fall: Zuséatzlich zur oben beschriebe-
nen Verschiebung der Frequenz fs,, > F nach fs,a. = (fiy, mod F) wird diese dann, falls sie im Bereich
F/2 < f < F zu liegen kommt, wegen fehlender Vorzeicheninformation nach fSI%ek = F — fspex gespie-
gelt. In diesem Fall wird also das Spektrum auf den Bereich [0. .. F/2] regelrecht zusammengefaltet.

Zuriick zur eigentlichen Transformation: Ganz allgemein kann ¢(¢) an den abgetasteten Stellen durch
ein trigonometrisches Polynom dargestellt werden. An den durch die Abtastung gewonnenen Stiitz-
stellen gilt die Entwicklung:

1 .
g(t,) = 7% > o i (3.57)

Um die Entwicklungskoeffizienten ¢, zu bestimmen, macht man davon Gebrauch, daf die e-Funktionen
ein orthonormales System bilden:

1 27 fut 1 —2mifat
— cpe VR e Abu
\/N ot v \/N Mz:o( )
N—-1 N—-1 N—-1
L g —2mifaty i c 627r7, fo—
" = v
\/N p=0 N v=0 u=0
N o
= 2627” N =N-8,
n=0
N—-1
:Zcuéu,/\zcz\ ))\_>V
v=0
N-1
. 1 L
= G == oD gl)e Y (3.58)

g(f,) ist jetzt die Darstellung von f(¢,) in der (N-dimensionalen) Basis des Frequenzraums — g(f,)
ist also die gesuchte Fourier-Transformierte von g(t,). Man erkennt eine Ahnlichkeit in der Struk-
tur der Transformation zu denen aus der linearen Algebra. Die Matrixmultiplikation ist hier mit der

1210sitive Frequenz soll bedeuten eine Rotation in mathematisch positiver Richtung in der komplexen Ebene, negative
Frequenzen sind entsprechen Rotationen im Uhrzeigersinn.
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Summe ausgeschrieben. g(t,) sind die Koeffizienten (Vektor) in der alten Basis (hier im Zeitraum)
und e~ 27/vlu (Transformationsmatrix) ist die Darstellung der alten Basisvektoren im System der neuen
Basis (Frequenzraum).

Fast Fourier Transformation — FFT

Bei grofien Datensdtzen wird die Berechnung p . £4 .
. L o

der FT nach (3.58) sehr aufwendig, denn fiir 0 A

. . fi o >0 DET 2 %

jeden Punkt muss eine Summe aus N Summan- P p, -

den gebildet werden, und zwar N mal (fiir alle fp10 - ——o0 xo

N Frequenzen). Der Rechenaufwand steigt also
mit N2. Die Fast Fourier Transformation ist

. . . . . fun o > - —=o0 &
ein rekursives Verfahren. Dabei wird in jedem fua © R Wf' _ .
. . . N/2+1 -3 Lol —0. - 3
Schritt der Datensatz halbiert und zu zwei neuen Lo Gl TO Prt P
— halb so grofen — neu kombiniert, wie es in fua o » > 0 Nq
Abb.3.10 schematisch dargestellt ist. Die ent- Abb. 3.10: Schematische Darstellung des ersten

standenen Datensitze konnen jetzt einzeln fourier-  Schritts im FFT-Algorithmus (aus [Sté 95)).
transformiert werden, bzw. man kaskadiert die-

sen Prozess. Nach anschliefender Umordnung des Ergebnisses nach dem letzten Schritt, erhdlt man
die FT. Warum es dabei auch zu einer Fourier Transformation kommt, ist beispielsweise in [St6 95]
dargestellt. Der Lohn fiir diesen Prozefls ist aber eine deutliche Einsparung an Rechenoperationen.
Brauchte man bei der diskreten FT nach dem oben beschriebenen Verfahren N? Rechenoperationen,
so sind es fiir die FFT nur N log, N. Allerdings funktioniert die FFT aufgrund ihrer Struktur nur fiir
Datensétze, deren Lange eine ganzzahlige Potenz von 2 ist, also N = ...512,1024,2064... . Ist das
nicht der Fall, kann man seinen Datensatz einfach mit Nullen auffiillen.



Kapitel 4

Der Mellautbau

Nachdem im vorangegangenen Kapitel die prinzipielle Funktionsweise der gepulsten NMR von der
theoretischen Seite her erklart wurde, soll jetzt die technische Umsetzung anhand des aufgebauten

NMR-Systems beschrieben werden.

4.1 TUberblick

4.1.1 Der ‘“He-Kryostat

Die Polarisationsmessungen werden im Bo-
chumer PT-Labor durchgefiihrt. Die be-
nutzte Polarisationsanlage besteht aus ei-
nem normalleitenden 2,5T C-Magneten in
Verbindung mit einem *He-Verdampferkryo-
staten. Abb. 4.1 zeigt den Aufbau des Kryo-
staten — inklusive des urspriinglichen Pola-
risations-Einsatzes fiir die cw-NMR.

Kurz zum Funktionsprinzip: Mit einen va-
kuumisolierten Heber (Transfer-line) ge-
langt fliissiges Helium aus dem Transport-
behélter {iber das Zuleitungsrohr in den Se-
parator. Es lduft iiber verschiedene Wér-
metauscherstufen — in denen es weiter abge-
kiihlt wird — in die Cavity mit dem Target-
container. Das verdampfende Helium kiihlt
die verbleibende Fliissigkeit weiter ab, so
daf bei stationdrem Betrieb Temperaturen
von knapp unter 1K erreicht werden kon-
nen. Dazu sorgt ein Roots-Pumpstand mit
3000 mT?) Saugleistung fiir einen geniigend
kleinen Dampfdruck iiber der Fliissigkeit.
Das verdampfte He-Gas kiihlt iiber die an-
gesprochenen Warmetauscher das einlau-
fende fliissige Helium im Gegenstromprin-
zip vor. Eine detaillierte Beschreibung der
Anlage findet man in [Har 97].

He-Zuleitung 4H T
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Abb.4.1: Technische Zeichnung des *He-Kryostaten
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Die Besonderheit dieses Kryostaten ist, dafs es als Toploader konzipiert wurde, das ermdglicht ein
schnelles Wechseln der Proben ohne das fliissige Helium entfernen zu missen.

Neben dem “He-Kryostaten steht im Bochumer PT-Labor noch ein Misch- oder Dilutions-Kryostat
zur Verfiigung mit dem Temperaturen bis ca. 80 mK erreicht werden. Dieser wird mit einem *He/4He-
Gemisch betrieben, wobei der Kiihleffekt beim Ubergang der 3He-Atome aus einer 3He-reichen in eine
3He-armere Phase aufgrund der Enthalpiedifferenz entsteht. Das Magnetfeld erzeugt ein supraleitender
Solenoid, der im Kryostat-Gehiuse integriert ist und zur Kiihlung ein eigenes *He-Bad hat. Mit dem
Solenoiden kénnen Feldstérken bis 7T erzeugt werden. Néheres zu diesem Dilutionkryostat findet sich
in [Har 02]. Da das Kaltfahren des Dilution-Kryostaten deutlich langwieriger ist, wurde das gepulste
NMR-System zuerst zur Verwendung im *He-Kryostaten konzipiert.

4.1.2 Das NMR-System

Prinzipiell kann man beim gepulsten NMR-System drei funktionelle Bereiche unterscheiden. Der erste
Teil ist fiir die Erzeugung und Einkopplung des HF-Pulses zusténdig. Der wichtigste Bestandteil des
NMR-Sytems ist der Schwingkreis aus Kondensator und NMR-Spule, die den HF-Puls auf die Probe
abstrahlt und die FID aufnimmt; beides ist in diesem Aufbau im Kryostaten untergebracht. Der dritte
Teil sorgt fiir die Verstdrkung und den Nachweis des FID-Signals. In Abb. 4.2 ist das gepulste NMR-
System schematisch dargestellt.

Das Hochfrequenzsignal fiir den Puls wird im Funktionsgenerator erzeugt und vom Switch zum Puls
geformt. Dem folgenden Leistungsverstiarker (150 W) ist aus Sicherheitsgriinden ein Isolator nachge-
schaltet, der verhindert, dafs Leistung in die Endstufe des Verstarkers zuriicklauft und diese zerstort.

Die im Aufbau an zwei Stellen verwendeten gekreuzten Dioden dienen als passive Schalter, die zum
einen wihrend des Pulses aufschalten und dafiir sorgen, daf die HF-Leistung nur in den Schwingkreis
lduft und nicht die fiir die Detektion des FID-Signals gedachte Scope-Karte zerstort. Zum anderen
trennen die Dioden nach dem Puls den Leistungsverstéarker ab, um rauschfrei die FID messen zu kon-
nen. Wie das Ganze im Detail funktioniert, wird in den folgenden Abschnitten ausfiihrlich beschrieben.
Mit dem verstellbaren Koppelkondensator Cx optimiert man die Impedanz-Anpassung des 50Q0-Kabels
an den folgenden Schwingkreis, um eine maximale Leistungseinkopplung zu erzielen. Der eigentliche
Parallelschwingkreis setzt sich aus NMR~Spule und Abstimmkondensator Cr zusammen. Mmit letz-
terem wird die Resonanz auf die Anregungsfrequenz abgestimmt. Der Schwingkreis verstirkt durch
Resonanz zusétzlich den Puls und die Spule strahlt die Leistung dann auf die in ihr befindliche Probe ab.

