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Kapitel 1: Einleitung

1. Einleitung

Bereits seit den 50er Jahren des letzten Jahrhunderts sind Untersuchungen zu den Me-
chanismen des optischen Pumpens von *He und vielen anderen Atomen gemacht wor-
den [Hap72]. Die Mdglichkeit, Drehimpuls nicht nur auf die Elektronenhiille zu iiber-
tragen, sondern tatsdchlich durch das Einstrahlen von resonantem Licht eine Ungleich-
besetzung der Kernspinpopulationen im Grundzustand weit oberhalb der Boltzmannpo-
larisation zu erreichen, fiihrte bereits 1962 zu ersten Anwendungen von polarisiertem
*He in Streuexperimenten an einem Tandem Van de Graaff Beschleuniger [Phi62].
Neben dem prinzipiellen Erforschen von atomaren Eigenschaften, was zu weiteren Un-
tersuchungen des Polarisationsprozesses fiihrte, war und ist polarisiertes “He in der Be-
schleunigerphysik von groflem Interesse. So ist z.B. der elektrische Formfaktor des
Neutrons G, mehrfach an polarisiertem *He im ¢™-Beschleuniger MAMI der Universi-
tdit Mainz gemessen worden ([Mey94],[Roh99],[Ber01], Kapitel 8.3.1), und es findet
immer groBBeren Einsatz als Neutronen Spinfilter ([Sur95], [Mue04], [ILL04]). Des wei-
teren kann durch Bestimmen der spinabhingigen Neutronenstreuldnge von “He das Ver-
stindnis der theoretisch noch nicht befriedigend beschriebenen Vier-Nukleonen-
Modelle verbessert und insbesondere ein direkter Zugang zur Spinabhingigkeit der
starken Wechselwirkung gefunden werden. Experimentell wird dabei die *He-
Streuldnge sowohl in Interferenzexperimenten [Ket04], als auch durch Spinecho-
Spektrometrie [Zim02] gemessen.
Im Laufe dieser Arbeit wurde mit der in Kapitel 5 beschriebenen Apparatur sowohl eine
weitere G, Messung (Sommer 2003), als auch mehrere Messungen am Neutronen-

: strahl des TRIGA Reaktors (Universitit Mainz)
durchgefiihrt.
Ein neues weites Feld an Anwendungen fiir hyperpo-
larisierte Gase wurde Anfang der 90er Jahre erschlos-
sen. M.S. Albert et al. veroffentlichten 1994 als Erste
eine Kernspintomographieaufnahme einer Mauselun-
ge, bei der als ,,Kontrastmittel polarisiertes 129%Xe in
die Lunge eingebracht wurde [Alb94]. Bereits 1995
folgten erste in vivo Lungenbilder mit hyperpolarisier-
tem *He eines Meerschweinchens [Mid95] und Ebert
et al. [Ebe96] gelangen 1995 die erste *He Kernspin-

Abbildung 1.1: Erste in vivo tomographieaufnahme einer menschlichen Lunge in
IHe-MRT einer menschlichen ~ YV© (‘Abbll‘dung 1'1)', ) ) )
Lunge [Ebe96]. Es zeigte sich, da} die Lungenbildgebung mit polari-

siertem *He ein groBes diagnostisches Potential fiir die
Humanmedizin und Pharmaindustrie besitzt, so daf} es
lohnenswert erschien, groBere Anstrengungen zu unternehmen, um dieses Verfahren zu
einer allgemein anerkannten Diagnosemethode auszubauen.
Die groBite medizinische Studie mit iiber 100 eingebundenen Patienten bzw. Probanden
wurde zwischen 2001 und 2004 in Rahmen des europdischen Forschungsprojektes
»PHIL® (Polarised Helium to Image the Lung) erfolgreich durchgefiihrt (vgl. Kapitel
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8.1.2). Eine weitere DFG finanzierte interdisziplindre Studie ,,Forschergruppe FOR
474 verbindet verschiedene klinische und methodische Untersuchungen an der Univer-
sititsklinik (Mainz), dem Institut fiir Physik (Mainz) und dem Max Planck Institut fiir
Polymerforschung (Mainz). Bei letzterem werden sowohl die Techniken fiir *He Bild-
gebung vorangetrieben, als auch die Diffusionseigenschaften des polarisierten Heliums
in Gegenwart anderer Gase, wie z.B. SF¢ untersucht. Im Rahmen dieser Studie gelang
es auBerdem in einem Gemisch von polarisiertem *He und '*Xe gleichzeitig Kernspin-
tomographieaufnahmen beider Elemente zu machen (Kapitel 8.1, [BluO4a,b] ).

Ziel dieser Arbeit war es, ein Gesamtkonzept zu vervollkommnen, das durch die Erzeu-
gung ausreichend groBer Mengen von hochpolarisiertem *He und der weitgehend pola-
risationserhaltenden Speicherung den Transport an die jeweiligen Experimente bzw. an
die Kliniken ermdglicht und dessen Einsatz in zahlreichen interdisziplindgren Messun-
gen.

Zur Bereitstellung von hochpolarisiertem *He (HP *He) gibt es zwei prinzipielle Kon-
zepte. Zum einen die Produktion des Gases direkt vor Ort und zeitnah zur Anwendung,
zum anderen die Herstellung in einem Zentrallabor mit anschlieBendem Transport zum
jeweiligen Anwender. Fiir beide Vorgehensweisen lassen sich verschiedene Vor- und
Nachteile finden, deren Abwédgung dann zur Wahl des entsprechenden Konzeptes fiih-
ren. Die beiden stdrksten Argumente, die fiir eine zentrale Herstellung sprechen und fiir
alle unten aufgefiihrten Anwendungen giiltig sind, sind folgende:

1. Das Fachgebiet des eigentlichen Anwenders ist im allgemeinen weit entfernt von dem
des optischen Pumpens, soda3 er weder in der Lage noch willens ist, groBe Anstrengun-
gen zu unternchmen bzw. groBe finanzielle Lasten zu tragen, um polarisiertes *He selbst
herzustellen.

2. Trotz des technischen und logistischen Mehraufwandes und der mitunter langen
Transportwege sind der Polarisationsgrad und die verfiigbaren Mengen deutlich grofer
bei zentraler Produktion, als im Falle der z.Zt. verfiigbaren On-Site-Polarisatoren. Es
sind also auf diese Weise auch bessere experimentelle Ergebnisse zu erwarten.

Die Anspriiche an die Logistik und technischen Losungen sind je nach Anwendung un-
terschiedlich hoch. Die in Kapitel 8.3 vorgestellten Experimente in der physikalischen
Grundlagenforschung verlangen hochste Polarisation bei moderaten Mengen. Das Gas
selbst wird dabei nicht verbraucht, sondern vollstdndig im depolarisierten Zustand zur
Fiillstation zuriick gebracht. Die Anwendungen im klinischen Bereich sind dagegen im
Bezug auf den Polarisationsgrad deutlich unkritischer, bendtigen aber weit groBere
Mengen und erschweren die Wiedergewinnung des teuren Edelgases dadurch, daB3 es
vom Probanden oder Patienten {iber viele Atemziige wieder ausgeatmet und stark ver-
diinnt in einem Luftsack aufgesammelt werden muf3. Allen Anwendungen ist dabei aber
gemein, daB *He polarisationserhaltend zum Experiment gebracht werden mus.

Die bei weitem anspruchsvollste Anwendung im Bezug auf die hier angesprochene Pro-
blematik ist die Kernspintomographie der menschlichen Lunge an weit entfernten Kli-
niken. Daf} dies sogar im Routinebetrieb moglich ist, wurde im Rahmen der PHIL-
Studie, auf die in Kapitel 8.1.2 ndher eingegangen wird, und in dieser Arbeit gezeigt.
Dabei wurde HP *He aus dem Institut fiir Physik der Universitit Mainz 19 mal nach
Sheffield (England) und 13 mal nach Kopenhagen (Danemark) per Flugzeug transpor-
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tiert und dort bei der Lungenbildgebung zum Einsatz gebracht. Die Ergebnisse der er-
sten Transporte nach Sheffield sind in [Wil02] verdftentlicht.

Die Logistik dieses Projektes verdeutlicht Abbildung 1.2. Es ist gelungen, den *He-
Kreislauf auch bei der klinischen Anwendung zu schliefen. D.h., man kann hochpolari-
siertes “He aus einer Produktionsanlage weltweit zum Einsatz bringen und das zuriick-
gewonnene Helium wieder in den Polarisationsprozef3 einfiigen. Die im Rahmen von
PHIL getestete langste Transportzeit fiir polarisiertes Gas lag bei ca. 36 h. Damit stellen
auch Uberseetransporte kein Hindernis mehr dar.

Speicherung |
Transport

Abbildung 1.2: °He-Kreislauf fiir die klinische Anwendung in der Lungenbildgebung.
Die entscheidenden Komponenten sind: Der Polarisator, die Moglichkeit der Speiche-
rung und des Transportes, die Applikation des Gases in den Atemstrom des Patienten
und die Riickgewinnung des *He.

In den Kapiteln 2-4 wird ein Uberblick iiber die Erzeugung, das Relaxationsverhalten
und die Polarimetrie fiir kernspinpolarisiertes *He gegeben, um dann in den Kapiteln 5
und 6 im Detail die technische Realisierungen der Erzeugung, Speicherung und den
Transport von polarisiertem *He zu beschreiben. In Kapitel 7 werden zwei das Gesamt-
konzept charakterisierende Messungen vorgestellt. Auf die Anwendungen in der Grund-
lagenforschung und in klinischen Studien mit eigener Beteiligung wird in Kapitel 8 ein-
gegangen. Kapitel 9 schlie8t mit einer Zusammenfassung und gibt einen Ausblick auf
mogliche weitergehende Anwendungen der vorgestellten Entwicklungen.
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2. Erzeugung von kernspinpolarisiertem He

Die im allgemeinen Polarisation des Kernspins P genannte Ungleichbesetzung der mg-
Quantenzustinde im Grundzustand eines 2-Niveau Systems wie hier *He ist definiert
als:

N, -N_
N, + N_

P = 2.1).

Hierbei sind N, die Besetzungszahlen des *He-Kernspins (I=1/2) mit paralleler (anti-
paralleler) Projektion auf die quantisierende Magnetfeldachse.

Zur Erzeugung von hohen Kernspinpolarisationen in *He sind z.Zt. drei Techniken be-
kannt. Die beiden meistbenutzten sind Anwendungen des optischen Pumpens zum indi-
rekten Transfer des Drehimpulses auf den Kernspin. Dabei wird der Drehimpuls von
resonant eingestrahltem Laserlicht zur Verfiigung gestellt. Beim Spinaustauschpumpen
(Spin Exchange Optical Pumping, SEOP) wird zunichst in einem *He-Alkali Gasge-
misch das Alkaliatom polarisiert. Dieses iibertrdgt dann durch Spinaustauschsto3e den
Drehimpuls auf das *He. Die direktere Methode ist das Austauschpumpen iiber metasta-
bile *He-Zustinde (Metastable Exchange Optical Pumping, MEOP). Dabei wird in rei-
nem *He bei niedrigem Druck von ca. lmbar durch eine Gasentladung ein metastabiler
Zustand angeregt, von wo aus zirkular polarisiertes Laserlicht zwecks Umbesetzung der
Zeeman-Niveaus absorbiert werden kann. Austauschstofe iibertragen dann die Polarisa-
tion auf die Grundzustandsatome. Bei beiden Verfahren verhindern verschiedene Rela-
xationsmechanismen das Erreichen der vollstindigen Polarisation, so dal der Gesamt-
prozel als Ratengleichung beschrieben werden mul3, bei der der pumpende Term zu
maximieren und die relaxierenden Terme entsprechend zu minimieren sind. Dies gelingt
in Abhéngigkeit des gewiéhlten Verfahrens und des Standes der jeweiligen Technik un-
terschiedlich gut und erklért die grofen Diskrepanzen in maximaler Polarisation und
Menge des polarisierten *He, die bei den unterschiedlichen Arbeitsgruppen weltweit
erreicht werden.

SEOP wird im nichsten Kapitel weiter erldutert und MEOP, als die in dieser Arbeit
benutzte Methode, in Kapitel 2.1.2 ausfiihrlicher diskutiert.