Das Signal des FID wird von der gleichen Spule aufgenommen und aus dem Schwingkreis herausgelei-
tet. Dabei sorgt der Koppelkondensator wieder fiir eine gute Ubertragung an das Kabel. Samtliche
Dioden sind mittlerweile geschlossen, so daft das Signal nun zum Vorverstéarker gelangt. Mit Hilfe des
Mischers kann man die enthaltene Frequenz herunterschieben, und zwar um den Betrag der Mischer-
frequenz. Das dient dem Zweck, an der Scope-Karte mit einer kleineren Sample-Rate auszukommen
und dadurch eine bessere Horizontalauflosung nutzen zu koénnen; fiir gewohnlich wird das Signal auf
500kHz heruntergemischt. Der Tiefpass schneidet die nicht benétigten Frequenzen tiber 10 MHz ab,
der Rest wird zur Messung der Scope-Karte zugefiihrt.

Die Steuerung vieler Komponenten geschieht iiber den Computer, in dem sich auch die Scope-Karte
zur Signalaufzeichung befindet, sowie die Timer-Karte (Counter), welche die schnellen Ablaufe wie
die Steuerung des Switches und das Triggern der Scope Karte ibernimmt und so den ganzen Prozef
synchronisiert. Nach Beendigung der Datenaufzeichnung beginnt die Berechnung der FFT (vergl. Ab-
schnitt 3.4.4).
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Abb. 4.2: Schematische Darstellung des Aufbaus der gepulsten NMR. Die einzelnen Elemente sowie deren
Funktion werden im Text erklart.

4.2 Komponenten zur Pulsanregung

Frequenzgenerator: Ein PTS 500, 1 — 500 MHz, Steuerung iiber GPIB. Beide Frequenzgeneratoren
sind {iber eine 10 MHz-Takt synchronisiert.

Switche :Zur besseren Isolation sind zwei Switche (von MINI-CIRCUITS) in Reihe geschaltet. Dabei
erreicht man eine Gesamtisolation von 140 — 170dB. Eine hohe Isolation ist wichtig, damit
wahrend der Messung der FID nicht die Anregungsfrequenz in das System kommt und so das
Spektrum verfélscht. Die Anregungsfrequenz liegt genau bei der Larmorfrequenz, also die gleiche
Frequenz, bei der man im Spektrum den NMR-Peak aus der FID erwartet. Beide Switche werden

iiber einen TTL-Puls der Trigger-Karte geschaltet.

Leistungsverstirker: 150 W Ausgangsleistung, Bandbreite: 9kHz — 250 MHz, Steuerung (an/aus)
iiber GPIB, von BONN ELEKTRONIK.

Isolator: Er schiitzt die Endstufe des Verstérkers vor reflektierter Leistung. Neben Ein- und Ausgang
sind zwei zusétzliche Anschliisse vorhanden, die das ein- und riicklaufende Signal um jeweils
—40 dB untersetzt herausgeben. So kann bequem mit einem geniigend schnellen Oszilloskop der
Signalverlauf der ein- und riicklaufenden Pulse gemessen werden. Das bietet auch die Moglichkeit
der Kontrolle, wie gut der Schwingkreis tiber den Koppelkondensator angepafst ist. Bei optimaler
Anpassung sollte keine Leistung reflektiert werden.
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Um einen Leistungsverlust durch Abstrahlung zu vermeiden, werden fiir alle Verbindungsleitungen
nach dem Leistungsverstirker entweder spezielle doppelt geschirmte Koaxialkabel oder sogenannte
semi-rigid-Kabel eingesetzt. Letztere sind ca. 3 mm diinne Koaxialkabel, deren Aufenleiter aus einem
diinnen Kupfermantel besteht. Diese Kabel kénnen nur eingeschriankt gebogen werden,woher der Name
stammt. Als Kontakte wurden nur N-Type und SMA verwendet, die im Vergleich zu BNC deutlich
bessere Signalleiteigenschaften (Dampfung, VSWR) haben.

4.2.1 Gekreuzte Dioden

Die Breitbandigkeit des Leistungsverstiarkers bedingt ein unver-
meidbares Grundrauschen im Ausgang. Um zu vermeiden, daf die-
ses Rauschen die Messung stort, trennen die Dioden den Schwing-
kreis nach dem Puls vom Leistungsverstarker ab. Das funktioniert
wie folgt:

Bei einer Pulsleistung von P = 150 W und einer Impedanz von
R =50 Q berechnet sich die auftretende Spannung nach

Abb.4.3: Die Dioden im Detail

~>
)
no

P= UT = & U=V2PR=1225V (4.1

o
=y

Diese Spannung ist deutlich grofier als die notige Vorwéartsspannung Uy, um die Dioden aufzuschalten
(Durchlafspannung). Durch die Parallelschaltung von zwei Dioden in entgegengesetzter Richtung
ist bei der anliegenden hochfrequenten Wechselspannung immer eine der Dioden in Vorwértsrichtung
betrieben, iiber die die entsprechenden Halbwellen wihrend des Pulses passieren kénnen. Die jeweils
gesperrte Diode wird nur mit dem Spannungsabfall an der gedffneten Diode belastet. Die verwendeten
Dioden sind immer paarweise und antiparallel in einem

““I”“'“”l”“'“”'”“l“”‘“” SMD-Element untergebracht und haben eine Durchlafs-

J ap ‘] 2 @ 3 ?1?792 . spannung von Up :.0,6'\/'. Um eine bessere Isol{.jmtion zq

I I | l““““ll“ erhalten, Wurder.l wie in Abb.4.3 zu erkengen ist, drei
i I SMD-Elemente in Reihe geschaltet, was eine Gesamt-
— Durchlafsspannung von 1,8V ergibt. Wie bei HF-Bau-

teilen iiblich, ist diese Schaltung in einer kleinen Metall-
box untergebracht. Abb. 4.4 zeigt die gedfinete Messing-
box; an den Réndern sind die 3 SMA-Kupplungen zu
sehen: Der Anschluss links fiihrt zum Leistungsverstéar-
ker, von hier kommt der HF-Puls. Der untere Anschluss
fiihrt iiber den Koppelkondensator zum Schwingkreis in
den Kryostaten und der rechte Anschluss filhrt zur Mefk-
strecke. Das Loten dieser Dioden war duferst diffizil, da
die SMD-Elemente selbst nur ca. 2,8 x 1,2mm grof sind.

Abb. 4.4: Blick in die gedffnete Dioden-
box. Der MaKstab verdeutlicht die Gréisen-
verhéltnisse (1 Teilstrich =1 mm).
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4.2.2 Koppelkondensator

Um die HF-Leistung optimal in den Schwingkreis ein- H“'”H [ 1i||||||'! N
zukoppeln, ist als Impedanzanpassung ein in Reihe ge- ' 1 ‘ ~ \ '
schalteter Kondensator von néten. Da diese Kapazitét ] dD 1 2 3 :,»."‘ j,; ‘

sehr fein angepasst werden mufst, ist eine Realisierung
nur iiber verstellbare Konsensatoren moglich. Dazu sind,
je nach Resonanzfrequenz des Schwingkreises, verschie-
dene Fix- und Drehkondensatoren so verschaltet worden,
dafs man beispielsweise mit einem Drehkondensator die
Kapazitét grob voreinstellen und mit dem zweiten rela-
tiv fein nachjustieren kann. Die Abb.4.5 zeigt die Kon-
densatorkonstellation fiir 106.3 MHz. In der Frontplatte
sind Bohrungen, damit die Kapazitdt auch im geschlosse-
nen Zustand mit einem Schraubendreher eingestellt wer-
den kann. Dazu wird ein spezieller Schraubendreher mir
Keramikklinge benutzt, da bei gewohnlichen Schrauben-
drehern der Kontakt mit der Metallklinge die Kapazi-
tat zu stark beeinfluft und somit das Abstimmen sehr Abb.4.5: Blick in die gedffnete Messingbox
erschwert. Die Abstimmprozedur wird unter Abschnitt mit den Koppelkondensatoren

5.1.1 erlautert.

N L e e i

4.3 Der Kryostat-Einsatz

Der aus Abstimmkondensator und NMR-Spule bestehende Schwingkreis ist in einem speziellen Kryoein-
satz untergebracht, der fiir den, zu Beginn dieses Kapitels beschriebenen, Bochumer *He-Verdampfer-
kryostaten konzipiert wurde.

Dieser Einsatz wurde von der Feinmechanischen Werkstatt des Instituts eigens fiir den Zweck der
gepulsten NMR-Messung gefertigt. Er ist im wesentlichen eine Kopie des bestehenden Einsatzes fiir
Polarisationsmessungen mit der cw-NMR [Har 97|. Zusétzlich besteht jedoch die Moglichkeit, den im
unteren Teil befindlichen Drehkondensator von auffen verstellen zu konnen. Dazu ist eine spezielle
Durchfiihrung fiir eine flexible Welle im Deckelflansch untergebracht. Mit einem Messingknopf kann
bei eingesetztem Einsatz und kaltgefahrenem Kryostaten die Verstellung von aufsen vorgenommen wer-
den.

Wiéhrend des Pulses kdnnen zwischen Kondensator und Spule Stréome von mehreren Ampére fliefsen.
Die Giite des Schwingkreises wird im wesentlichen durch den Ohmschen Widerstand der Leitungen be-
einflufit. Ein grofer Abstand zwischen Spule und Kondensator verschlechtert also die Giite. Aufserdem
verandert das Koaxialkabel abhéngig von seiner Lange die Phase der Schwingung. Das hat zur Folge,
dafs fiir bestimmte Langen des Kabels sehr grofse oder sogar negative Kapazitidten bendtigt wiirden.
Es ist deshalb wiinschenswert, die Kapazitdt Cp moglichst nahe der Spule zu plazieren. Der gewéhlte
Abstand von ca. 25 cm zwischen Spule und Kondensator im gebauten Einsatz resultiert aus der Uber-
legung, die gepulste NMR auch in Hinblick auf die spétere Verwendbarkeit im Dilution-Kryostat zu
testen. Konstruktionsbedingt ist dort eine Plazierung der Kapazitit ganz in der Ndhe der NMR-Spule
nicht moglich.
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Ein Photo des Kryostateneinsatzes ist in Abb.4.6 zu sehen. Am unteren
Ende befindet sich der Targetcontainer, der aus Teflon® (PTFE — Poly-
tetraflourethylen) diinnwandig gedreht ist und zur besseren Kiihlung der
Probe mit kleinen Lochern versehen ist. Um den Targetcontainer ist die
NMR-Spule gewickelt, die je nach nachzuweisender Kernsorte (und dadurch
anderer Nukleon-Larmorfrequenz) verschieden viele Windungen haben kann
(in der Grofenordnung 1-10). Der mit der Probe gefiillte Targetcontainer
wird in einem, am unteren Ende des Einsatzes befindlichen Teflon-Sockel
eingeschraubt und die Spule an den in gleicher Héhe endenden Edelstahl-
Koaxialleiter gelotet. Der Koaxleiter lduft iiber den verstellbaren Konden-
sator bis zum Deckelflansch. Daneben ist noch ein weiterer Koaxleiter ein-
gebaut, der ununterbrochen durchléuft.

Zur Temperaturmessung ist am Teflonsockel —kurz tiber dem Targetcontainer
ein AB-100 Widerstand befestigt. Die Temperatur wird per Widerstands-
messung mit einer Wechselstrom-Messbriicke (AVS) bestimmt.

Die Mikrowellen zur dynamischen Polarisation werden iiber ein diinnwan-
diges Edelstahlrohr von aufsen bis zur Probe geleitet. Das Edelstahlrohr
verlduft dabei in der Mitte des Kryostaten und endet unten an einer Messing-
scheibe (bei cm4), an der auch der Teflonsockel befestigt ist. Die Mikrowel-
len strahlen von hier durch eine Bohrung im Sockel auf den Targetcontainer.
Bei cm 8 erkennt man den ersten von insgesamt 19 Baffles. Diese gelochten
Kupferscheiben kontaktieren iiber den Kragen die einzelnen Kiihlstufen des
Kryostaten.

Bei ¢cm 27 erkennt man an der rechten Seite den drehbaren Kondensator.
Er ist wie in Abb.4.2 eingezeichnet, parallel zur Spule geschaltet. Dazu
ist ein Ende an den Innenleiter des aufgetrennten Koaxialkabels und das
andere an Masse geldtet. Der verwendete Trimmer ist speziell fiir Kryo-
Anwendungen geeignet, das heifit das verwendete Material vertragt die auf-
tretenden Temperaturschwankungen und der eingestellte Kapazitatswert ist
nahezu unabhéngig von der Temperatur. Letzteres macht es moglich, den
Schwingkreis im Warmen grob abzustimmen, um ihn dann im Kalten nur
geringfiigig nachstellen zu miissen. Je nach untersuchter Kernsorte, und
damit unterschiedlicher Frequenz, miissen parallel zum Trimmer zusétz-
lich Fixkapazitdten angelotet werden, da die Maximalkapazitdt des Trim-
mers mit ca. 55 pF fiir tiefere Frequenzen nicht ausreichend ist. Durch
den festen Hub des Trimmers sind dann die Nachstellmoglichkeiten be-
grenzt. Bei ¢cm 58 ist die Rutschkupplung zu erkennen, welche das unab-
sichtliche Uberdrehen des Kondensators verhindert. Diese Gefahr besteht,
da die Drehdurchfiihrung etwas schwergéngig ist und aufgrund der diin-
nen Welle immer etwas tordiert. Links iiber dem Deckelflansch erkennt
man die Buchse zur Auslese der Temperaturwiderstdnde. Rechts ist der
Drehknopf fiir die Kapazitéatsverstellung zu sehen. In der Mitte ragt das
Mikrowellenrohr noch iiber den Bildausschnitt hinaus. Wenig weiter oben
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Abb. 4.6: Photo des Kryostateinsatzes fiir die
gepulste NMR. Ein Teilstrich auf dem Bandmais
entspricht 1cm. Erklirung siehe Text.
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ist ein Ubergang auf einen recheckigen Querschnitt (V-Band) aufgesetzt. Zwischen die Anschlukflan-
sche ist dabei ein diinner Teflonstreifen zur Vakkumabdichtung gelegt. Im Deckelflansch enden die
beiden Koaxialkabel in zwei SMA-Buchsen.

4.4 Komponenten zum FID-Nachweis
4.4.1 Kurzschluf’idioden

Wie am Anfang des Kapitels schon erwéhnt, sind an einer
weiteren Stelle Dioden eingesetzt. Sie arbeiten genauso
wie die ersten — offnen also wiahrend des Pulses — die-
nen allerdings hier dazu, die nachfolgenden empfindlichen
Bauteile des Mefskreises vor den hohen Spannungen des
HF-Pulses zu schiitzen. Die Dioden sind dazu, wie im
Schaltbild (Abb.4.2) zu sehen, gegen Masse geschaltet.
Wahrend des Pulses entsteht an dieser Stelle ein Kurz-
schlufs. Die einlaufende HF wird reflektiert und da der ‘ 4 T ——
Kurzschluk ein ’festes’ Ende darstellt, erleidet die Welle Abb. 4.7: Blick in die gedffnete Metallbox
dabei einen Phasensprung um 7. Der Abstand zwischen mit den Kurzschlufdioden.

der Verzweigung und diesem Kurzschluf betragt A/4, so

dafs der gesamte Gangunterscheid genau A\ betriagt (zwei mal das \/4-Kabel plus der Phasensprung
um 7 ergibt 27). Damit {iberlagert sich die am Kurzschluf reflektierte Welle konstruktiv mit der Ur-
spriinglichen, so dafs die maximale Leistung in Richtung Schwingkreis laufen kann.

Um die richtige Lénge des A/4-Kabels abmessen zu kénnen, benétigt man neben der Frequenz noch die
Phasengeschwindigkeit der Welle im Koaxialkabel. Letztere berechnet sich aus der Dielektrizitatszahl
er des Dielektrikums zu:

vpn 1= ¢ = \;Z_ = 0,702 ¢ (4.2)

—

In diesem Fall wurde der Wert fiir Teflon (e, = 2,03) eingesetzt. Die Wellenlénge in den verwendeten
Kabeln ist dann:

/ .
c N Vo { 1291m  fir 16,3MHz (4.3)

N=5°
1,98m 106,3 MHz,

v
Abb. 4.7 zeigt ein Photo der Kurzschluftdioden. Sie sind ebenfalls in einer HF-dichten Metallbox un-
tergebracht. In der Mitte erkennt man die sternférmig angeordneten Dioden. Aus Sicherheitsgriinden
sind gleich 3 SMD-Elemente mit jeweils einem Paar gekreuzter Dioden parallel geschaltet. Sie fithren
vom Innenleiter zur Masse, die auf einem Draht einmal herumgefiihrt ist.

4.4.2 Weitere Komponenten

Vorverstirker Ein rauscharmer Vorverstiarker +19dB (von MINI-CIRCUITS)

Frequenzgenerator Ein weiterer Signalgenerator, der die Mischerfrequenz (+7dBm) erzeugt (von
ROHDE & SCHWARZ)

4.4.3 Der Mischer

Der Mischer ist ein HF-Bauelement mit zwei Eingdngen und einem Ausgang. Am Ausgang erscheint
keine der beiden Eingangsfrequenzen, sondern deren Produkt. Die beiden Eingéinge werden mit LO
(local oszillator) und RF (radio frequency) bezeichnet. Der Ausgang trégt die Bezeichnung IF (interme-
diate frequency — Zwischenfrequenz). Der LO-Eingang wird in der Regel mit einem Signal konstanten
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Pegels (iiblicherweise +7dBm) beschaltet. Der Ausgangs-Pegel ist dann proportional zum Pegel des
RF-Ports. Fiir harmonische Eingangssignale

Lo = cos(wiot)

resultiert dann das Ausgangssignal:

p = cos(wrrt) - cos(wiot)
= cos((wrr+ wWiLo) t ) + cos((wrr— wio) ) (4.4)

Das Ausgangssignal enthélt also harmonische Anteile sowohl bei der Summe der Eingangsfrequenzen,
als auch bei deren Differenz.

Funktionsweise

Der hier verwendete Diodenringmischer ist im we-
sentlichen wie in Abb. 4.8 gezeigt aufgebaut. Das Lo
an LO angelegte Signal transformiert sich iiber die .
induktive Kopplung in zwei gegenphasige Signale
(Masse am Mittelabgriff). Wahrend der positiven
Halbwelle von LO (uo >0) schalten die beiden Di-
oden Dy und D4 durch. Das Signal des RF-Ein-
gangs koppelt im Wandler auf der rechten Seite iiber
den unteren Teil der linken Induktivitat phasenrich-
tig nach IF. Wahrend der negativen Halbwelle von
RF 6ffnen die Dioden D3 und Do, so daft das RF-Signal jetzt {iber den oberen Teil der Induktivitét,
und damit gegenphasig, nach IF koppelt. Der Aufbau schaltet also im Takt der an LO anliegenden
Spannung die Phase von RF um. Das entspricht der Multiplikation, wobei nur das Vorzeichen von LO
entscheidend ist und der Betrag unberiicksichtigt bleibt.