Das dritte bisher kaum benutzte und technisch sehr aufwendige Verfahren nutzt die Ab-
hiangigkeit der Boltzmann Polarisation Pg,;, von der Temperatur 7 und dem dulleren
Magnetfeld B

2 uB

_ exp( ) — 1
2uB
exp( S7—) + 1

2.2)

Boltz

mit 4 = magnetisches Kerndipolmoment, £ = Boltzmannkonstante. Dabei wird bei ex-
trem niedrigen Temperaturen (7=0O(mK)) und sehr hohen Magnetfeldern B=0O(15 T)
eine Kernspinpolarisation im *He nahe 1 erreicht. Durch adiabatisches, polarisationser-
haltendes Erwédrmen konnten im Prinzip sehr grofle Chargen von bis zu 1000 Standard-
litern am Tag an hochpolarisiertem Gas produziert werden [Fro98]. Im Folgenden wird
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auf diese Methode nicht weiter eingegangen, da ihre Anwendbarkeit bis heute noch
nicht klar demonstriert wurde.

2.1.1 Polarisation durch Spinaustauschpumpen

Wie auch beim MEOP wird beim SEOP der Drehimpuls nicht direkt auf den Kernspin
ibertragen, sondern der Elektronenspin als Zwischenspeicher benutzt. Obwohl das Ver-
fahren prinzipiell mit jedem Alkalimetall funktioniert, hat sich das Rubidiumpumpen
aufgrund einiger technischer Vorteile durchgesetzt. Zum einen stehen Laser der ent-
sprechenden Wellenldnge (795 nm) mit hohen Leistungen als Laserdiodenbatterien
preiswert zur Verfiigung und zum anderen erlaubt der hohe Dampfdruck des Rb ein
Arbeiten bei moderaten Temperaturen (80°C bis 150°C). Zur Polarisation wird ein
GlasgefiB in einem entsprechenden magnetischen Haltefeld mit einigen Bar *He und
einer kleinen Menge Rubidium mit einem Rb-Dampfdruck in der GréBenordnung 107
mbar gefiillt.

Durch Einstrahlen von resonantem zirkular polarisiertem 795 nm Licht kann das 5281/2
(my = -1/2) Niveau selektiv in das 5°Py,, (m;= 1/2) gepumpt werden. Die Besetzung der
oberen Zeeman-Niveaus gleicht sich zwar iiber ,,Collisional Mixing* aus, doch da die
Reemission von hier aus gleichméBig in die unteren Niveaus geschieht, kommt es zu
einer Populationszunahme im nichtabsorbierenden m; = +1/2 Niveau. Dieser Elektro-
nenspin des Rubidiums wird dann durch SpinaustauschstoBe auf den *He-Kern iibertra-
gen (vgl. Abbildung 2.1).

Collisional Mixing
52P, m,=-1/2 /\ m,=+1/2 ’
+
50% o 50%
m,=-1/2 m,= +1/2
a) b)

Abbildung 2.1 a) Schematische Darstellung der beim optischen Pumpen mitc " Licht
mayfsgeblichen Energieniveaus des Rubidiums. b) Bei einem Stof3 zwischen einem Rb-
und einem > He-Atom konnen beide ihre Spinpolarisation iiber die Dipol-Dipol Wech-
selwirkung austauschen, wodurch die Kernspinpolarisation des *He aufgebaut wird.

Ein groBer Nachteil des SEOP ist der ineffiziente Ubertrag des Rubidiumspins auf das
*He mit einem Wirkungsquerschnitt von nur o 102* cm”. So sind selbst unter guten
Bedingungen nur Produktionsraten von 10'7 Atome/s erreichbar [Chu01], obwohl die
Elektronenhiille des Rb bereits nach Millisekunden fast vollstindig polarisiert ist. Mit-
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telt man die Relativgeschwindigkeit zwischen Rb-Dampf und *He Atom bei einem Rb-
Sittigungsdampfdruck vom 10~ mbar so ergibt sich etwa ein Spinflip alle 5 Stunden pro
*He Atom. Durch diese langen Aufpolarisationszeiten wird das Verfahren sehr empfind-
lich auf Depolarisationsprozesse, die durch Wandrelaxation u.4. hervorgerufen werden
(siehe Kapitel 3). Diese miifiten zum Erreichen hoher Polarisation dann in der GroB3en-
ordnung einiger Tage liegen. Dennoch wurden bereits 70% - 75% Polarisation in einer
100cm’ Zelle bei Driicken von ca. einem Bar erreicht [Cha03].

Diese Ineffizienz entkriftet gleichzeitig den scheinbaren Vorteil des SEOP gegeniiber
MEOP, dal3 durch Polarisieren bei hohen Driicken eine nachtrigliche Komprimierung
des Gases nicht mehr notwendig ist. Wie spéter gezeigt, ist das nahezu verlustfreie Ver-
dichten des mittels MEOP polarisierten *He Gas von einem mbar auf mehrere Bar mdg-
lich.

Ein Vorteil des SEOP ist allerdings, da3 ohne Aufwand derartige Polarisatoren auch auf
12X e umgestellt werden kénnen, das dann prinzipiell mit derselben Methode polarisiert
werden kann. MEOP ist dagegen auf *He limitiert.

2.1.2 Polarisation durch metastabiles Austauschpumpen

Im Rahmen dieser Arbeit kam ausschlieBlich das im folgenden diskutierte metastabile
Austauschpumpen zum Einsatz. Die technische Realisierung und die Leistungsfahigkeit
des entwickelten Polarisators werden in Kapitel 5 vorgestellt.

Da direktes Polarisieren des Kernspins nicht moglich ist, benutzt man beim MEOP den
metastabilen 2° S| Zustand als Zwischenmedium fiir den vom eingestrahlten Laserlicht
zu Verfiigung gestellten Drehimpuls. Im Gegensatz zu SEOP ist hier ausschlieBlich rei-
nes “He am PumpprozeB beteiligt von dem ein Anteil von ca. 10° durch eine Wechsel-
feldgasentladung (2-4 MHz) in den metastabilen Zustand ‘He* angeregt werden. Der
ProzeB3 findet in einem richtungsquantisierenden homogenen Magnetfeld der Gro3enor-
dung B = 10 G und bei Driicken um Imbar statt. Ein Teil der metastabilen Atome wird
dann durch entlang des Magnetfeldes eingestrahltem, resonantem, zirkular polarisiertem
1083nm Laserlicht in den 2°Py Zustand gepumpt, wobei entsprechend der Zirkularpola-
risation (z.B. ¢") des Lichtes eine Drehimpulskomponente AL, = +1 iibertragen wird.
Aus den zwei Hyperfeinniveaus des 2°S; Zustandes sind neun Uberginge in die fiinf
Hyperfeinniveaus des 2°P; Multipletts méglich. Sie werden mit steigender Energie von
C1 bis C9 durchnumeriert. In [Nac85] wird gezeigt, da3 das Pumpen auf den C1 und C3
Linien eine den anderen Ubergingen entgegengesetzte Kernspinpolarisation erzeugt.
Faltet man das Profil eines typischen Lasers (GauBprofil mit 2-3 GHz) mit dem Dopp-
lerprofil des *He bei Zimmertemperatur, so zeigt sich, daB die C1 bis C7 so eng beiein-
ander liegen, daB3 unerwiinschte Beimischungen der C1 und C3 in die anderen Linien
kaum zu vermeiden sind [Kro02]. Da die beiden Uberginge C8 und C9 dagegen klar
von den anderen Linien zu trennen sind und auch ithre Maxima 6,7 GHz auseinander
liegen, ohne daB sich ihre Profile liberlappen, werden diese i. allg. beim MEOP genutzt.

Durch gaskinetische Stof8e mischen sich die 23PJ wahrend einer Lebensdauer von t ~
107's vollstindig. Dies wird als Collisional Mixing bezeichnet. Sie reemittieren dann
isotrop in die 2°S,-Hyperfeinzustinde. Daraus resultiert dort gleichzeitig eine Verschie-
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bung der Besetzungszahlen der einzelnen Niveaus zugunsten der hoheren mg Quanten-
zahlen (vgl. Abbildung 2.2). Die durch Hyperfeinwechselwirkung zustande kommende
Kopplung zwischen Kernspin und Hiille fiihrt zu einer Kernspinpolarisation, da deren
charakteristische Wechselwirkungszeit mit typ = 2,23- 107'% [Ros70] sehr viel kleiner ist
als die Lebensdauer 1 der 2°P y Zustande. Die Atome im metastabilen Zustand stof3en mit
Grundzustandsatomen. Bei einem Teil dieser Stofle kommt es zum Austausch der Anre-
gungsenergie der StoBpartner, sogenannten metastabilen Austauschstof3en. Dabei bildet
sich ein 2%, -Molekiil mit einer Lebensdauer von ca. 1ps. Da diese um zwei GroBen-
ordnungen kleiner ist als die Hyperfein-Wechselwirkungszeit, bleibt die Orientierung
des Kernspins beim Stof3 erhalten und es kommt zu einer Verschiebung der Besetzungs-
zahlen zugunsten eines Grundzustandsniveaus (hier: m= +1/2). Diese Austauschstof3e
konnen folgender Mallen dargestellt werden [Eck92]:

SHe(mp=-1/2)+ *He*(mg") <> *He*(mg -1)+ *He*(mp=1/2) (2.3).

Betrachtet man wieder den Austauschwirkungsquerschnitt oyg = 7-10™'¢ cm?, die Dichte
der metastabilen Atome von ca. 10'® cm™ und die Relativgeschwindigkeiten der StoBpa-
rameter, so erhélt man ca. alle 3,3 s einen mit Spinflip verbundenen Austauschstof3 pro
Grundzustandsatom [Ebe00].

Mischung durch
StoBe

Isotrope
Reemission

2P, F=1/2

Metastabiler

23S, Zustand
\ F=3/2

1 P =60%
1S,

03
e

-3/2

etastabile
Austauschsto

Gasentladung

F=I=1/2

-1/2 +172 mp=my;

Abbildung 2.2: Optisches Pumpen metastabiler *He-Atome ( *He*). Eingezeichnet sind
die o "-Uberginge (Amp=+1) im Falle des C9 Pumpens. Die eingekreisten Zahlen ge-
ben die relativen Ubergangswahrscheinlichkeiten an. Die Verhiltnisse der Balkenhéhen
im 2°S; Zustand entsprechen den Besetzungszahlen im Spintemperaturgleichgewicht bei
einer Polarisation von P = 60%, also x = 4 (siehe Text).
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Durch Einstrahlen von o -Licht, bzw. Umpolen des Magnetfeldes konnen auch die Zu-
stainde der kleineren mr Quantenzahlen bevdlkert werden, die Pumprichtung wird also
umgekehrt. Entsprechend kann sich ein negativer Pumpterm durch nicht vollstindig
polarisiertes Laserlicht, bzw. Verkippung der Laser- gegen die Magnetfeldachse erge-
ben. Kleine Beimischungen der falschen Komponente sind unter Laborbedingungen
nicht zu vermeiden und miissen bei der Interpretation der experimentellen Ergebnisse
beriicksichtigt werden.

Durch Optimieren aller Pumpparameter und Minimieren der Relaxationsmechanismen,
wurden mit dieser Methode bereits Gleichgewichtspolarisationen von tliber 90% erreicht
[Wol04]. Die Aufpolarisationskurve einer solchen Messung an einer hochreinen, ver-
siegelten Pumpzelle ist in Abbildung 2.3 dargestellt.

METEEE | 1 1 1 L 1 1 1 1
90 -
80 -
] P...=91,2 %
70 -
3 ]
2 604 L
c 7 .
2 504 Hellrelaxation: 583 s i
B
5 404 -
Dc-> 30- -
1 PLaserzl()W 3
20 p=10.65 mbar, V=2.01 -
10_‘ t(80%) =29 s i
O__'J'"I""I""I""I""I""I""I""I{ﬁ__
0 50 100 150 200 250 300 350 400
Zeit [s]

Abbildung 2.3:Aufpolarisationskurve an einer versiegelten Pumpzelle. Dabei wurde
eine Maximalpolarisation von P,.. = 91,2 +2% erreicht. Die Gasentladung zerstort
nach Abschalten des Lasers die erzeugte Polarisation. Dieses wird als Hellrelaxation
bezeichnet (vgl. Kapitel 3.3).