RF

Abb.4.8: Prinzipieller Autbau eines Diodenring-
mischers. Die Punkte geben den Wicklungssinn
der Spulen an. [Huf01]

4.4.4 Verstiarker und Tiefpass

Anschliefsend wird das heruntergemischte Signal abermals verstdrkt. Dazu wird ein Verstéirker mit
variabler Verstarkung und integrierten Tiefpass verwendet. Dabei stehen Verstarkerstufen von +10dB
bis +50 dB zur Verfiigung. Bei dem Tiefpass kann zwischen zwei Grenzfrequenzen von 10 und 100 MHz
umgeschaltet werden. Bei der Verwendung des Mischers entfernt der 10 MHz-Tiefpass die Summenfre-
quenz.

4.4.5 Scope-Karte

Zur Aufzeichnung des FID-Signals dient als schneller ADC! eine PC-Einschub-Scopekarte von NATIO-
NAL INSTRUMENTS mit einer Sample-Rate von maximal 100 @ und einer Vertikalauflosung von bis
zu 21 bit. Allerdings ist beides nicht gleichzeitig nutzbar, so steht bei Benutzung der vollen Sample-
Rate nur eine Auflésung von 8 bit zur Verfiigung. Will man die vollen 21 bit ausnutzen, so kann man
mit nur 10 kSTp messen. Fiir die Messungen mit Mischer wurde in der Regel mit 12,5 MSSp und 11 bit
Vertikalauflésung gemessen.

WEeil nur eine Komponente der Oszillation gemessen wird, steht nur der Realteil fiir die FT zur Verfii-
gung. Daher ist die maximal direkt (also ohne Verwendung des Mischers) nachweisbare Frequenz der
Scope-Karte 50 MHz.

! Analogue to Digital Converter
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4.5 Steuerung der Messung

Das Auslosen der Pulse sowie die anschliefende Aufnahme des FID-Signals wird zentral iiber einen
Computer gesteuert. Die Einstellung der Parameter sowie die Auswertung geschieht dabei iiber eine
LABVIEW®-Oberflache. So konnen auch mehrere Messungen in schneller Folge durchgefiihrt werden.
Die Lange des Pulses betragt, je nachdem ob an Fliissigkeiten oder Festkorpernm, bei Raum- oder
Heliumtemperatur gemessen wird 0,5 — 10 us; die FID wird iiber maximal zwei Millisekunden auf-
genommen. Damit kénnen innerhalb von Bruchteilen einer Sekunde mehrere 100 Einzelmessungen
gemacht werden. Abb.4.9 und 4.10 zeigen die LABVIEW-Oberfliche mit dem Parameter- und dem
FT-Fenster. Die Synchronisation dieser schnellen Prozesse {ibernimmt eine spezielle Timer-Karte mit
einem internen 20 MHz-Takt und mehreren Countern. Beim Auslésen der Messung iiber die LABVIEW-
Oberflache wird als erstes die Scope-Karte in Wartestellung gebracht, diese gibt dann der Timer-Karte
das Signal, zu starten. Im 20 MHz-Takt 'z&hlt’ diese jetzt die verstrichene Zeit und schaltet das TTL-
Signal fiir die Switche bei den entsprechenden Zeiten dann auf high und low. Entsprechend wird
auch die Scope-Karte gestartet. Dieser Vorgang wiederholt sich so oft, bis die Anzahl der gewiinschten
Pulse erreicht ist. Die gemessenen Daten verbleiben so lange im internen Speicher der Scope-Karte
und werden erst nach dem Ende der letzten Messung ausgelesen. Uber die LABVIEW-Oberfliche kann
der Bereich der Messung ausgewéhlt werden, von dem die FT berechnet werden soll. Dabei werden bei
mehreren Pulsen, die Messungen einzeln fourier-transformiert. Wie schon beschrieben, unterscheiden
sich die einzelnen Messungen in ihrer Phase, so daf auch in den Fourier-Transformierten das jeweilige
Absorptionssignal immer unter einem anderen komplexen Winkel zu liegen kommt. Daher wird die
Summe der Betragswerte iiber alle F'Ts berechnet und angezeigt. Der Betrag ist natiirlich nicht das
echte Absorptionssignal, aber das schriankt die Messung der Polarisation nur dahingehend ein, daf das
Vorzeichen nicht bestimmt werden kann. Da das Dispersionssignal in gleichem Mafe wéchst wie das
absorptive, ist auch das Integral des Betrags proportional zur Polarisation.

4.5.1 Grundlinienabzug

Das Rauschen verursacht einen konstanten Level im Betrag der F'T, mit 4 Markern kann im FT-Fenster
der LABVIEW-Oberfliche (in Abb.4.10 sind die Marker im Plot nicht zu sehe) zwei Intervalle rechts
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und links des Signals ausgewdhlt werden, nach denen die Grundlinie berechnet und dann abgezogen
wird. In den meisten Fillen ist ein Polynom ersten Grades ausreichend, aber auch héhere Ordnungen
sind moglich. Alle im folgenden gezeigten Spektren sind durch solch einen Grundlinienabzug korrigiert.
Diese Korrektur dient nicht zur reinen ’Signalkosmetik’, sondern ist fiir die korrekte Berechnung der
Flacheneinheiten unerlafslich.



Kapitel 5

Messungen mit der gepulsten NMR

5.1 Abstimmung und Anpassung des Systems

Um die Leistung der Pulse optimal in den Schwingkreis einkoppeln zu kénnen, miissen verschiedene
Parameter auf die benutzte Frequenz angepasst werden.

Schwingkreis

Natiirlich muss die Resonanzfrequenz des Schwingkreises moglichst in der Néhe der Anregungsfrequenz,
bzw. der Kernlarmorfrequenz, liegen. Im einfachsten Fall regt man genau mit der Larmorfrequenz an.
Entsprechend stellt man auch die Resonanzfrequenz des Schwingkreises darauf ein. In diesem Fall muf
aber sichergestellt sein, daf das gemessene NMR-Signal ein reines Kernresonanzsignal ist und keine
Reste des Anregungspulses enthélt. Um eine moglichst gleichméfige spektralen Leistungsverteilung zu
erreichen (siehe Abschnitt 3.4.1), werden die Pulsléangen relativ kurz gewéhlt. Daher, sollten sich auch
die Reste des Anregungspulses nur auf die Grundlinie auswirken.

Die Resonanzfrequenz eines klassischen Schwingkreises berechnet sich nach der bekannten Gleichung:

1
Thomsonformel f=—= (5.1)

- 2nVIC
Diese Beziehung kann bei der Einstellung der Resonanzfrequenz allerdings nur als grobe Hilfe dienen,
da zum einen die Induktivitdt nur abgeschétzt werden kann, und zum anderen auch das 25cm lange
Koaxialkabel zwischen Spule und Abstimmkondensator die Lage der Resonanz beeinflufst. So mufs die
Optimierung der verschiedenen Parameter empirisch erfolgen.

Koppelkondensator

Erst mit einem in Reihe geschalteten Koppelkondensator konnten iiberhaupt verniinftige Resonanzen
gefunden werden. Dabei war zu Beginn noch vo6llig unbekannt, in welcher Gréfsenordnung der Wert
seiner Kapazitit liegen sollte. Nach mehreren systematischen Tests stellte sich heraus, daf fiir Werte
im Bereich von einigen pF die beste Anpassung erreicht wird. Bei 106,3 MHz ist Cx = 6 pF die optimale
Kapazitat, fiir 16,3 MHz liegt sie bei Cx = 74 pF.

Kabellange

Neben Spule und den beiden Kapazitaten gibt es noch einen weiteren Parameter, der richtig angepasst
werden muft und bisher noch gar nicht erwéhnt wurde, ndmlich die Kabelldnge zwischen Koppel- und
Abstimmkondensator. Wie sich zeigt, ist bei konstanten Schwingkreis-Parametern (Induktivitéat der
Spule und Ct), die Resonanzfrequenz noch abhéngig von der Kabellange. Bei verschiedenen Léngen

53
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Abb. 5.1: Resonanzdip des abgestimmten
Systems (Leistungsresonanz) — der Insert
zeigt die Spitze des Dips im Detail. Mit
einem Spectrum-Analyzer und Richtkopp-
ler wird die vom System reflektierte Lei-
stung in Abhéngigkeit der Frequenz gemes-
sen. Der abgebildete Plot zeigt das Spek-
trum der Messung am im Kryostaten be-
findlichen Einsatz. Unter Optimierung die-
ses Dips wird das System zuletzt abgestimmt
und angepalst.

Auffillig ist die extreme Schérfe und Tiefe

110 . . . .
1059 106 1061 1062 106.3 106.4 1065 1066 106.7 1068 des Dips — man beachte die logarithmische
v [MHZ] Skalierung der Ordinate (dB-Skala).

lief sich der Schwingkreis auch durch Variation der Abstimm-Kapazitdt immer auf die gewiinschte
Frequenz bringen. Als zusétzliches Kriterium wurde deshalb der Strom in der Spule gemessen. Dazu
wurde am zweiten Koaxialkabel des Einsatzes eine weitere Spule mit wenigen Windungen so angel&tet,
daf beide Spulen koppelten. Damit der Einfluss dieser zweiten Mefspule auf die Resonanzlage aber zu
vernachlissigen war wurden sie in einem Abstand von ca. 1cm plaziert. Uber ein schnelles Oszilloskop
konnte die induzierte Spannung gemessen werden. Die Kabellange wurde jetzt so gewahlt, dals die auf
der Resonanz induzierte Spannung (und damit der Strom in der Schwingkreis-Spule) maximal war.
Die optimale Kabelldnge lag dann immer in der Gegend der halben Kabelwellenliange X' (siehe (4.3) ),
und zwar bei ca. 0,44 \.

5.1.1 Auffinden der Resonanz und erstes Anpassen

Um die Lage der Resonazfrequenz und die Form der Peaks messen zu konnen, wurde die Abstimmung
mit Hilfe eines Spectrum-Analyzers! (SA) vorgenommen. Der verwendete Spectrum-Analyzer verfiigt
iiber einen sogenannten Mitlaufgenerator, der die gerade vom eigentlichen Analyzer gemessene Fre-
quenz mit einstellbarem Pegel herausgibt. Um die Resonanz zu finden, sucht man nach der Frequenz,
bei der das System die zugefiihrte HF-Leistung vollstindig absorbiert (die Annahme, dafs Leistungs-
und Amplitudenresonanz zusammenfallen ist gerechtfertigt, da von einer relativ hohen Giite ausge-
gangen werden kann). Mit Hilfe eines Richtkopplers ist es moglich, hin- und riicklaufende HF-Anteile
zu trennen. In Verbindung mit dem SA lifst sich so das Spektrum der vom Schwingkreis inklusive
Koppelkondensator reflektierten Leistung messen. In der Praxis wird dabei iiber die Metallbox mit
den gekreuzten Dioden (siche Abb.4.4) gemessen, um die auch spéter im System enthaltenen Streu-
kapazitaten und -Induktivitdten zu beriicksichtigen. Die gesuchte Leistungsresonanz duflert sich dann
als ein tiefer Dip?.

Beim allerersten Abstimmen fiir eine neue Frequenz stehen also vier verdnderbare Parameter zur Ver-
fiigung. Als erstes wird dabei fiir die gewiinschte Frequenz nach GI. (5.1) eine Spulen-Kondensator-
Kombination ermittelt, die sich mit dem zur Verfiigung stehenden Trimmer (2-55pF) plus eventuell
einer moderaten Fixkapazitat (<200 pF) und einigen Windungen realisieren ldft. Die Induktivitét

'Ein Spectrum-Analyzer stellt das ihm zugefiihrte Signal nicht wie ein Oszilloskop gegen die Zeit dar, sondern zeigt
das Frequenzspektrum an. Dabei geschieht die Anzeige in dBm — also einem logarithmischen Leisungséquivalent. Der
Dynamikbereich ist mit iiblicherweise 100 dB (10 Grofenordnungen) recht grofs

2von engl. dip — Abfall, Senke. Ein umgekehrter Peak.
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Abb.5.2: Einflufl des Abstimm- und Koppelkondensators auf Lage und Form der Resonanz. a)Variation des
Abstimmkondensators bei festem Cx. Der Schwingkreis wurde auf 16,3 MHz abgestimmt und angepafit. Die
gezeigten Resonanzlinien entstanden durch Variation von Cr. (ohne die Kopplung nachzustellen). Dabei wurde
dessen voller Wertebereich von ca. 50 pF durchfahren (die angegebenen Kapazititen sind als Richtwerte zu
verstehen). Hauptsédchlich dndert sich die Lage der Resonanz, nur nahe der optimalen Abstimmung erkennt
man eine deutliche Anderung in der Tiefe des Dips. b) Variation des Koppelkondensators bei festem Ci.
Wieder ist dazu der Schwingkreis zunéchst auf 16,3 MHz abgestimmt und angepafst. Die gezeigten Kurven
wurden bei verschiedenen Koppel-Kapazitiaten gemessen Cy ~ 74+ 20pF. Man erkennt den deutlichen FEinfluss
auf die Form des Resonanz — der Dip verschwindet fast. (Alle Messungen sind bei eingesetztem Einsatz mit
Fliissigkeitsprobe im Targetcontainer und unter Raumtemperatur aufgenommen.)

einer kleinen Spule mit wenigen Windungen betriagt erfahrungsgeméf ca.40nH pro Windung. So wird
bei einer zunéchst beliebigen Kabellange so lange die Kapazitdt des Koppelkondensators verdndert
(Drehen am Trimmer und hinzuléten von Parallel-Kapazitéten), bis ein Dip gefunden ist, der auch
wirklich iiber Spule und Abstimmkondensator entstand. Neben dieser gesuchten waren immer auch
eine Reihe von weiteren, falschen Resonanzen zu sehen. Ein einfaches Kriterium fiir die gesuchten Re-
sonanzen ist: sowohl durch leichtes Verformen der Spule mit dem Finger, als auch durch Verstellen der
Abstimm-Kapazitét, sollte sich die Lage der Resonanz im Spektrum entsprechend veréndern — schliefs-
lich mufs der Dip verschwinden, wenn man die Spule an einer Stelle ablétet. Wenn auf diese Weise
keine echte Resonanz zu finden ist, wird die Lange des Kabels verdndert und von neuem gesucht. Nach
mehreren Versuchen lassen sich allerdings die Startbedingungen durch Erfahrungswerte eingrenzen.
Ist eine echte Resonanz gefunden, wird diese schlieflich durch Variation der Abstimm-Kapazitit (oder
notfalls auch durch Austausch der Spule gegen eine mit mehr oder weniger Windungen) zur richtigen
Frequenz geschoben. Im folgenden wird systematisch die Kabellange verdandert und der Schwingkreis
wieder abgestimmt und angepafst. Die fiir die Messungen benutzte Kombination war schliefslich die
mit dem hochsten Spulenstrom, also der gréfsten induzierten Spannung in der Mefispule.

5.1.2 Feinabstimmung

Die letzte Abstimmung erfolgt, sobald sich der Einsatz mit Probe im Kryostaten befindet. Dies ge-
schieht ausschlieflich iiber die beiden Kondensatoren. In Abb. 5.1 ist die {iber SA und Richtkoppler
gemessene Resonanzlinie des abgestimmten Systems dargestellt. Der Dip ist bei guter Abstimmung
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extrem tief und schmal. Die Ausschnittsvergroferung zeigt die Spitze des Dips im Detail.

In Abb. 5.2 ist die Wirkung der beiden Kondensatoren gezeigt. Wahrend die Verstellung von Cr. haupt-
séchlich die Lage der Resonanz beeinflufit, kann durch Verdnderung der Koppel-Kapazitit die Form
des Dips und damit die Qualitdt der Anpassung verdndert werden. Dabei ist die Form und Tiefe des
Dips im Bereich der optimalen Anpassung extrem sensitiv auf den Wert des Koppelkondensators. Teil
b) der Abb. 5.2 vermag einen Eindruck zu geben welch grofien Einflu auch nur kleine Anderungen von
Cx auf die Form und vor allem Tiefe des Resonanzdips haben. Zwischen der Messung mit optimaler
Anpassung (tiefster Dip) und den direkten Nachbar-Spektren wurde Cx um nur schiatzungsweise 1 pF
verandert, mit dem Ergebnis, dafs sich die Tiefe um ca. 40 dB verringert.

Bei Verdnderung der Abstimm-Kapazitéit dndert sich die Form der Resonanz nicht so extrem.Die Tat-
sache, daf in Abb.5.2a der Dip einer Messung deutlich tiefer ist als die Dips der anderen Messungen,
liegt daran dafs, bei dessen Frequenz die Kopplung optimiert wurde. Bei Verdnderung der Resonanz-
frequenz miifste man die Kopplung geringfiigig nachstellen, und da die Resonanztiefe im Bereich der
optimalen Anpassung extrem sensitiv auf Cx reagiert, geht in diesem Bereich die Tiefe deutlicher zu-
riick. Man erkennt aber, dafs die anderen Dips anndhernd gleich tief sind. Ein Vergleich mit Abb.5.2b
1Rt erkennen dafs sich bei der Nachstellung der Kopplung die Resonanzlage kaum veréndert.

Das Abstimmprozedere vor der Messung lauft wie folgt ab: Bei eingesetztem Einsatz wird unter
Spektrum-Kontrolle (SA iiber Richtkoppler) zunéchst mit dem Abstimmkondensator grob die Reso-
nanz auf die gewiinschte Frequenz gebracht. Darauf wird abwechselnd Koppel- und Abstimm-Kapazitit
variiert, bis der Dip bei der gewiinschten Frequenz seine optimale Tiefe erreicht hat. Wie gesehen ist
die Form der so iiber den Richtkoppler gemessenen Leistungsresonanz extrem sensitiv auf den Wert
des Koppelkondensators. Selbst das leichte Wackeln an nicht ganz festsitzenden SMA-Kupplungen
oder verlegen der Kabel fiihrt zu einer Verdnderung der Anpassung und verschlechtert die Qualitiat des
Dips mitunter sehr. Aber offenbar beeinflufst all dies die Sensitivitdt der Messung nur geringfiigig, wie
im folgenden Punkt gezeigt wird. Trotzdem sollte darauf geachtet werden, dafk bei einer Messung alle
SMA-Kupplungen fest angezogen sind sowie die Metallbox mit dem Abstimmkondensator fixiert ist.