Fiir den speziellen Fall, dafl die metastabile Austauschrate sehr viel grofer als die opti-
sche Pumprate ist, also fiir niedrige Laser-Leistungsdichten, stellt sich in den Beset-
zungszahlen der mp-Zeeman-Niveaus ein dynamisches Gleichgewicht ein, bei dem die
2°P-Niveaus niherungsweise unbesetzt sind. Man spricht dann von Spintemperatur-
Gleichgewicht. Es kann gezeigt werden (vgl. z.B. [Wol04], [Kro02]), da3 unter diesen
Bedingungen die Verhéltnisse der Besetzungszahlen n(mg) der einzelnen Zeeman-
Niveaus und damit die Polarisation P mit nur einem Parameter x beschrieben werden
konnen:



Kapitel 2: Erzeugung von kernspinpolarisiertem *He

n(m,+1) 1+P
n(m;.) 1-P

X=

(2.4)

In Abbildung 2.2 sind die relativen Besetzungszahlen der Niveaus bei C9-Pumpen fiir
eine Polarisation P=60%, also x=4, durch die Hohe der eingezeichneten Balken darge-
stellt.

Unter diesen Bedingungen kann die zeitliche Entwicklung der Polarisation durch Ra-
tengleichungen beschrieben werden, die nur von der Photonenabsorptionsrate bei P=0
(Ra0) und der Anzahl N der *He Atome im optischen Pumpvolumen abhingen. Beriick-
sichtigt man noch den Verlust der Polarisation durch eine Relaxationszeit T, und eine
mogliche ¢~ Komponente im eingestrahlten Laserlicht der Intensitét /) mit & = I(c ")/,
so erhilt man die Ratengleichungen fiir den jeweiligen Ubergang.

Fiir C9
. 2 3
lPN:—lPN+§ 9+x ao_ég x2+9x R, 2.5)
2 27 41+2x+3x2+x3 4 1+2x+3x2+x3
Fir C8:
. 2
Loy 1PN, 3x R,—¢ 3x R, (2.6)
2 2 17T 1+2x+3x2+x3 14+2x+3x2 +x3

Es 146t sich ein Pumpparameter A =R,T)/N definieren, mit dem sich die Gleichge-
wichtspolarisation (P = 0) fiir C9-Pumpen mit

%A(9+x)—(x3 ~1)=0 (2.7)

und fiir den C8-Ubergang mit
6A4Ax—-x3+1=0 (2.8)

ergibt. Die Formeln zeigen, dal3 fiir groe Polarisationen x—9q[ geht, die Steigung im-
mer weiter abnimmt und P einem Séttigungswert zustrebt. Den zeitlichen Verlauf der
Polarisation gibt Abbildung 2.4 wieder. Man erkennt deutlich das unterschiedliche Ver-
halten der beiden Uberginge im Bezug auf die Anfangssteigung der zeitlichen Entwick-
lung der Polarisation und das erreichte Maximum.

Bei der in Kapitel 4.1.2 vorgestellten Polarimetrie mittels eines Monomode-Laserstrahls
sind die Voraussetzungen des Spintemperaturgleichgewichts erfiillt und es wird mit
Hilfe von Absorptionsmessungen zur Bestimmung der Polarisation herangezogen.

Aufgrund der seit einigen Jahren verfligbaren Laser mit Leistungen bis zu 15W polari-
siert man mittlerweile in Bereichen knapp unterhalb bzw. in der Sittigung. Diese tritt
ein, wenn die Laserpumprate Rp gleich der natiirlichen Linienbreite 1/t des 2°P-Niveaus
ist. Derartige Polarisationsprozesse konnen durch das Spintemperaturgleichgewicht
nicht mehr beschrieben werden und es bedarf einer Erweiterung der Theorie.
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Abbildung 2.4: Zeitlicher Verlauf der Polarisation auf der C8- und C9-Linie bei zwei
unterschiedlichen o ~ Intensitditen (e=0 bzw. €=1%). Als Parameter gehen die Laserlei-
stung mit 500mW, die Relaxationszeit T;=1000s und die Gasmenge pV=3,3 mbarl ein.

Die Kinetik des optischen Pumpens ist bereits in mehreren Arbeiten beschrieben wor-
den. In [Nac85] wird eine numerische Kalkulation der Entwicklung der Polarisation
unter Beriicksichtigung der eingestrahlten Laserleistung, der Dichten der *He und *He*,
Sattigungseffekten, der Relaxationsmechanismen etc. vorgestellt. Diese Arbeit wird in
[Rud02] noch um geschwindigkeitsverdndernde St6Be erweitert. Zusitzlich wird hier in
starker Vereinfachung ein Zweiniveausystem betrachtet. Die theoretischen Voraussagen
beider Arbeiten konnen die jeweils durchgefiihrten Absorptionsmessungen aber nur
unzureichend beschreiben.

In [Wol04] konnte nun zum ersten Mal eine gute Ubereinstimmung mit experimentellen
Daten aus [NacO1] und [RudO1] bei Absorptionsmessungen mit Monomode-Lasern er-
reicht werden. Dies wurde durch eine prizisere Beschreibung der Photonenabsorptions-
rate und der Erweiterung des Models des optischen Pumpens um die geschwindigkeits-
verdndernden St6fe unter Beriicksichtigung aller Niveaus erreicht. Die Betrachtungen
fiihrten zu den folgenden vier grundlegenden Ratengleichungen (die Bezeichnungen der
Niveaus ergeben sich aus Abbildung 2.5, eine * bezeichnet die Klasse der nicht mit dem
Laserlicht wechselwirkenden Atome, entsprechend werden mit * die vom Laserlicht

*
nm

* 0
nm+nm

beeinflulte Klasse bezeichnet. Es sei f = Z—: =
man in [Wol04].):

Die ausfiihrliche Herleitung findet

10
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Abbildung 2.5: Darstellung der Zeeman-Unterniveaus von *He zur Verdeutlichung der
benutzten Notation. Entsprechende kleine Buchstaben bezeichnen die Besetzungszahlen
der Niveaus.

Die Entwicklung der Besetzungszahlen a? der nicht mit dem Laserlicht wirkenden me-
tastabilen Atomen A; wird beschrieben mit:

a? <
d ]

;?—az +—[1—3a—i’a Te; [Est + Fu P] af (2.9)
mit der Austauschrate zwischen den metastabilen Niveaus 1/t;, der Stofrate fiir ge-
schwindigkeitsverdndernde StoBe 1/ 1. und der metastabilen Stofrate der Atome im 2°S,
Niveau 1/ 1.. Ejj und Fj; sind die Matrixelemente der Ratengleichung flir den metastabi-
len Austauschstof.

Unter Beriicksichtigung der Absorption der Photonen und der spontanen und induzier-
ten Emission aus den 2°P-Zustinden ergibt sich fiir die durch den Laser gepumpten me-
tastabilen Atome:

6
1 .
—ay +— [Baf — (1 —=p3)af]+— E [Fa+ Fu Pl a

ol
6 Te
=t (2.10)

. 1 C
|:(': ra:'.?g + — - bj. e ':_”:r'-éj_:'_l-j (!.:

hier ist < Vi >/3 die Absorptionsrate in der mit dem Laserlicht wechselwirkenden Gruppe.

>
i_s:

11
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Die zeitliche Entwicklung der Besetzungszahlen in den 2°P Zustinden ergibt sich aus
der Absorption und Emission der Lichtquanten und des collisional mixing:

G
. . o L 1
by = Z; T3 {‘-.“.r'éj /8 — (‘-.“.r'z'j.?_-':" + ;) 5‘1} - 53]
=
mit der Zeitkonstante des collisonal mixing 4., und den Ubergangsmatrixelementen T;
fiir die 2°S - 2°P Hyperfeiniiberginge.

by

1 15
S — 2.11
Tdep Lgl: ( )

18

Die Zeitentwicklung der Polarisation ist gegeben durch

P 1

. 1
P=——"+— —P+7E A (af + af
T T nh, +ng, & (a7 + a7)

mit der metastabilen Stofirate der Grundzustandsatome /7, der Gesamtrelaxationszeit
T..

(2.12)

Die sehr gute Ubereinstimmung der auf der Basis der Ratengleichungen ((2.9) - (2.12))
gemachten Voraussagen mit dem Experiment wurde durch eine Neuauswertung der
Daten aus [NacO1] und [Rud01] gezeigt (siche Abbildung 2.6).

0,06 PN 1Y IR SN U7 T SO W T TY IS S ST 1 I S W11 M S T e TT 0925 1 1 1 | L
Q=S Messdaten aus [Nac01] { l e
005 ",\' r ] N ]
] neue Anpassung 020 J N A r
] 1 neue Anpassung
o ] s s 7] C
3 o] 4 - | 2 \
s ] LY L p!
£ \ _ 0,10 -
Ty 0,02 ; = & T
_8%%] ", = .
] » = =
001 'S F 0,05 Y L
1 e RS
0,00 F—— L B L S B L) B B L L B wu.-:\'r-..;“'fﬂu'-ﬁ 1 - -
1E4 1E-3 001 0.1 1 10 100 O-UUWEA D PR e P
J[W/em?] ) ’ C
J [W/em™]

Abbildung 2.6.: Erneute Auswertung der Absorptionskurven von [Nac0l] (links) und
[Rud01] (rechts). Aufgetragen ist der Quotient aus absorbierter und eingestrahlter Lei-
stung in einer 5cm bzw. 10cm langen Fluoreszenzzelle gegen die Leistungsdichte J. Bei
beiden Messungen wurde ein single-frequency-Laser auf der C9 Linie benutzt. Es sind
die theoretischen Voraussagen von [Nac0l1] (hier sind keine Fehlerangaben bekannt)
bzw. [Rud01] griin und die neuen Ergebnisse aus [Wol04] rot eingezeichnet.

Es konnte in [Wo0l04] neben der Beschreibung eines single-frequency-Lasers auch das
Absorptionsverhalten von Lasern anderer spektraler Profile simuliert werden. Dies er-
offnet zum einen die Moglichkeit den Bereich der Giiltigkeit der Spintemperaturgleich-
gewichtsbeschreibung in Abhéngigkeit der Leistungsdichte bei unterschiedlichen La-
sern abzuschétzen, als auch Aussagen iiber die bendtigten Lasereigenschaften fiir ein
optimiertes optisches Pumpen zu treffen (vgl. Abbildung 2.7).

12
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Abbildung 2.7: Darstellung des Absorptionsverhalten von Lasern mit verschiedenen
spektralen Profilen beim optischen Pumpen auf des C9 Linie (p=1,3mbar). In rot ist das
Verhalten eines single-frequency-Lasers dargestellt. Fiir die anderen Linien wurde ein
gaufsformiges Profil mit den angegeben FWHDM-Breiten angenommen.

Typische, heute verfiigbare Systeme arbeiten mit 5 — 15W bei Strahldurchmessern von
3 - 5cm. Also in Bereichen von 0,25 — 2,14 W/cm®. Man erkennt in Abbildung 2.7 zum
einen, dal} in diesem Bereich bereits die Bedingungen des Spintemperaturgleichgewich-
tes nicht mehr gegeben sind. Zum anderen zeigt sich, dal} spétestens ab einer Leistungs-
dichte von 1 W/cm? die spektrale Breite des Lasers unerheblich ist. Das widerspricht der
bisherigen Annahme, daB das Laserprofil dem Dopplerprofil des *He (1,98 GHz) anzu-
passen sei, um optimale Ergebnisse zu erzielen. Wie sich zeigt, ist diese Annahme auch
nicht bei geringen Leistungsdichten < 10? W/cm® zutreffend. Vielmehr wire dort ein
schmalbandiger Laser zu bevorzugen.

Eine weitere experimentelle Bestdtigung der Rechnungen ergibt sich aus Messungen in
[Kro02]. Hier wurden Aufpolarisationskurven in Abhingigkeit der eingestrahlten Laser-
leistung aufgenommen (Abbildung 2.8). Da der Strahldurchmesser und der Gasdruck
bei allen Messungen konstant gehalten wurde (A =1,5cm?), erhilt man sofort eine Ab-
hingigkeit von der Leistungsdichte. Man erkennt, dal die erreichte Polarisation bis zu
einer Leistungsdichte von 1,5 W/ecm?® (I =1,5 W) stetig zunimmt. Bei héheren Dichten
steigt die Anfangssteigung der Kurve zwar weiter, die Maximalpolarisation reduziert
sich aber mit zunehmender Leistung, da bei Eintreten der Sattigung eine weitere Erho-
hung der angebotenen pumpenden Laserlichtkomponente (c') keinen Effekt ergibt.
Gleichzeitig erhoht man aber die Intensitédt der falschen Komponente (67) und diese fallt
mit zunehmender Leistung verstdrkt ins Gewicht. Die so abgeschitzte Sattigungslei-
stungsdichte von etwa 1,5 W/cm? stimmt mit dem aus Abbildung 2.7 erwarteten Wert
sehr gut liberein.