5.1.3 Amplitudenresonanz und Auswirkung der Anpassung

Versuche mit leicht verstelltem Koppel-Kondensa- -20

tor haben gezeigt, dafs es gar nicht so extrem auf

die Tiefe der gemessenen Leistungsresonanz an- -25¢ 1
kommt. Selbst bei 30-40 dB geringerer Resonanz- Schwingkreis
tiefe konnte im Rahmen der Mefigenauigkeit keine -30¢ als Sender 1
Sensitivitdtsveringerung bei NMR-Messungen be-

obachtet werden. Interessant ist das Ergebniss der S 35

folgenden Messung: Dabei wurde die Resonanz /

nicht iiber die Leistungsabsorption des Schwing- -40f Sohwingreis

kreises gemessen, sondern iiber dessen Sende- und als Empfanger
Empfangsverhalten. Die kleine Zusatzspule am -45

zweiten Koaxialkabel diente dabei als entsprechen- ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘

des Gegenstiick. Das Signal des Tracking-Genera- 85 90 95 100 105 110 115 120 125 130

tors wurde dabei entweder direkt auf den Schwing- v [MHz]

kreis gegeben (inkl. Koppelkondensator) und iiber Abb.5.3: Form der Amplituden-Resonanz bei Be-
die kleine Spule gemessen, oder umgekehrt. Fiir trieb des LC-Schwingkreises als Empfinger bzw.
beide Falle ist die Form der Resonanz annahernd Sender.

gleich und vor allem deutlich breiter als die der Leistungsresonanz. Das bedeutet fiir die Messung der
NMR-Signale, daf sich die Signalamplituden des Schwingkreises im Bereich von ca.1 MHz um die Reso-
nanz nur geringfiligig verandern (sieche Abb. 5.3), so daf auch Signale von einigen 100 kHz Breite durch
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die Form des Resonanzpeaks nicht verzerrt werden. Auch eine leichte Variation der Koppel-Kapazitét
verdndert die Form der Resonanz nur unmerklich. Somit ist das System, was die Signalamplituden
anbelangt, offenbar weniger empfindlich auf Variation der Kopplung.

5.1.4 Pulsform und Einkopplung

Der dem Leistungsverstriarker nachgeschaltete Isolator bietet die Moglichkeit, das ein- und riicklaufende
Signal zu messen. Dazu werden diese iber zwei SMA-Kupplungen um -40 dB untersetzt herausgegeben.
Im normalen Betrieb sind diese Ausgéinge mit 50 Q) abgeschlossen. Bei einer Pulsleistung von 150 W
erwarten wir also folgende Spannung:

150 W - (—40dB) = 15 mW

mit U =+V2PR (4.1)
fOlgt [7740dB - 1,22\/

In Abb. 5.4 sind die Oszilloskop-Messungen an den beiden Ausgéngen (Vor- und Riicklauf) fiir einen
1 us-Puls geplottet. Bei den Messungen wurde das Oszilloskop jeweils iiber den TTL-Puls der Switche
getriggert (1,4 V-Pegel), der auch den Zeit-Nullpunkt definiert. Als erstes fallt auf, dafs die gemessene
Spannungsamplitude nur halb so grofs ist wie erwartet, fiir 16,3 MHz sind sie sogar noch geringer.
Dadurch fiel auf, daf offenbar der Leistungsverstirker defekt ist und nur noch einen Bruchteil der
Leistung bringt. Die weitere Auswertung der Daten ergab, dafs die Pulslange sehr genau der Vorgabe
entspricht. Wenn man vom Einschwingvorgang zu Beginn des Pulses absieht, erkennt man, dafs die
Amplitude im Riicklauf wihrend des Pulses nur minimal héher als das stdndige Rauschen ist. Dies
bestétigt, dafs das System offenbar gut angepafst ist und so wihrend des Leistungspulses den Grofteil
der HF-Energie absorbiert. Ganz deutlich ist in Teil b) das Ein- und Ausschwingen zu sehen.
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5.2 NMR-Messungen bei Raumtemperatur

Um das System auf seine prinzipielle Funktionstiichtigkeit zu priifen, ohne dafiir aber immer den Kryo-
staten kalt fahren zu miissen, wurden die ersten NMR-Testmessungen bei Raumtemperatur durchge-
fiihrt. Obwohl das TE-Signal unter diesen Bedingungen noch einmal um einen Faktor 300 kleiner ist als
im *He-Betrieb, war, nachdem die optimalen Parameter fiir alle Komponenten gefunden waren, doch
ein deutliches NMR-Signal zu sehen — selbst bei nur einem Puls. Die Tatsache, daf bei Fliissigkeiten
die NMR-Linien generell sehr schmal sind, kommt einem hier beim Auffinden der Signale entgegen.

Protonen

In Abb. 5.5 ist einen Ausschnitt des Fourier-Spektrums einer Messung an Butanol gezeigt. Dabei sind
die Betriage der Fourier-Transformierten von 20 Einzelmessungen mit einer Pulsldnge von je 6 pus akku-
muliert. Der linke Plot zeigt das Spektrum einer Messung mit 5 MTSP Sampling-Rate und einer Aufnah-
mezeit von 400 ps, die rechte Messung wurde mit 12,5@ iiber 800 ps aufgenommen. Obwohl die zweite
Messung mit hoherer Zeitauflosung und iiber einen
langeren Zeitraum aufgenommen wurde, ist das -
Spektrum sichtbar verrauschter. Das liegt daran,
dak eine langere Mefizeit zwar eine hohere Frequen- I 1
zauflosung erlaubt, aber in diesem Fall die Messung
nicht mehr Information enthélt, da die FID schon
in den ersten 100-200 ps abgeklungen ist. Die bes-
sere Frequenzauflosung erkauft man sich also zu
Lasten des Signal/Rausch-Verhéltnisses. Dennoch
ist es gerade bei solch schmalen Signalen wiinschens-
wert, mit hoher Frequenzauflésung zu messen, um
den Bereich des Peaks mit mehr Mefspunkten ab-
zutasten. Da die Polarisation iiber die Anzahl der

25

105.92 105.94 105.96 105.98 106 106.02 106.04

Flacheneinheiten berechnet wird, sollte der Peak v [MHzZ]
aus moglichst vielen Mefipunkten bestehen, um eine
gute Statistik zu gewéhrleisten. Dariiberhinaus ist Abb.5.6: Protonen-Signal von Butanol bei Raum-

temperatur (20 Pulse, 6 us), mit Lorentz-Fit. Die
Skalierung der Abszisse beriicksichtigt bereits die
Mischerfrequenz.

man zusétzlich in der Lage, die Linienform detail-
lierter zu bestimmen. Im Einzelfall muf dann ein
Kompromif gefunden werden — falls man iiberhaupt
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die Wahl zwischen verschiedenen Sampling-Raten hat und nicht, wie im Mef-Betrieb ohne Mischer,
nur die hochste Sampling-Rate zur Auswahl steht.

In Abb. 5.6 ist das Protonen NMR-Signal im Detail zu sehen. Da es nicht das reine Absorptionssignal
ist, darf man strenggenommen auch kein Lorentz-Profil erwarten. Um aber einen Eindruck von der
Breite zu bekommen, wurde eine Lorentzkurve angefittet. Der Fit ergab eine (volle) Halbwertsbreite
von:

I, = 6,84 +0,56kHz (5.2)

Aus der NMR-Spektroskopie ist bekannt, dafs Protonensignale von Fliissigkeiten Breiten von weniger
als 100 Hz haben, somit ist die hier gemessene Breite ausschliefslich auf Inhomogenitiat des Magnetfeldes
im Bereich der Probe zuriickzufiihren (vergleiche Gl. 3.10). Diese kann somit zu

I
AB = ~2 By = 0,16 mT (5.3)
v
abgeschétzt werden. Die Breite des reinen Absorptionssignals ist eher noch geringer als (5.2) (siehe

z.B. Abb.5.12), so daf auch die Inhomogenitat mit (5.3) noch geringfiigig zu hoch abgeschétzt sein
diirfte.

Deuteronen

Die gleiche Messung wurde nach Umriisten des Ein- x 107

satzes (hinzuloten von zusitzlichen Fixkapazitaten ‘ x10°

und Einsatz einer Spule mit 4 Windungen) auch an " 1

deuteriertem?® Butanol (im folgenden D-Butanol ge- 6 ° 1

nannt) vorgenommen. 5t ‘ 1

Die gemessenen Signale sind &hnlich schmal wie die Al 2 |

Protonensignale in normalem Butanol und auch hier 0

ist schon mit nur einem Puls relativ deutlich das 3 o - = |

NMR-Signal zu sehen (sieche Abb.5.7). 21 1

Im Gegensatz zu Protonen (deren Larmorfrequenz 1

bei 2,5T mit 106,3 MHz oberhalb der Maximalfre- 0

quenz der Scope-Karte liegt) kann das Deuteronen- o

signal (16,3 MHz) auch direkt, also ohne Verwen- ‘ ‘ ‘ ‘

dung des Mischers, nachgewiesen werden. Daz%l muf 16 183 (MHZ] 16.6 16.9

rlr(l)%n N({flsz;nn allerdings mit voller Sam[.)hng—Rajue von Abb. 5.7: D-Butanol bei Raumtemperatur
== messen, und so steht nur eine Vertikalauf- (1 Puls, 7 pis), ohne Mischer.

16sung von 8 bit zur Verfiigung. Dennoch zeigen die

Messungen ohne Mischer eine besseres Signal /Rausch-Verhaltniss und sind deutlich stabiler. Das Spek-
trum in Abb. 5.7 zeigt das ohne Mischer gemessene NMR-Signal (100 MTSP, 100kSp). Dabei fallt auf,
dak die so gemessenen Deuteronensignale generell stéarker sind als die der Protonen. Das liegt offenbar
an der direkten Mefkweise, also ohne Verwendung des Mischers. Weitere Unterschiede, welche die unter-
schiedlichen Sensitivitdten bedingen konnten, sind die unterschiedlichen Werte der beiden Kapazitidten
bzw. die Anzahl der Windungen der verwendeten NMR-Spule; bei der Deuteronenmessung hatte sie 4
Windungen, fiir die Protonenmessung nur eine. Dadurch ist das durch den Puls erzeugte Feld stérker,
und natiirlich auch die durch die rotierende Transversalmagnetisierung induzierte Spannung grofer.
Auf der anderen Seite sollte das im Vergleich zum Proton um einen Faktor 6,5 kleinere magnetische

3das heikt, simtliche H-Atome sind durch Deuterium substituiert
die letzte Abstufung ist bei 12,5 Mb@
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Moment der Deuteronen diese Effekte iberkompensieren. Auch der fiir Deuteronen um gut einen Fak-
tor 10 grofere Wert des Koppelkondensators und der im Verhéltnis zur Wellenldnge ’kiirzere’ Abstand

zwischen Spule und Kapazitit (25 cm = §|Prot' = Z|peur.) kénnte die Ursache sein.

5.3 NMR-Messungen bei T'= 1K

5.3.1 Protonen

Trotz intensivster Bemiihungen gelang es nicht, ein Protonensignal bei 1 K zu sehen. Selbst das Ein-
schalten der Mikrowellen zur dynamischen Polarisation zeigte keinen Erfolg. Der Grund ist hochst-
wahrscheinlich die zu kurze Relaxationszeit 75 im kristallinen Zustand. Aus der cw-Messung eines
dynamischen Signals in Abb. 3.5 liest man eine Halbwertsbreite von ca.55 kHz ab. Dieser Wert steht in
Ubereinstimmung mit den aus anderen cw-Messungen ermittelten Werten von 45-55kHz fiirs Proton.
Das bedeutet also im Vergleich zum Fliissigkeitssignal eine um den Faktor 8 kiirzere Relaxationszeit.
Mefstechnisch bedingt kann man mit der Aufzeichnung der FID nicht sofort nach Ende des HF-Pulses
beginnen, da der Schwingkreis noch eine gewisse Zeit nachschwingt. Auch wenn die Kurzschlufsdioden
schon wieder sperren, so daft das Signal passieren kann, iibersteuern die Verstiarker noch eine gewisse
Zeit. In Abb. 5.8 ist ein typisches von der Scope-Karte gemessenes Spannungssignal gezeigt (allerdings
von einer Messung an 5LiD). Nach Ende des Pulses verstreichen 17 ps bis die Verstirker wieder normal
arbeiten und man die Moglichkeit hat, die FID zu messen. Die folgende Abschitzung verdeutlicht die
Auswirkung allein der kiirzere Relaxationszeit auf die Signalintensitét.

Aus den abgeschitzten Halbwertsbreiten berechnen sich die Relaxationszeiten nach (3.54) zu:

1
Protonen: I, = 55kHz = T, = =5,8us (5.4a)
wl,

Deuteronen: I, =6,8kHz = T = 46,5 us (5.4b)

Waéhrend den 17 us nach dem Puls zerfallen die Amplituden exponentiell:

Up(17us) = 0,050

Ult)=Upe ™ =
Ug(17ps) = 0,690,
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Die Intensitét des Peaks entspricht dann dem in der folgenden Messung integrierten Signal:

oo
_t

Ju, = 0,05/e‘T2 dt

J © [U, = 0307

- mit/e Tadt =T, =

Ui = 323

JUs = 0,69/e‘édt 0 JUa

0

Das heifit allein durch die kiirzere Relaxationszeit ist die zu erwartende integrierte Signalamplitude
um gut einen Faktor 100 geringer. Hinzu kommt, daft, wie erwéhnt, selbst bei Raumtemperatur (bei
gleichen Halbwertsbreiten) das Deuteronensignal deutlicher zu sehen war.

Rauschen

Ein generelles Problem bei der Detektion ist das relativ starke Grundrauschen, welches in Abb. 5.8
vor dem Puls sichtbar ist. Die Quelle ist der breitbandige Leistungsverstéarker, bei dessen Abschalten
der Rauschpegel auf ca. 1/10 fallt. Die drei in Reihe geschalteten gekreuzten Dioden reichen offenbar
noch nicht aus; allerdings wiirden weitere Dioden auch keine nennenswerte Verbesserung ergeben,
denn das Rauschen iiberwindet die Dioden auf zwei Weisen: einmal gibt es im Rauschen Spitzen von
>1.8V, bei denen die Dioden kurzzeitig aufschalten, zum anderen besitzen die gesperrten Dioden eine
gewisse Kapazitét, die als Wechselstromwiderstand wirkt. Wie man anhand des Dampfungsverhaltens
der Dioden sieht koppelt der weitgehend grofite Teil des beobachteten Rauschens kapazitiv durch. Die
Déampfung der Dioden zeigt entsprechend des Wechselstromwiderstandes Z¢ = ﬁ, einen %—abhéngigen
Verlauf (Rauschspektrum mit Spektrum-Analyzer gemesssen).

5.3.2 Deuteronen

Fiir NMR-Messungen am Deuteron wurde 5LiD als Probe ausgewihlt, da aus der Kristallsymmetrie
keine Quadrupolverbreiterung der Deuteronen-NMR-Linie resultiert und man es so mit einem schma-
len, also einfach nachzuweisenden Signal zu tun hat. Aus kryotechnischen Griinden mufiten diese
ersten Messungen bei v = 16,46 MHz und By = 2523,8 mT gemacht werden. Aus den Messungen bei
Raumtemperatur ist bekannt, daft die direkte Messung mit voller Sampling-Rate bessere Ergebnisse
liefert als die Benutzung des Mischers. Daher wurde von Anfang an die FID direkt gemessen. Einige
Messungen mit Mischer bestéatigten dieses Ergebnis.

Aufbau der TE-Polarisation

Gleich bei den ersten Messungen war deutlich ein Signal zu sehen, das auch zusehends stéarker wurde.
Dabei war selbst fiir das noch nicht voll ausgewachsene TE-Signal nur eine Pulslange von T, = 1 us
notig, um ein recht sauberes Signal zu messen. Uber gut eine Stunde wurde diese Aufbauphase beob-
achtet und ungefahr alle 2 Minuten eine Messung (1Puls, 1 us) gemacht. Abb. 5.9 zeigt die Entwicklung
der aus den Spektren berechneten Flacheneinheiten. Deutlich ist das Wachsen der Polarisation an der
Zuhnahme der Signalflicheneinheiten zu erkennen. An diese Messpunkte wurde eine Exponentialfunk-
tion der Form A(t) = Ay — ¢- e~ %7 mit den freien Fitparametern Arg, ¢ und T angefittet. Demnach
liegt die TE-Polarisation bei Arg~ 350 FE und die Aufbauzeit betrigt T' ~ 210 min. Wollte man spéter
von dynamischen Signalen die echte Polarisation bestimmen, miiffte zur exakteren Bestimmung der zur
TE-Polarisation gehorenden Flécheneinheiten App die Aufbauphase noch deutlich ldnger beobachtet
werden. Wie man sieht, ist die Kriimmung der Exponentialfunktion in Abb.5.9 relativ schwach, da
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iiber weniger als ein Drittel der Aufbauzeit T' gemessen wurde. Der daraus extrapolierte Endwert fiir
die Flacheneinheiten ist daher recht unsicher. Der Fit dient hier auch nicht zur exakten Bestimmung
von Arg und T, sondern soll nur zeigen, daf das gemessene Aufbauverhalten mit den Erwartungen
iibereinstimmt.

Am Ende der Aufbaukurve sind drei gesonderte Mefpunkte (%) eingetragen, fiir die zweimal 20 und
einmal 50 Pulsen (1 us) in unmittelbarer Folge gegeben wurden. Die fiir diese drei Messungen ange-
gebenen Werte der Flacheneinheiten, sind die Mittelwerte der 20 bzw. 50 Einzelmessungen. Deutlich
ist daran die, wenn auch nur leichte, Zerstérung der Polarisation zu sehen. Hieraus lasst sich ab-
schiitzen, dak ein 1 us-Puls die Polarisation in der Grokenordnung von 2-1073 zerstoért. Durch Wahl
einer kiirzeren Pulszeit kann dieser Wert natiirlich noch verringert werden, was allerdings auch das
Signal /Rausch-Verhéltnis der einzelnen Messungen verschlechtert.

NMR Messungen bei dynamischer Polarisation

Aufgrund des zu hohen Magnetfeldes lagen die optimalen Mikrowellenfrequenzen zur dynamischen
Polarisation aufterhalb des von der Diode abgedeckten Bereichs. Daher war der Effekt der Mikrowellen
deutlich geringer als gewohnt. Abb. 5.10 zeigt das °LiD-NMR-Signal bei dynamischer Polarisation, die
in etwa dem 4-fachen der TE-Polarisation entspricht (1400 FE).

Da die Anregungsfrequenz des Pulses genau der Kern-Larmor-Frequenz entspricht, mufs man sicher
sein, dafs der beobachtete Peak wirklich der reinen Kernspinresonanz entspricht und keinen Rest des
Anregungspulses enthilt. Um das zu Uberpriifen, wurde im Anschluff eine off-resonance®-Messung
bei ausgeschaltetem Magnetfeld gemacht (60 Pulse). In Abb.5.10 ist zusétzlich das Spektrum dieser
Messung zu sehen. Aus Darstellungsgriinden ist es mit einem negativen Offset geplottet. Man erkennt
an der Stelle der Anregungsfrequenz (v, = 16,46 MHz) keinerlei Uberhéhung. Somit kann man sicher
sein, daf das in den on-resonance-Messungen nachgewiesene Signal ausschliefslich von der Kernresonanz
stammt.

®Die Begriffe on- bzw. off-resonance driicken allgemein aus, ob ein System (hier die Kernspins im Magnetfeld) in
Resonanz mit der Anregung (hier also dem HF-Puls) ist
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Abb. 5.10: Deuteronen-NMR-Signal von
SLiD bei 1K (1 Puls, 1us), 1400FE = P ~
0,2%. Zusétzlich ist das Spektrum einer
‘off-resonance’-Messung (60 Pulse 1us) ge-
plottet, fiir die das Magnetfeld ausgeschaltet
wurde. Aus Darstellungsgriinden ist dieses
Spektrum auf der Ordinate um 0,005 nach
unten verschoben.