13
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Abbildung 2.8: Aufpolarisationsmessungen an einer abgezogenen ein Meter langen
Pumpzelle (p=1,3mbar) in Abhdngigkeit der eingestrahlten Laserleistung (spektrale
Laserbreite FWHM = 2,8GHz) bei konstantem Strahldurchmesser von 1,5cm’. Gepumpt
wurde der C9 Ubergang. Links: 1= 0,18 - 1,5W. Rechts: [ = 1,5 —11,2W. Die Wellen-
strukturen der Kurven bei hoheren Leistungen ergeben sich durch Schwankungen der
Polarisationsebene des Laserlichtes. Diese entstehen aufgrund eines Warmlaufeffektes

in der Regelungselektronik des Lasers.
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3. Relaxationsmechanismen

Die erzeugte Kernspinpolarisation P, zerfdllt mit einer Zeitkonstanten 7, wobei die
Zeitabhingigkeit mit

P(t)=P, exp{—%} G.1)

1

beschrieben wird. Die Gesamtrelaxationszeit 7; bzw. deren Rate /7 setzt sich aus ein-
zelnen, im folgenden diskutierten, Relaxationsmechanismen wie folgt zusammen:

11 +L+ : + 3.2
7’; 7’;0 ]‘;b ]vlc ()‘

I =

Die Minimierung dieser Relaxationsmechanismen ist aus zwei Griinden notwendig.
Zum einen liegt auf der Hand, daf3 die Polarisation so lange wie moglich erhalten wer-
den soll, zum anderen limitieren die der Polarisation entgegen wirkenden negativen
Terme in der Ratengleichung der Polarisationsentwicklung sowohl die maximal er-
reichbare Polarisation, als auch die Aufpolarisationsgeschwindigkeit.

3.1 Relaxation durch Magnetfeldgradienten

Ein wichtiger, weil immer zu beachtender, Relaxationsterm ist die Magnetfeldgradien-
tenrelaxation mit der Zeitkonstanten T,£™.

Bei Anwesenheit eines Magnetfeldgradienten “sieht” das bewegte Atom in seinem Ru-
hesystem ein zeitlich veridnderliches Feld in Amplitude und Richtung. Diese Feldfluk-
tuationen induzieren magnetische Dipol-Ubergiinge und es kommt zu Spinklapps, wel-
che zur Verringerung der Polarisation fiihren.

Die Magnetfeldgradientenrelaxationsrate I grad = (T jgmd)'l wird beschrieben durch
[Sch65]:

2
f'md :a(aBr/al"j l (33)
B, p

Dabei ist (0B,/0r)/By der relative transversale Gradient des statischen Magnetfeldes, p
der Druck des Gases und « eine Proportionalititskonstante, deren Wert je nach Druck
und Diffusionsregime iiber eine Groflenordnung variiert.

Diese 1/p-Abhingigkeit gilt nur, wenn das Verhéltnis aus charakteristischer Diffusions-
zeit T4 = R¥D und Priazessionsperiode 1) = 1/wo der Spins sehr viel grofler als 1 ist
[Cat88]. Dabei ist R die charakteristische Ldngsdimension des Gasbehilters, D die Dif-
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fusionskonstante und @y = yBy die Larmorfrequenz des *He-Spins in einem Magnetfeld
By mit y°He)= 2n-3,24 kHz/GauB.

Ist das Verhéltnis 14/t << 1, dann ist [{* proportional zu p.

Bei Zimmertemperatur, Driicken von etwa 1 mbar und einem Feld von By~ 8 GauB} gilt
1/t < | erst fir p/R* > 2,6-10* bar/m”. Dies ist in keinem Teil des Polarisators gegeben
und damit gilt obige Gleichung (3.3).

Aus [Sch65] 148t sich &= 1,7-10* cm? bar h”' berechnen. Bei Bestimmung dieses Wertes
wurde die zufillige Brownsche Bewegung der He-Atome berticksichtigt. Er deckt sich
mit experimentellen Ergebnissen.

Je nach Druck und Verweildauer des Gases in den entsprechenden Volumina des Pola-
risators ergibt sich die benotigte Homogenitit des Fiihrungsfeldes (Kapitel 5.1). Fiir die
in der Speicherzelle des Polarisators typischen Driicke von ca. 100 mbar und gewtinsch-
ter Relaxationszeit von T; = 40h ergibt sich fiir den relativen transversalen Magnetfeld-
gradienten die Bedingung (9B,/0r)/By < 3,8-10° cm™. Des weiteren ergeben sich aus
diesem Relaxationsmechanismus die Anforderungen an die bei der Speicherung bzw.
dem Transport von polarisiertem *He iiber lingere Zeitriume bzw. Distanzen (vgl. Ka-
pitel 6.2) eingesetzten Haltefeldern.

3.2 Wandrelaxation

Bei hinreichend homogenem Magnetfeld ist die Relaxation der Polarisation in Spei-
chergefiaen im wesentlichen von den Eigenschaften der Containerwand dominiert. Un-
tersuchungen ([Wol00], [Den97], [Tim71], [Fit69]) haben gezeigt, da} Adsorption der
’He Atome an der Wand, Diffusion in die Wand und somit das Verhéltnis aus Oberfla-
che zu Volumen sensible Parameter fiir die Optimierung der Speicherzeiten darstellen.
Dennoch wurde ein Grofiteil der beobachtbaren Phanomene bisher noch nicht vollstin-
dig beschrieben. Ein Schritt zur Herstellung und Pridparation von nicht beschichteten
Aluminosilikatgldser mit Relaxationszeiten von iiber 200h und dem Verstindnis dieser
Eigenschaften gelang im Rahmen dieser Arbeit. Es konnte gezeigt werden, dal3 kleine
Mengen ferromagnetischen Materials auf dem Glas durch Aufmagnetisierung im star-
ken magnetischen Feld z.B. eines Tomographen den Relaxationsprozef3 dominieren und
Speicherzeiten von iiber 200h auf kleiner 10h zusammenbrechen lassen. Die ferroma-
gnetischen Partikel konnten mittels Messungen an SQUIDs lokalisiert werden. Man
beobachtete dabei das typische Verhalten ferromagnetischen Materials wie Entmagneti-
sierbarkeit und Hystereseeffekte. Im Ergebnis zeigt sich, dal oben erwidhnte Relaxati-
onsmechanismen in weiten Bereichen im Vergleich zu der durch Ferromagnetismus
hervorgerufen Relaxation vernachldssigbar sind. Messungen und Ergebnisse sind im
Detail in Kapitel 6.1 diskutiert.
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3.3 Relaxation in der Gasentladung

Wie in Kapitel 2.1.2 dargestellt, ist die Anregung mittels Gasentladung von metastabi-
lem *He zur Erzeugung von Kernspinpolarisation durch MEOP erforderlich. Auf diese
Weise erzeugt man eine Metastabilendichte im Bereich von 10" cm™, die fiir effektives
optisches Pumpen ausreicht. Unterbricht man den Aufpolarisationsproze3 durch Ab-
schalten des Lasers und beobachtet den zeitlichen Verlauf der Polarisation bei brennen-
der Gasentladung, so fillt auf, da3 sie den dominierenden Relaxationsprozef3 mit einer
Zeitkonstanten in der GréBenordung einiger 100s liefert (vgl. Abbildung 2.3). Diese
sogenannte ,,Hellrelaxation* wéchst (T;"*" nimmt ab) mit der Stirke der Gasentladung.
Sie wird durch Anregung der Atome in hohere Energieniveaus verursacht, in denen die
Kernspinpolarisation an das Bahndrehmoment koppelt und dort durch Fluoreszenzpro-
zesse und kinetische StoBe depolarisiert. Entsprechend versucht man, ein Optimum zu
finden, bei welchem dem Pumpproze eine ausreichende Anzahl von *He* zur Verfii-
gung gestellt wird und gleichzeitig die Depolarisation in Grenzen bleibt [Ott97].

3.4 Waeitere Relaxationsmechanismen

Einige weitere, beim Aufpolarisationsprozef3 nicht dominante, Relaxationsmechanismen
sollen der Vollstindigkeit halber noch erwihnt werden:

Die magnetische Dipol-Dipol Wechselwirkung zwischen zwei *He Kernen stellt eine
druckabhéngige, prinzipielle Grenze fiir die erreichbare Speicherzeit des polarisierten
Gases dar. Numerische Berechnungen von Newbury et al. [New93] ergeben eine Ab-
schidtzung der Relaxationsrate bei 23 °C von:

piel P 1 (3.4).
bar 817h

Aufgrund der Proportionalitdit zum Druck p macht sich dieser Effekt erst bei hohen
Driicken und langen Speicherzeiten bemerkbar. Dennoch ist selbst bei 8 bar die Relaxa-
tionszeit noch grofer als 100h und somit im Polarisationsproze3 vernachldssigbar. Al-
lerdings wurden inzwischen die Relaxationszeiten in Speicherzellen (vgl. Kapitel 6.1)
erreicht, bei denen diese Limitierung mit beriicksichtigt werden muB.

Weitere Relaxationseffekte treten durch Verunreinigungen des Gases auf [Has00]; so
findet sich z.B. in [Saa95] der Zusammenhang fiir die Depolarisation durch den para-
magnetischen, molekularen Sauerstoff O, bei Zimmertemperatur (T = 295K)

_ 045 po,
s amagat’

r’ (3.5)

oder umgerechnet in gebrduchlicheren Einheiten [Den00]:
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0,42
1

> =0,406

Po, 273K (2991(] (3.6).

1.013bar 7 \ T s
Diesen zunichst unerwiinschten Effekt hat man sich in [Den00] zunutze gemacht und
durch Messungen der *He Polarisationsabnahme in der Lunge (vgl. Kapitel 8.1) Zugang
zu einem funktionellen Parameter der Lungendiagnostik, der Sauerstoffaufnahme durch
Diffusion ins Blut, gewonnen.

Ein weiterer, sehr spezieller Relaxationsterm ist die Relaxation im e -Strahl einer Be-

schleunigeranlage. Diese wird in Kapitel 8.3.1 noch einmal aufgegriffen und ist im De-
tail in [BerO1] diskutiert.
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4. Polarimetrie

Sowohl experimentelle Untersuchungen zum optischen PumpprozeB, als auch alle An-
wendungen und die Produktion selbst erfordern verldBliche Methoden zur Bestimmung
des Grades der Kernspinpolarisation. Dabei ist, je nach Anwendung, der Anspruch an
das MeBsystem stark unterschiedlich. Es gibt allerdings keine Methode, die alle Berei-
che abdecken kann.

Entsprechend werden im folgenden Kapitel die in dieser Arbeit zum Einsatz gekomme-
nen Polarimetriemethoden diskutiert. Eine grobe Einteilung ergibt sich durch den
Druckbereich, in dem jeweils gearbeitet werden kann, wobei sich die Methode des opti-
schen Polarisationsnachweises als universelste herausgestellt hat. Obwohl diese nur bei
geziindeter Gasentladung und damit bei Driicken um Imbar anwendbar ist, gelingt es im
allgemeinen immer, bereits komprimiertes Gas in das optische Pumpvolumen zuriick
expandieren zu lassen, um dort bei niedrigem Druck die Polarisation zu bestimmen. Da
somit die meisten Messungen mit nur einem MeBgerit durchgefiihrt wurden, konnte im
allgemeinen die Polarisation mit sehr groBer relativer Genauigkeit angegeben werden.
Dies ist fiir die in Kapitel 5 vorgestellten Polarisationstransfermessungen von grof3ter
Wichtigkeit. Die absolute Genauigkeit von 2% dieser optischen Messung konnte durch
Kalibration gegen die genauste uns zur Verfligung stehende Methode, der Transmissi-
onsmessung am Neutronenstrahl (Kapitel 4.2.3), untermauert werden. Bei dieser in Ka-
pitel 7.1 diskutierten Messung, wurden neben der Polarimetrie auch die Eigenschaften
der Transportgefdlle und —behilter getestet, sowie der Polarisationstransfer von der Er-
zeugung der Kernspinpolarisation bis nach dem Transport bestimmt.