Abb. 5.11 zeigt nochmals einen Plot des von der Scope-Karte gemessenen Spannungsverlaufs, hier aber
bei hoherer Polarisation (P = 0,2%) und nach einem 20 ps-Puls. Ab ca. 60 ps auf der Zeitachse erkennt
man deutlich die FID. Deren Intensitét war groffer als erwartet, so daf wiahrend der ersten 60-70 us
die an der Scope-Karte eingestellte +3 V-Bereich nicht ausreichte. Die Ausschnittsvergréferung zeigt
die Ostzillation des Signals mit der Larmorfrequenz im Detail.

In fritheren Versuchsmessungen mit der gepulsten NMR wurden auch quadrupolverbreiterte Deutero-
nensignale von D-Butanol gemessen (Festkorper, 1 K, dynamische Polarisation). Daf sich diese Signale
— die mit einigen 100 kHz noch um ein Vielfaches breiter sind, als die der Protonen in Festkorpern —
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Abb.5.11: Spannungssignal an der Scope-Karte nach einem 20 us-Puls. Im Bereich nach 150 pus erkennt man
das Abklingen der FID — die Ausschnittvergréfierung im Insert zeigt deutlich die Oszillation.
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iiberhaupt nachweisen lassen, liegt an dem anderen Verbreiterungsmechanismus, der kein so schnelles
Abklingen der FID zur Folge hat. Trotzdem hat offenbar das Fehlen des ersten Teils der FID einen
Einflufs auf die Linienform. Mangels Sensitivitdt des damaligen Aufbaus mufste mit mehreren Pulsen
gemessen werden, so daf sich auch das reine Absorptionssignal nicht bestimmt liefs (siehe néchster Ab-
schnitt). Mit dem weiterentwickelten System sollten jetzt auch Messungen mit einem Puls ausreichend
sein um ein brauchbares Spektrum aufzunehmen. Das dann manuelle extrahierte Absorptionssignals
wird zeigen, welchen Einfluft das Fehlen der ersten Mikrosekunden der FID auf das reine Absorpti-
onsspektrum hat und inwieweit dadurch die Moglichkeit der Polarisationsbestimmung eingeschrankt
wird.

Extraktion des Absorptions- und Dispersionssignals

In den bisher gezeigten Spektren ist immer der Betrag der FT dargestellt, also nicht das reine Absorp-
tionssignal. Da, wie erldutert, die Phasenlage bei jedem Puls verschieden ist, konnen das Absorptions-
und Dispersionssignal nicht automatisch aus Real- und Imaginérteil der FT extrahiert werden. Aus der
in Abb.5.11 gezeigten Messung wurden einmal 'manuell’ Absorptions- und Dispersionssignal erzeugt.
Dazu wurde die komplexe FT mit einem Phasenfaktor e’ so gedreht, dak Real- und Imaginirteil
den reinen Absorptions- und Dispersionsanteilen entsprachen. Der richtige Phasenwinkel ¢ wurde
dafiir rein empirisch bestimmt, das heifst so lange veréndert, bis beide Anteile moglichst (Achsen-
bzw. Punkt-) symmetrisch aussahen. Eine automatische Bestimmung der Phase des Anregungssignals
(z.B. iiber eine zweite Scope-Karte) oder die Moglichkeit, immer mit fester Phase zu pulsen, wére die
Vorraussetzung, um aus dem dann automatisch berechneten Absorptionssignal auch das Vorzeichen
der Polarisation zu bestimmen. Aufserdem besteht bei quadrupolverbreiterten Signalen die Moglich-
keit die Polarisation aus dem Absorptionssignal mit Hilfe der Asymmetriemethode[Har 02] zu ermitteln.

Zur Bestimmung der Polarisation iiber die Flidcheneinheiten ist zwar der Betrag der FT weniger ver-
rauscht als das Absorptionssignal, allerdings erschweren die weit auslaufenden Flanken des darin ent-
haltenen dispersiven Anteils (siche Abb.5.12) die exakte Bestimmung der Fliche. Hinzu kommt, dafs
rein mathematisch der Betrag eines ’lorentzartigen’ Dispersionssignals im Integral divergiert, sowie
die Tatsache dafs der Schwingkreis nur {iber eine begrenzte Breite ein anndhernd konstantes Reso-
nanzverhalten zeigt. Somit scheint die Verwendung des absorptiven Anteils die sichere Methode zu
sein.
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Zusammenfassung und Ausblick

Die magnetische Kernresonanz ist das Schliisselverfahren zur genauen Bestimmung der Targetpolari-
sation in teilchenphysikalischen Experimenten. Seit Beginn der PT-Forschung wird dazu die cw-NMR
benutzt. Wie aufgezeigt wurde, besitzt dieses Verfahren allerdings einige Schwéchen, wie nichtlineare
Effekte und mitunter Verzerrung der Linienform. Ziel der vorliegenden Arbeit war es, ein auf die spe-
ziellen Anforderungen des Polarisierten Targets angepasstes, gepulstes NMR-System aufzubauen und
auf seine Verwendbarkeit zur Polarisationsmessung zu testen.

Die in anderen Bereichen eingesetzten NMR-Systeme arbeiten gewohnlich bei Raumtemperatur und
sind darauf ausgelegt ein moglichst sauberes und detailliertes NMR-Spektrum zu messen. Dazu wer-
den so leistungsstarke Pulse eingesetzt, daf dabei die Polarisation praktisch vollstandig zerstort wird.
Im Gegensatz dazu darf beim FEinsatz am Polarisierten Target die Polarisation so wenig wie moglich
beeinflufft werden. Den verénderten Bedingungen mufite entsprechend bei der Konzeption Rechnung
getragen werden.

Da mit dem Einsatz der gepulsten NMR zur Polarisationsmessung im PT-Bereich Neuland betreten
wird, galt es eine Reihe von Dingen neu zu konzipieren und zu verstehen. Obwohl das Mefsprinzip der
gepulsten NMR deutlich einfacher ist als das des cw-Verfahrens, ist dennoch ein &hnlicher, wenn nicht
sogar groferer apparativer Aufwand von Noten. Entsprechend viele Komponenten miissen optimiert
und aufeinander abgestimmt werden.

Fiir die Messungen mit der gepulsten NMR wurde ein spezieller Kryostateinsatz gefertigt, in dem eine
verstellbare Abstimmkapazitit moglichst nahe der Spule integriert ist. Erste Messungen an Fliissig-
keiten bei Raumtemperatur zeigten eine im Vergleich zur cw-NMR deutlich héhere Sensitivitdt. So
konnten mit wenigen Pulsen NMR-Signale einer fliissigen Butanolprobe gemessen werden wozu sonst
mehrere Tausend Sweeps der cw-NMR notwendig wéren. Dabei sind mit der gepulsten NMR, sowohl
Protonen- als auch Deuteronensignale von Fliissigkeitsproben nachgewiesen worden.

Messungen an Protonen in festen Proben und bei Temperaturen von T' = 1K zeigten aber, daft die
Sensitivitdt des Systems noch nicht ausreichend ist, um unter diesen Umstdnden Protonensignale nach-
zuweisen. Aufgrund der deutlich kiirzeren Relaxationszeit T5 und der Tatsache, mit der Aufzeichnung
der FID erst ca. 17 us nach Pulsende beginnen zu koénnen, ist zu Beginn der Aufzeichnung schon der
grofte Teil der FID zerfallen.

Messungen an Deuteronen hingegen zeigen vielversprechende Ergebnisse. Sie bestdtigen, daf es mit
dem Verfahren der gepulsten NMR, ebenfalls méglich ist, die Kernspinpolarisation zu bestimmen, ohne
sie zu zerstéren. Im Rahmen dieser Arbeit wurden dazu Messungen an °LiD unternommen (siehe Ab-
schnitt 5.3.2). Die aus den Spektren berechneten Flacheneinheiten sind dabei relativ stabil und zeigen
klar das erwartete Aufbauverhalten der TE-Polarisation. Weitere Messungen miissen jedoch zeigen wie
verlaflich und reproduzierbar sich daraus die Polarisation bestimmen laft. Fir den Fall quadrupol-
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66 Kapitel 6. Zusammenfassung und Ausblick

verbreiterter Deuteronensiganle ist zu untersuchen, wie sich das Fehlen des Anfangs der FID auf die
berechneten Siganle auswirkt und inwieweit das die Polarisationsbestimmung beeinfluftt — sowohl mit
der Asymmetriemethode als auch iiber die Flacheneinheiten.

Es hat sich jetzt schon gezeigt, dafl die gepulste NMR das cw-Verfahren im Bereich der Polarisations-
bestimmung nicht komplett ersetzen kann, es bietet aber in einigen Fallen wichtige Vorteile. Neben
der erwithnten Sensitivitdt bei Deuteronen in SLiD, kénnen aufgrund der relativen Nihe der Larmor-
frequenzen von °Li und D ! beide NMR-Signale mit einem geniigend kurzen Puls gemessen werden.
Desweiteren kann die Moglichkeit der Aufnahme von Einzelmessungen in sehr schneller Folge helfen,
das dynamische Polarisationsverhalten von HD besser zu untersuchen und HD so fiir den Einsatz
als Targetmaterial gezielt zu optimieren. Dariiberhinaus ist die Schnelligkeit des Verfahrens fiir neue
medizintechnische Anwendungen auf Basis polarisierter Festkorpersubstanzen unerlafslich.

'mit 15,7 bzw. 13,6 MHz bei 2,5T
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