4.1 Polarimetrie bei niedrigem Druck

4.1.1 Optischer Polarisations-Nachweis (OPN)

Da die ElektronenstoBanregung nicht selektiv ist, wird bei Ziinden der Gasentladung
unter anderem auch das 3'D, Niveau angeregt. Die Lebensdauer dieses Zustandes ist
kurz gegen die Ausgleichszeit der Unterniveaus, so daB bei Reemission in den 2'P;, die
durch Hyperfeinwechselwirkung hervorgerufene, in der Elektronenhiille enthaltene In-
formation tiber den Kernspin noch transportiert wird. Die Zirkularpolarisation des 668
nm Fluoreszenzlichtes steht im direkten Zusammenhang mit der Kernspinpolarisation
und ein Nachweis erfolgt iiber Messung der Polarisationseigenschaften des emittierten
Lichtes (vgl. Abbildung 4.1). Zu beachten sind in diesem Zusammenhang die depolari-
sierenden, druckabhingigen StoBe der *He Atome. Diese Druckabhingigkeit ist auf 2%
genau bekannt und in [Big92] und [Lor93] veroffentlicht. Sie stellt z.Zt. die obere Gren-
ze fir die erreichbare Genauigkeit dieser Methode dar.
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Zeeman-Niveaus
Angleichung der Besetzungs-
zahlen durch StoéRe
F=3/2
3'D,
F=5/2
F=1/2 o-
3'P, o-<ot G
F=3/2
31§, F=1/2
F=1/2 _—
2'P,
F=3/2
-5/2  -3/2 -1/2 1/2 3/2 512 mg
21§, F=1/2
nicht selektive
Anregung durch
Gasentladung
118, F=1/2 —

Abbildung 4.1: Niveauschema des 3'D; nach 2'P; Uberganges. Rechts: Die Beset-
zungszahlen der mp-Niveaus ist im 3'D, Zustand abhdngig von der Kernspinpolarisati-
on des Grundzustandes. Entsprechend des Polarisationsgrades ist die o~ Komponente
des emittierten Fluoreszenzlichtes stirker als die o~ Komponente.

Entsprechend ergibt sich die Kernspinpolarisation P aus der Zirkularpolarisation des
Fluoreszenzlichtes P, mit dem Druckeichfaktor a(p) aus

P=a(p)-P, (4.1)
mit der Parametrisierung (p in mbar)

31,74-(1+2,219p)
(1+1,843p)(1+1,1722p)
1+0,729p

a(p) =
(1+2,219p)(1+1,843p)> + (4.2).

+7,073-(1+2,594 p)

Prinzipiell geschieht die Messung der zirkularen Lichtpolarisation durch Umformen in
lineare Polarisation mit Hilfe einer (A/4)-Platte und Bestimmung des linearen Polarisati-
onsgrads mittels eines Analysators. Aus dem Vergleich der Ebene maximaler Intensitét
I+ zu der der minimalen I, normiert auf die Gesamtintensitét, ergibt sich die Zirkularpo-
larisation zu
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P =——— 4.3).

a) b) c)

A2

Pol.
Shutter I\F K‘F

Folie Linse

A4 Pol.  Linse
Folie

Referenz
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Shutter
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]

Pd Signal [V]
Pd Signal [V]

Abbildung 4.2: a) OPN mit rotierender /4 Folie. b) Aufspalten in linear polarisierte
Anteile mit Strahlteiler- Wiirfel. ¢) Einsatz eines elektrisch geschalteten Fliissigkeitskri-
stalls als A/2 Platte. Die Intensitdiiten werden iiber Photodioden gemessen und liegen
dann als Spannung U™ vor. (IF: Infrarotfilter, KF: Kantenfilter, Pd: Photodiode).

Die drei von uns verwendeten technischen Realisierungen dieses MeBprinzips, sind in
Abbildung 4.2 dargestellt und in [Has00], [Kro02] und [Wol04] diskutiert. Alle Mes-
sungen in dieser Arbeit sind mit einem optischen Polarisationsnachweis (OPN) des
Prinzips a) durchgefiihrt worden. Bei diesem geschieht die Transformation in linear
polarisiertes Licht mit Hilfe einer rotierenden A/4 Folie. Entsprechend mifit die hinter
einer feststehenden Polarisationsfolie angeordnete Photodiode ein mit der doppelten
Rotationsfrequenz der A/4 Folie moduliertes Signal, aus dessen Extremwerten dann die
Zirkularpolarisation bestimmt werden kann. Um Streulicht zu minimieren und die In-
tensitdt des 668 nm Fluoreszenzlichtes zu erhohen, sind der Photodiode noch Filter und
eine Linse vorgeschaltet. Die Analysierstirke des Gerétes wird durch Einstrahlen von
100% zirkularpolarisiertem Licht bestimmt und geht dann in die Messung zusitzlich
zum Druckeichfaktor als weiterer Korrekturfaktor ein.

Die Version a) hat sich {iber 10 Jahre als verldBliches und reproduzierbares System her-
ausgestellt. Dennoch versuchte man von dieser gerduschintensiven, weil pressluftbetrie-
benen Version wegzukommen und den Einsatz kompakterer und leiserer OPNs zu er-
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moglichen. Leider zeigte sich, dal Version b) in Abbildung 4.2 sehr sensitiv auf Ver-
kippungen reagiert und durch Einsatz von zwei Photodioden, die gegeneinander driften,
Probleme in der Langzeitstabilitdt aufweist. Version c¢) wiederum wurde durch die opti-
sche Giite der verwendeten A/2 Schalter limitiert und kam nicht iiber den Prototypstatus
hinaus (vgl. [Wol04]). Durch Neukonstruktion der Lagerung der rotierenden (A/4)-Folie
im OPN konnte dessen Bauweise mittlerweile kompakter und gerduscharmer realisiert
werden. Bei dem in Anhang diskutierten Nachbau des Polarisators kommen fiinf derar-
tige Polarimeter zum Einsatz.

In vorangegangenen Arbeiten ([Sur95], [Ebe00]) wird der Fehler der OPN Messung mit
AP/P = 7% angegeben. Diese hohe Fehlerabschitzung begriindete sich zum einen in der
in [Big92] berichteten Beobachtung, da3 die gemessene Polarisation um ca. 5% redu-
ziert wird, wenn das 668 nm Lichtes nicht ausschlieBlich aus dem Zentrum der dort
verwendeten kurzen (I = Scm, r = 2,5¢cm) Pumpzelle kommt und zum anderen aus in
[Mie92] diskutierten Untersuchung tiber die Verdnderung des Polarisationsgrades des
Lichts durch Reflexion an den Winden der Glasgefale.

Diese Effekte sind mit Sicherheit abhidngig vom jeweiligen Versuchsaufbau, so dal der
EinfluB3 auf die OPN Polarisationsmessung an dem in Kapitel 5 beschriebenen System
gesondert untersucht wurde.

Dazu wurde das gesamte optische Pumpvolumen (OPV) aufpolarisiert und an der 240
cm langen Pumpzelle #5 des in Kapitel 5 beschriebenen Polarisators (vgl. Abbildung
5.8) eine Polarisation von P = 75,5% gemessen. Als néachstes wurden die dem OPN am
nédchsten liegenden etwa 25 cm der Gasentladung ausgeschaltet. Dabei sank das Lichtin-
tensitétssignal von 0,376V auf 0,288V. Die Polarisation dnderte sich jedoch nicht. Nach
Abschalten der letzten 50 cm Gasentladung verminderte sich die gemessene Polarisation
auf P =74,5 % (U = 0,217V). Diese Verminderung kann der realen Depolarisation des
Gases in dem, dann nicht mehr gepumpten, Volumen ohne Gasentladung zugeschrieben
werden. Sie ist also nicht durch Verfdlschen der Lichtpolarisation hervorgerufen, wie
aus Raumwinkelgriinden zu erwarten.

Ausschalten eines mittleren Teils der Gasentladung mit ca. 20 cm Lénge ergab keinen
Effekt in der Polarisation und nach Abschalten von 100cm Gasentladung auf der OPN
Seite war die ankommende Lichtintensitit im Bereich von 60 mV und somit nicht mehr
auswertbar. Dies zeigt, dal in diesem Aufbau im wesentlichen nur Fluoreszenzlicht aus
OPN nahen Teilen der Pumpzelle nachgewiesen wird, wihrend mindestens 60% des
gepumpten Volumens nicht zu Polarisationsmessung beitragen und diese damit auch
nicht durch Spiegelung verfélschen.

Damit ist in diesem System die absolute Unsicherheit der Polarimetrie mit dem in
Abbildung 4.2 a) skizzierten OPN im wesentlichen durch die Unsicherheit im Druck-
eichfaktor mit 2% bestimmt. Fehler durch Dejustagen, Kurz- und Langzeitdrifts sind
vernachléssigbar.

Verschiedene Vergleichsmessungen mit weiteren unabhingigen Polarimetriemethoden
(siehe Kapitel 4.1.2,4.2.1,4.2.2,4.2.3, 7) bestdtigen dies.
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4.1.2 Polarimetrie mittels eines Monomode Laserstrahls

Da es bei Kernspinpolarisation zu Verdanderungen in den Besetzungszahlen der entspre-
chenden Zeeman-Zustinde kommt, dndert das polarisierte Gas auch seine Absorptions-
bzw. Transmissionseigenschaften fiir eingestrahltes resonantes Licht in Abhdngigkeit
des Polarisationsgrades. So wird z.B. bei 100% Polarisation kein 6" - Licht mehr absor-
biert. Die Absorption von ¢ -Licht erreicht dagegen ein Maximum. Wesentliche Vor-
aussetzung fiir eine Polarimetrie mittels dieser Methode ist allerdings die genaue Kennt-
nis der relevanten Parameter, wie z.B. die optische Dichte der absorbierenden metasta-
bilen Atome im *S;-Zustand und die Strahleigenschaften des Testlasers. Von Vorteil ist
dabei die Monochromanie der benutzten Laserdiode, die nur im Zentrum einer einzigen
Hyperfeinkomponente (C8 oder C9) anregt und mit einer Intensitdt von weniger als 100
uW/cm® kaum einen Pumpeffekt erzeugt. Man kann daher von einem vollkommenen
Spintemperaturgleichgewicht (vgl. Kapitel 2.1.2) zwischen den Besetzungszahlen des
metastabilen und des Grundzustandes bei der Berechnung der Polarisation ausgehen.
Ebenso essentiell ist eine gleichmiBig brennende Gasentladung, da anderenfalls eine
schwankende Metastabilendichte die Ergebnisse verfalscht. Theorie und Fehleranalyse
sind in [Big92], [Roh94] und [Wol04] ndher ausgefiihrt. Hier soll noch kurz auf eine
Vergleichsmessung mit dem oben vorgestellten OPN eingegangen werden.

Abbildung 4.3 zeigt den prinzipiellen Aufbau der Messung.

I m—

Laserdiode Blende (M4)-Platte Optische Pumpzelle Powermeter

Abbildung 4.3: Schematischer Aufbau zur Polarisationsmessung durch Absorption. Ein
resonanter monomode Laserstrahl wird teilweise ausgeblendet und mittels Strahlteiler-
wiirfel und A/4 Platte hochgradig zirkular polarisiert. Ein Powermeter bestimmt die
durch die optische Pumpzelle transmittierte Leistung. Durch Drehen der /4 Platte kon-
nen o und o Licht eingestrahlt werden.

Bei verschiedenen Gleichgewichtspolarisationen im System konnte die Polarisation
zunichst durch die Absorptionsmethode gemessen und unmittelbar danach, durch Aus-
tauschen des Powermeters durch den OPN, auch optisch bestimmt werden.

Aufgrund der niedrigen Leistungsdichte des Probestrahls von 100 puW/cm?® sind die
Voraussetzungen des Spintemperaturgleichwichtes (vgl. Kapitel 2.1.2) erfiillt und es
gelten fiir die Absorptionskoeffizienten fiir den C9 Ubergang [Roh94]

B 3+x
1+2x+2x2 +x3

+

(4.4)
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B x2+3x3
1+2x+2x2 +x3

(4.5).

Die transmittierte Intensitét T~ ergibt sich dann aus dem Beerschen Absorptionsgesetz
mit
7= =1 expinlf |4 (4.6).

Ein vollstidndiger Satz an Daten fiir eine Absorptionsmessung besteht dabei aus Intensi-
tit des Laserstrahls /), der Transmission bei unpolarisiertem Gas 7 und der polarisati-
onsabhingigen Transmission bei zirkularpolarisiertem Licht, wobei zunéchst unerheb-
lich ist, ob man o - oder o - Licht betrachtet.

] = OPN -
i + . [
0941 ¢ o -Licht E3
c - Licht T
Py
§ 60 %
C
o = =
©
0
| -
L
g
30 i
s
| | |
1 2 3
I\/Iessung # mit Laserdiode gemessen auf C9

Abbildung 4.4: Vergleich der Absorptionsmessung mit Monomode-Laser und OPN. Die
Ergebnisse der Absorptionsmessung mittels Monomode-Laserstrahl sind mit roten
Punkten (fiir o -Licht) und griinen Dreiecken (fiir o -Licht) dargestellt. Blaue Quadra-
te kennzeichnen die Ergebnisse der OPN-Messung. Im diesem speziellen Fall der Mes-
sung am Polarisator wurden die 4 unteren Pumpzellen der OPV gepumpt, wihrend der
Probestrahl durch die obere OPZ 3 gefiihrt wurde (vgl. Abbildung 5.8).

Durch entsprechendes Drehen des A/4 Plattchens wurden in hier vorgestellter Messung
(Abbildung 4.4) zeitnah beide Zirkularpolarisationsrichtungen gemessen und dadurch
pro Messung zwei Polarisationswerte gewonnen. In einem weiten Polarisationsbereich
stimmen die MeBpunkte im Rahmen ihrer Fehler sehr gut iiberein.
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Der systematisch zu tiefe Wert der OPN-Messung kann dabei auf Fehler bei der Be-
stimmung der OPN Effizienz hinweisen. Diese konnen durch Ungenauigkeiten des zum
Einstrahlen von 100% polarisierten Lichtes benutzten Eichstandards auftreten.

4.2 Polarimetrie bei hohem Druck

4.2.1 Polarimetrie durch Magnetfeldmessung

Das magnetische Moment psp. = 1,074642:102° Am® eines *He-Kerns richtet sich in
einem dulleren Fiihrungsfeld entlang der Hauptachse aus, wobei die Richtung (parallel
oder antiparallel) abhdngig von seinem Spinzustand ist. Bei unpolarisierten Gasproben
(Boltzmannpolarisation Pgoy, 10 vgl. (2.2)) ist deshalb nur der duBerst schwache
paramagnetische Kernmagnetismus (z.B. als Kernresonanz) beobachtbar. Das &@ndert
sich bei Kernspinpolarisationen nahe Eins. Eine typische sphérische Probe mit P = 60%
Polarisation, einem Volumen V' =1 1, einem Druck p von 1 bar bei Zimmertemperatur
erzeugt an ihrer Oberfliche (r = 6,2 cm) nach der Formel

20, PV
B — 3He P
e P kT

4.7)

ein Feld von By, = 1,3 mG (mit Boltzmannkonstante k£ = 1,38-10'23 J/K und allen Pa-
rametern in SI Einheiten).

Cohen-Tannoudji fiihrte bereits 1969 [Co69] eine entsprechende Polarisations-
bestimmung mittels Magnetfeldmessung durch. Aufgrund der damals sehr niedrigen
Polarisation von ca. 5% und einem Druck von nur 3 Torr mufiten Magnetfelder von nur
B ~ 6:10°mG gemessen werden. Dies gelang mit Hilfe eines *’Rb—Magnetometers mit
einer Sensitivitit von 10° G. Sowohl die Polarisation, als auch die Relaxationszeit T,
konnten mit dieser Methode bestimmt werden.

Aufgrund des heute sehr viel hoheren erwarteten Magnetfeldes im mG-Bereich stellen
derartige Messungen einen sehr viel kleineren technischen Aufwand dar.

Im Rahmen der hier vorgestellten Messungen kamen Sittigungskernmagnetometer
(Forstersonden) der Firma Bartington Instruments zum Einsatz. Eine ausfiihrliche Dis-
kussion dieser Sonden findet sich in [Wil95].

Im Gegensatz zu den Nullfeldmessungen von Cohen-Tannoudji befinden sich die Pro-
ben hier in einem Haltefeld von einigen GauBl. Es ist also notwendig das zu messende
mG-Signal aufzulésen. Dazu konnen zwei Methoden verwendet werden. Die erste
klappt wihrend der Messung mittels AFP (Adiabatic Fast Passage) die *He-Spins um
180°. Entsprechend dndert sich das gemessene Gesamtfeld gerade um 2B;y., da einmal
das *He-Feld zum Gesamtfeld addiert und einmal subtrahiert wird.

Bei der zweiten, sogenannten ,,Wedelmethode* wird der Feldsprung aufgenommen, der
auftritt, wenn die polarisierte Probe an die Sonde gebracht, bzw. von ihr entfernt wird
(Abbildung 4.5). Bei einer leicht abgeinderten Messung wird die Anderung des Feldes
im Moment der Fiillung des Behilters mit polarisiertem *He gemessen (Abbildung 4.6).
Dies kann allerdings nur entweder direkt an der Fiillstation durchgefiihrt werden oder
bendtigt einen relativ aufwendigen zusétzlichen Aufbau, um sicher zu stellen, da3 beim
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Ein- bzw. Umfiillen des Gases keine Verunreinigungen auftreten und der Druck mit
ausreichender Genauigkeit bestimmt werden kann.

449,84
. g e *ff%é
B, wird durch Bewegen der Zelle eliminiert = :
- 4982 27(5) nT i
=@ Pk
L 449,80

Sondenposition = —; < .
25 50 75 100 125
#=0,055(1) m, p = 2,68(8) bar, T=295(1) K, V= 110(5) cm Time [s]
— P=28,9(23) %
Abbildung 4.5: Polarimetrie mit der ,, Wedelmethode , die Mefkurve zeigt die erwarte-
ten Spriinge und eine deutliche Drift des dufSeren Feldes.

Da der Spinklapp bei der AFP innerhalb 100 — 200 ms durchgefiihrt werden kann, ist
diese Methode relativ unsensitiv auf eine langsame Drift des d&uBBeren Magnetfeldes. Die
MefBzeit bei der Wedelmethode hingegen liegt im Bereich 5-30 s. Abbildung 4.5 zeigt
deutliche Felddrift zwischen den Feldspriingen. Entsprechend schwer ist es die tatséch-
liche Felddifferenz genau zu bestimmen. Um diese Problematik zu minimieren kommen
z.Zt. zwei Sonden zum Einsatz. Dabei wird eine der Forstersonden an einem magneti-
schen Pol der Zelle positioniert, wihrend die andere am Aquator angebracht wird. Da-
durch sind die Feldrichtungen, die vom *He in den Sonden induziert werden entgegen-
gesetzt ausgerichtet, mit dem Vorteil, dal man nun durch Subtrahieren der Feldern in
einer Gradientenschaltung der beiden Sonden das umgebende Haltefeld eliminieren
kann, vorausgesetzt, dal dessen Drift an den jeweiligen Sondenpositionen gleich ist
bzw. externe Storungen auch zu simultanen Anderungen iiber diesen Bereich fiihren.

Im Detail ergibt sich unter Beriicksichtigung, daB das durch das *He erzeugte Feld am
Aquator gerade halb so groB ist, wie das an den Polen, folgende MeBvorschrift:

1) Bestimmung des Offsets durch Differenzbildung der SondenmeBwerte B'
und B? ohne polarisiertes Gas:
B,; =B, ~B; (4.8).
11) Messung der Felder mit polarisiertem Gas und Differenzbildung:
AB=B'-B*=3B,, +B, (4.9).
1i1) Entsprechend ergibt sich das *He-Feld zu
By = (AB B, ) (4.10).

Der Vergleich der in Abbildung 4.5 und Abbildung 4.6 gezeigten MeBgraphen doku-
mentiert das weitgehende Unterdriicken der externen Drift. Auch macht sich die Unter-
driickung globaler héherfrequenter Feldfluktuationen in dieser Differenzmessung durch
ein viel besseres Signalrauschverhiltnis bemerkbar. Dadurch werden mit dieser Metho-
de auch Langzeitmessungen wie z.B. die Bestimmung der Relaxationszeit prinzipiell
moglich. Bei dem Versuch einer technischen Realisierung zeigte sich allerdings, daf3

26



Kapitel 4: Polarimetrie

aufgrund der wegen der ZellengroBBe notwendigen groBen rdumlichen Trennung der
beiden Sonden, selbst innerhalb von geschirmten p-Metallbehiltern, deren Magnetfeld
im Inneren von Permanentmagneten erzeugt wurde (vgl. Kapitel 6.1.3), keine hinrei-
chend stabile Feldkompensation iiber diese lange Zeit mdglich war. Um derartige Mes-
sungen erfolgreich durchzufiihren, wéren entsprechend grofere Anstrengungen zur
Schirmung und Kompensation notwendig.
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Abbildung 4.6: Polarimetrie mit zwei Forstersonden. Links: Die Lage der Sonden in-
nerhalb des ummantelnden Kunststoffgehduses (grau) ist durch schwarze Rechtecke
angedeutet. Sie konnte durch Messungen nur auf #0,5mm bestimmt werden und limitiert
somit die Genauigkeit der Absolutpolarisationsmessung. Relative Messungen werden
dadurch nicht beschrdnkt. Rechts: Differenzsignal, gemessen wéihrend zweimaligen
Ein- und Auslassen von 2 bar polarisiertem *He's in eine 1 | Zelle bei einem Polarisati-
onsgrad von ca. 60%.
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Die absolute Genauigkeit dieser Messung ist allerdings aufgrund der Vielzahl von bené-
tigten und selbst fehlerbehafteten Groflen beschrankt. Schétzt man, unter Beriicksichti-
gung der Ungenauigkeiten der Druckmessung, der Sondenpositionen und deren Aus-
richtung zum duBeren Feld, der Form und des Volumens der Zelle, der Variationen der
Zellenwanddicke und der Temperatur, die Absolutgenauigkeit ab, so erwartet man einen
relativen Fehler der Grofenordung 10%. Eine exemplarische Messung vom Dezember
2003 [BatD] ergab eine Polarisation von P, = (531£4)%. Das so gemessene *He wurde
zeitnah in die OPV zuriickgeschleust und dort die Polarisation mit der in Kapitel 4.1.1
beschriebenen Methode des optischen Nachweises auf Popy = (52+1)% bestitigt. Mit-
tels derartiger Kalibrationsmessungen kann die Genauigkeit der Polarimetrie durch Ma-
gnetfeldmessung entsprechend verbessert werden. Eine Kalibration ist aber nur in einem
fest montierten Aufbau sinnvoll, da Auf- und Abbauen bzw. der Betrieb als mobile Po-
larimetrieeinheit die oben aufgezéhlten sensiblen Parameter veridndern wiirde. Nichtsde-
stotrotz ist der Einsatz dieser Methode als mobile Einheit in vielen Féllen, bei denen
diese Genauigkeit ausreicht, durchaus sinnvoll.
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4.2.2 Induktionsstoflpolarimetrie

Wie in 4.2.1 bereits eingefiihrt wurde, erzeugt eine Probe von polarisiertem *He ein ma-
kroskopisches Magnetfeld in Abhingigkeit der Gasmenge und des Polarisationsgrades.
Beim Durchgang durch eine Spule kommt es deshalb zu einem Induktionsspannungs-
stof3

]‘Umddt = —]‘Ci)dt = —J‘].ncosgoyonA =-nAu,(M,-M,) 4.11)

t N At,

mit der Querschnittsfliche des gasfiihrenden Rohres 4, der Windungsanzahl » und dem
Winkel ¢ zwischen Spulenachse und der Magnetisierung M (s. Abbildung 4.7).

) | “
\LOCOOOOOU

Abbildung 4.7: Prinzip der Bestimmung der Magnetisierung eines stromenden Mediums
durch Messung des Induktionsspannungstofses beim Durchgang der Front durch eine
Spule.

Man sieht hier direkt, daB3 dieses Verfahren fiir alle magnetisierten Gase und Fliissigkei-
ten anwendbar ist. Fiir *He ergibt sich die Polarisation daraus unter der Annahme Mg=0
(d.h. das vorgelagerte Gas habe keine nennenswerte Magnetisierung) zu

1 1
pP—_ @ U, dt (4.12).

D)oty ndcose;,

Dabei ist 1y = 1,257-10° Vs/Am die magnetische Feldkonstante, sy das magnetische
Dipolmoment des Teilchens und (dN/dV) die Teilchendichte.

Die in [FilO1] durchgefiihrten Simulationen zeigen, daf3 fiir eine Induktionsspannung
von ~10uV eine Windungszahl von n = 7500 benétigt wird. Die daraus resultierenden
hohen Anspriiche an Verstirkerelektronik und MeBaufbau wurden fiir Messungen in
Haltefeldern der Grofenordnung weniger Gauf in [FilO1] gel6st und erste Messungen
diskutiert. Dabei ist der gasfiithrenden Induktionsspule eine zweite, baugleiche aber ent-
gegensetzt geschaltete hinzugefiigt, um die durch Vibrationen der Spule im Magnetfeld
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Abbildung 4.8: Oben: Signalverlauf (rot) der verstdirkten Induktionsspannung beim
Durchgang der *He Front durch die Induktionsspule in einem Haltefeld von 8 Gaufs.
Unten: Zeitintegral der Spannung (blau). In beiden Bildern ist zusdtzlich das Trigger-
signal (schwarz) dargestellt. Es wird in iiber ein Zeitintervall von 40ms nach der abfal-
lenden Flanke des Triggers integriert.
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erzeugten Storsignale (sog. Mikrophonie) zu minimieren. Aus diesem exakt parallel
montierten Spulenpaar resultiert eine ausreichende Rauschunterdriickung, die die Pola-
risationsbestimmung im 8 Gaul} Haltefeld erlaubt (siche Abbildung 4.8).

Das in Abbildung 4.8 gezeigte Spannungsintegral entspricht einer Polarisation von P =
25,6 £ 1,6%.

Bei Tests im supraleitenden 1,5T Tomographenmagneten [Bor04] zeigte sich allerdings,
daB3 Vibrationen, seitens des integrierten Heliumverfliissigers leider bereits zu Mikro-
phonieeffekten fiihrten, die deutlich groBer als das zu erwartende Signal sind
(Abbildung 4.9). Deshalb wird zunichst die Optimierung dieser Methode in moderaten
Feldern um 10 GauB} auBerhalb des Tomographen vorangetrieben (vgl. 8.1.3). Dies ist
Gegenstand einer laufenden Diplomarbeit [Bor04], die im Rahmen dieser Dissertation
betreut wurde.

0,4
500 ms 500 ms 500 ms 500 ms
| | rlr | |
>
o
C
2
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@®
Q.
7]
-0,2 |
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-0,4 ' ’ ’ ’ ’
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Abbildung 4.9: Mikrophonieeffekte der Induktionsspulen im 1,5T MR-Feld. Die durch
die Pumpen fiir das fliissige Helium des supraleitenden Magneten erzeugten Storspitzen
im Abstand von 500ms sind um etwa einen Faktor 10 hoher, als das erwartete SHe Si-
gnal.
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4.2.3 Transmissionspolarimetrie am Neutronenstrahl

Die spinabhingigen Transmissionseigenschaften von polarisiertem *He fiir Neutronen
ermdglichen den Einsatz als Neutronenspinfilter (NSF). Da Transmission und Analy-
sierstirke abhingig vom Kernspinpolarisationsgrad des *He sind, kann man durch Be-
stimmung der Neutronentransmission umgekehrt auch die Polarisation des *He ermit-
teln. Dabei ist es moglich den Neutronenspinfilter als Analysator der dann vollstindig
antiparallel polarisierten Neutronen einzusetzen oder, wie in unserem Fall, einen ,,wei-
Ben* Neutronenstrahl mit dem NSF zu polarisieren und den Polarisationsgrad der aus-
tretenden Neutronen zu bestimmen. Die transmittierte Intensitit der Neutronen ergibt
sich mit

T, =1, e cosh(xP) (4.13).

Dabei gehen in die Opazitit x der Gasdruck p, die Lange der Zelle L, die DeBroglie-
Wellenlédnge der Neutronen 4 und der Absorptionsquerschnitt ein [Sur97]:

x=0,0733- p[bar]- L[cm]- A[ A] (bei T=20° C) (4.14).

Alle Parameter sind durch Messung der Transmissionen ohne Zelle /j, mit polarisiertem
Gas Tn(P) und mit unpolarisiertem Gas 7Ty(0) bestimmt. Aus /) und Tn(0) ergibt sich
dann die Opazitidt x und mit (4.13) die Polarisation. Ein entscheidender Vorteil dieser
Messung ist, daf} alle fehlerbehafteten Parameter wie Druck, Temperatur und Volumen
nicht bendtigt werden. Da die Neutronenstrahleigenschaften sehr gut bekannt sind, ge-
lingt die Messung mit einem relativen Fehler kleiner 1%. Aufgrund dieser Genauigkeit
bietet sich eine Vergleichmessung, bzw. Kalibrierungen anderer Methoden an.

In unserem Fall wurde der in 4.1.1 besprochene OPN gegen die Transmissionsmethode
geeicht. Diese Messung und ihre Ergebnisse werden in Kapitel 7.1 diskutiert.
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5. Der Polarisator

Zunichst soll ein Uberblick des Polarisators und seiner prinzipiellen Funktionsweise
gegeben werden. Die folgenden Unterkapitel beschreiben dann im Detail die einzelnen
Teilbereiche.

Abbildung 5.1 zeigt schematisch die Polarisationseinheit (Stand 2004) mit den wesent-
lichen Baugruppen: Gasvorhalte- und Reinigungseinheiten, dem optischen Pumpvolu-
men (OPV), der Optik samt Lasern, dem Kompressor und dem Zwischenspeicher. Die
Spulenkonstruktion zur Erzeugung des homogenen Fiihrungsfeldes ist nicht zu sehen,
wird aber im Folgenden besprochen. Das Konzept wurde in [Ebe00] entwickelt und
vorgestellt, sowie die Leistungsfahigkeit des Polarisators in seiner ersten Entwicklungs-
stufe diskutiert. Obwohl die damals gewiinschte Leistung erreicht wurde, zeigte diese
Arbeit, daB in diesem Polarisationskonzept ein weit groferes Potential steckte, das es zu
nutzen galt.

Durch Neubau bzw. Modifizierungen an den meisten der oben aufgezihlten Baugrup-
pen wurden in den letzten Jahren erhebliche Verbesserungen in Produktionsrate, maxi-
maler Polarisation, Polarisationstransfer, Gasreinheit und Handhabung erreicht (vgl.
Abbildung 5.9).
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Abbildung 5.1: Schematische Darstellung des Polarisators, Stand 2004

Strahlteilerwiirfel,
A4 Plattchen

In Kapitel 2 wurde ausgefiihrt, dal neben dem vom Pumplicht abhingigen aufbauen-
dem Term auch einige Relaxationsterme in der Polarisationsratengleichung zu bertick-
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sichtigen sind, die gemeinsam die Gleichgewichtspolarisation festlegen. Diese fanden in
die Konstruktion des Polarisators Eingang, indem versucht wurde, ihren Einfluf} durch
entsprechende Wahl des Materials und Anordnung der Baugruppen im homogenen Fiih-
rungsfeld zu minimieren. Um die Relaxation durch magnetische Feldgradienten herab-
zusetzen sind alle innerhalb des Fiihrungsfeldes plazierten Teile, insbesondere solche,
die im direktem Kontakt mit polarisiertem *He stehen, Eigenkonstruktionen. So sind
z.B. alle im Einsatz befindlichen Ventile und der Kompressorkopf aus Reintitan gefer-
tigt und pressluftgetrieben. Die unterschiedlichen Anspriiche der einzelnen Baugruppen
werden in den folgenden Unterkapiteln vertieft.

Der eigentliche Produktionsprozef3 ist PC-gesteuert und automatisiert. Prinzipiell wie-
derholt der Polarisator einen zeitgesteuerten Zyklus so lange, bis die gewiinschte Menge
an hochpolarisiertem *He erzeugt ist. Dabei ist auf moglichst hohes Ausnutzen der an-
gebotenen Laserleistung, sowie durch entsprechende Materialwahl auf maximalen Pola-
risationstransfer geachtet worden.

Um effizienter zu polarisieren, wurde das gesamte optische Pumpvolumen (OPV) in
zwei gleich groe Volumina aufgeteilt und das Kompressionsvolumen entsprechend
angepalit. Diese drei jeweils ca. 151 grofen Bereiche ermdglichen ein ,,fraktioniertes
optisches Pumpen®, bei dem das *He immer die doppelte Zykluszeit dem Laserlicht
ausgesetzt wird.

Aus den variablen Reservoiren wird exakt die Menge *He in das Vorvolumen einge-
bracht, die auch in den Kompressionsraum flieen wird. So wird der Druck in der OPV
konstant gehalten. Gleichzeitig wird das Gas in einer Reihe von Gettern vorgereinigt.
Das parallele Offnen der Ventile P20 und P11 (Abbildung 5.1) l:#Bt das hochpolarisierte
He aus OPV2 in den Kompressor flieBen, wihrend das vorpolarisierte Gas aus OPV 1
nach OPV2 strémt, um dort im nédchsten Zyklus auf maximale Polarisation gepumpt zu
werden. Unpolarisiertes *He ersetzt das Gas in OPV 1.

Der FluB des Gases durch den Polarisator und damit auch die Produktionsrate kann
durch Variation der Zyklusdauer und des *He-Druckes in der OPV beeinflufit werden.
Von diesen GoBen ist auch die erreichte Endpolarisation abhéngig. Sie werden den je-
weiligen Anforderungen angepaft.

Das vom Kompressor angesaugte polarisierte *He wird zunichst in den Zwischenspei-
cher verdichtet bis die gewlinschte Menge polarisiert ist, um von dort in den Kompres-
sor zuriick geleitet und in die Transportzelle (Target) komprimiert zu werden. Die
Kompressionseinheit ist dabei so ausgelegt, dal Targetdriicke bis zu 10 bar realisiert
werden konnen.
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5.1 Das Fiihrungsfeld

In Kapitel 3.1 wird die Relaxation durch Magnetfeldgradienten beschrieben. Gleichung
(3.3) zeigt deren Proportionalitdt zum relativen radialen Magnetfeldgradienten und dem
reziproken Gasdruck. Um maximale Polarisation im Zwischenspeicher zu erhalten, ist
es notwendig, die polarisationsfiihrenden Baugruppen des Polarisators in einem Ma-
gnetfeld ausreichender Homogenitét zu plazieren. Die gradientenbedingte Relaxations-
rate 1/T,¥™ soll vernachlissigbar klein gegeniiber anderen relaxierenden Prozessen
sein. Aufgrund der im Vergleich zur angestrebten T, Zeit schnellen Diffusion der
Gasmolekiile in abgeschlossenen Volumina, ist der tiber das Volumen quadratisch ge-
mittelte Gradient die zu betrachtende Grofe. Davon betroffen sind die Baugruppen
OPV, der Kompressor und der Zwischenspeicher, sowie die entsprechenden Verbin-
dungsleitungen. Da sich der Gasdruck und die Verweildauer in den einzelnen Teilberei-
chen unterscheiden, sind auch die Anforderungen an die Homogenitit des Fiihrungsfel-
des unterschiedlich.

Im OPV ist der dominierende Relaxationsprozef3 die Gasentladung, die Relaxation in-
nerhalb weniger Minuten bewirkt. Da aber der Druck nur ca. Imbar betrigt, benotigt
man dennoch einen kleinen relativen radialen Gradienten von Gy ~ 2,4~10'4 cm'l, um
mit einem T;#* ~ 1h einen vernachlissigbaren Effekt zu erhalten. In den Transportzel-
len ist die gradientenbedingte Relaxation aufgrund hoher Driicke von iiber einem bar
und moderaten Verweildauern von nicht mehr als 2h deutlich unkritischer. Der domi-
nante Effekt ist hier die fiir die jeweilige Transportzelle charakteristische Wandrelaxati-
onszeit T, von typischer Weise 100-200 h. Die durchschnittlichen Driicke des Zwi-
schenspeichers liegen im Bereich von 0 bis 0,5 bar bei typischen Aufpolarisationszeiten
von ein bis zwei Stunden. Strebt man hier eine vernachlédssigbare gradientenbedingte
Relaxationszeit im Bereich von beispielsweise T, > 100 h bei 100 mbar an, so geniigt
auch hier eine obere Grenze von Gy < 2,4+ 10% em™.

Um technisch bedingte Ungenauigkeiten abzufangen wurde ein Magnetfeld geplant,
dessen theoretischer mittlerer relativer radialer Magnetfeldgradient G, < 1,5~10'4 cm’!
in einem zylinderférmigen Volumen von ca. 270 cm Linge und einem Durchmesser
von ca. 40 cm sein sollte. Die duBBeren Abmessungen der magnetfelderzeugenden Spu-
len durften die Gesamtlinge des Polarisators von 4m nicht iiberschreiten. Auflerdem
sollten die Spulendurchmesser aus Griinden der Handlichkeit kleiner als 200 cm sein.
Die homogenste Losung wére ein Solenoid. Da aber der Polarisator von allen Seiten
zugénglich sein soll, wurde versucht ein ausreichend homogenes Feld mit sieben, 5 cm
breiten Spulenringen zu erreichen. Die numerische Optimierung der entsprechenden
Parameter ergab die in Abbildung 5.2 gezeigte Konfiguration.

Der in Abbildung 5.3 dargestellte theoretische Verlauf des Gradienten zeigt, dall maxi-
male Gradientenbetrige von ca. 7-10* cm™ erreicht werden. Der Mittelwert der quadra-
tisch gemittelten radialen Gradienten in dem gewiinschten homogenen Bereich der Lén-
ge 2,7m und Durchmesser 40cm ist aber mit 1,2-10* cm™ deutlich besser als gefordert.
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Abbildung 5.2: Skizze der Magnetfeldspulen-Konfiguration des Polarisators fiir einen
Feldwert von ca. 8 Gauf3 mit einem quadratisch gemittelten relativen Gradienten
Gre<2,5-1 0*em™ im angedeuteten zentralen homogenen Bereich mit einem Radius von

22cm und einer Ldange von 280cm.
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Abbildung 5.3: Berechneter relativer radialer Gradient bei verschiedenen Abstinden
zur Magnetfeldachse des Fiihrungsfeldes in 2D (links) und in 3D Darstellung (rechts).

In dem in Abbildung 5.3 angedeuteten Teil des Magnetfeldes, in dem sich der Zwi-
schenspeicher befindet, ergibt sich ein noch besserer quadratischer Mittelwert des Gra-
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dienten von 6,6-10"5 cm’! innerhalb eines maximalen Abstandes r = 20cm von der Ach-
se. Die gefundene Spulenkonfiguration 146t somit eine bessere Homogenitét erwarten,
als anfanglich gefordert.

8,35x10"

8,30x10”

8,25x10"
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B, [Tesla]

8,15x10"

8,10x10”

Abbildung 5.4: Berechnete Feldstdrke des Fiihrungsfeldes in 2D (links) und 3D Dar-
stellung (rechts).

Diese berechneten Feldwerte wurden durch die in Abbildung 5.5 dargestellten Messun-
gen im wesentlichen bestitigt [Sch98], [Ebe00]. Allerdings treten Feldverzerrungen
aufgrund externer Storfelder auf, ohne dabei die prinzipielle Leistungsfdhigkeit zu be-
eintrachtigen (Abbildung 5.5).
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Abbildung 5.5: Messung des relativen radialen Gradienten des durch die beschriebene
Spulenkonfiguration erzeugten Magnetfeldes. Es wird die erwartete Homogenitdt bestd-
tigt.
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5.2 Das Vorbereitungs- und das Optische Pumpvolumen

Die hier beschriebenen Baugruppen sind fiir das Erreichen hoher Kernspinpolarisatio-
nen ausgelegt, wihrend der Hauptanspruch an die nachfolgenden Einheiten (Kompres-
sor und Zwischenspeicher) die Polarisationserhaltung ist.

Voraussetzungen fiir das Erreichen von Polarisationsgraden iiber 50% sind, wie spéter
diskutiert, eine hohe Gasreinheit, hohe resonante Laserleistung und eine mdéglichst effi-
ziente Nutzung des angebotenen Lichtes durch eine hohe optische Dichte des zu pum-
penden Mediums. Die Gasreinheit wird durch ausschlieBliches Verwenden von reinem
Ausgangsgas (‘He-Anreicherung > 99,98 %, He total >99,995% oder besser) und durch
drei Titan-Sublimations- und einen Ganzmetall-Getter' gewihrleistet. Obwohl die Rei-
nigungswirkung der Titan-Sublimationsgetter schon gute Ergebnisse lieferte [Ebe00],
brachte der Einbau des Ganzmetall-Getters Anfang 2004 noch eine weitere Verbesse-
rung sowohl in der Leistung, als auch in der Reproduzierbarkeit und VerlaBlichkeit. Die
in den folgenden Kapiteln aufgelisteten Leistungsdaten sind nach Einbau dieses Getters
aufgenommen. Es handelt sich hierbei um einen hochpordsen nicht evaporisierenden
Getter (NEG), der praktisch alle Gase auller Edelgase bindet, auch geséttigte Kohlen-
wasserstoffe, die in einer vorgeschalteten Heillstufe katalytisch gecrackt werden. Laut
Herstellerangaben (SAES, Milano), liegt der Reinheitsgrad des Gases am Ausgang im
unteren ppb (10™) Bereich.

Wie in Kapitel 2 dargelegt, ist die optische Dichte allein schon dadurch limitiert, da3
MEOP nur bei Driicken bis ein mbar hohe Polarisationen erreicht. Bei zunehmender
Polarisation bleicht das *He zusitzlich immer weiter aus, da die Besetzungszahl der zu
pumpenden Zeeman-Niveaus im metastabilen Zustand gegen Null geht. Entsprechend
lauft die erreichte Polarisation in einen Sittigungswert, der durch die schon mehrfach
erwihnten Ratengleichungen bestimmt wird.

Eine exemplarische Aufpolarisationskurve zeigt Abbildung 5.6 und Tabelle 5.1 listet
die erreichten Sattigungspolarisationen in den verschieden OPZ (vgl. Abbildung 5.1)
bei einem OPV-Druck von p(OPV) = 0,65mbar auf.

Tabelle 5.1: Sdttigungspolarisationen Psrsy bei p(OPV)=0,65mbar

Pstst | APsrst
[%0] [%0]
OPZ5 | 83 +1,6
OPzZz4 | 82 +1,6
ObPz3 | 81 +1,6
OPzZz2| 73 +1,5
OPZ 1 72 +1,5

! PS2-GC50-R-1, Pure Gas Products
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Abbildung 5.6: Aufpolarisationskurve, gemessen an der letzten optischen Pumpzelle 5.

Die Steigung der Aufpolarisationkurve ist ein Maf fiir die optische Dichte des *He,
bzw. der Effizienz des Pumpprozesses. In [Sch98] wurden an dem damals zur Verfii-
gung stehenden ,kleinen Polarisator fiir Grundlagenexperimente Voruntersuchungen
betrieben, die zu einem optimierten Design des OPV, und damit zu einer effizienten
Ausnutzung des Laserlichtes fiihren sollten. Gemessen wurde die durch die OPV trans-
mittierte Laserleistung (Itrns) in Abhéngigkeit von der Polarisation. Als zu optimieren-
der Parameter wurde die Absorptionslange /, durch die Gleichung

[
ITmns :Ires .T"pt 'exp[_Z_J—i_Topt IUff 51

0

eingefiihrt. Dabei bezeichnen 7, die eingestrahlte resonante und 7,4 die nichtresonante
(Offset) Laserleistung. Das Transmissionsverhalten der Optiken 7% wurde experimen-
tell bestimmt und ebenso wie die Lénge / der OPZ beriicksichtigt.

Abbildung 5.7 zeigt die Abhéngigkeit der Absorptionslinge von der Kernspin-
polarisation. Es wird klar, daf3 die Transparenz des Gases mit zunehmender Polarisation
stark zunimmt, da die Anzahl der unpolarisierten absorbierenden angeregten *He* Ato-
me entsprechend sinkt (vgl. Kapitel 2). Wollte man der Abnahme der Absorption durch
hohere Dichten der metastabilen Atome mittels stirkerer Gasentladung oder hoheren
Gasdruckes entgegenwirken, so begrenzt die Zunahme der hiermit verbundenen soge-
nannten Hellrelaxation die maximal erreichbare Polarisation. Diese Abhdngigkeit der
Polarisation von der Anzahl der zur Verfiigung stehenden *He* zeigt gleichzeitig die
Notwendigkeit hochster Gasreinheit in der OPV. Die Anregungsenergie der Gasentla-
dung wird ndmlich bei Anwesenheit von Fremdatomen durch deren niedrigere Anre-
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gungsenergie absorbiert und steht deshalb nur noch zum Teil den *He Atomen zur Ver-
fligung.

1, [m]

0 T T T T T T T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60 70

Polarisation [%]

Abbildung 5.7: Absorptionslinge gegen Polarisation bei p(OPV)=0,98mbar (gemessen
am ,,alten Polarisator*®, [=1m [Sch98]).

Es bleibt also als einziger freier Parameter die Lénge / der optischen Pumpzelle. Diese
limitiert sich dann zundchst nur aufgrund technischer Gegebenheiten. Damit ist klar
unter welchen Voraussetzungen die Abmessungen der neuen OPV gewihlt wurden.
Durch lange Pumpzellen und ein dem Laser angepaliter Durchmesser soll moglichst viel
Laserleistung absorbiert werden, ohne dabei den Rahmen sinnvoller Dimensionen zu
sprengen. Insbesondere muflte auf die maximal erreichbare Ausdehnung des homogenen
Fiihrungsfeldes Riicksicht genommen werden. Es sind durch entsprechende Optiken
bzw. deren Beschichtungen die Laserverluste mdglichst gering zu halten, wobei hier
auch der Zirkularpolarisationsgrad des Laserlichtes ein enorm sensibler Parameter des
Pumpprozesses ist [Wol04].

Diese und weitere in [Ebe00] diskutierten Randbedingungen fiihrten zu folgender Reali-
sierung;:

Das OPV besteht aus insgesamt 5 Pumpzellen der Lange /opz= 240cm. Dabei bilden die
beiden unteren mit Innendurchmesser g; = 6,8cm und einem Gesamtvolumen von Vopy;
= 17,4 1 das OPV 1, in dem der erste Polarisationsschritt erfolgt. OPV 2 besteht aus 3
Zellen mit Innendurchmesser g; = 5,4 cm und einem Volumen von 16,5 1. Die Absorpti-
onsldnge betrigt insgesamt 24 m (vgl. Abbildung 5.8). Die einzelnen OPZ sind durch
Glasrohren miteinander verbunden ( vgl. Abbildung 5.1), wobei die diffusive Trennung
zwischen OPV 1 und OPV 2, die das oben erwihnte ,,fraktionierte Pumpen‘ ermdglicht,
durch eine 1 = 50cm lange und mit einer Querschnittsfliche von 4 = 3cm” so ausgelegte
Verbindungsrohre realisiert ist, daf} die Diffusionszeit [Bar74], [Ebe00] mit

V-l

T = D ~T5s 5.2
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(Diffusionskonstante D=1920cm?/s, bei p=1mbar und 7=300K; V= V(OPZ2)+V(OPZ3))
weit liber den Zykluszeiten von 20s — 40s liegt.

Linse

OPZ 3 N4
i [ [] N B
U L L\
1
OPZ 4
1
i
:| OPZ5

Strahl aufgeteilt|

N4 Strahlteiler
K]

LN

L1 [ ] N B
Ao e yZ
< > Strahl aufgeteilt Dump
240cm

2 x 15W Faserlaser
A=1083 nm

d3svi
R ER A

Abbildung 5.8: Schematische Darstellung der Strahlfiihrung durch das OPV des Polari-
sators. Die Numerierung deutet die Richtung des Gasdurchflusses an.

Das linear polarisierte 1083 nm Licht der beiden 15 Watt Faserlaser’ wird in dem je-
weils ersten Strahlteilerwiirfel in zwei etwa gleichstarke Teilstrahlen aufgespalten und
linear nachpolarisiert. Die Teilstrahlen durchlaufen dann ein A/4 Pléttchen hoher Giite,
um maximale Zirkularpolarisation zu erhalten. In einem Teleskop wird der ca. 5 mm
starke Laserstrahl auf einen Durchmesser von 3-4 cm aufgeweitet und somit dem
Pumpzellendurchmesser in etwa angepaBt und durch das *He gefiihrt. Eine Reflexion an
hinter den Zellen angebrachten dichroitschen Spiegeln verdoppelt die Absorptionslénge.
Die riicklaufenden Strahlen werden danach entweder in einem Strahlfinger (Dump)
absorbiert, oder (hier fiir die obere Zelle) durch eine weitere OPZ geschickt. Detaillierte
Beschreibungen der Laser und Optiken finden sich in [Kro02], [Wol04] und [Sch98].

2 IPGroup, Model YLD-15-1083, Ytterbium dotierte Faser
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5.3 Laser und optische Elemente

Die fiir diese Anwendung erforderlichen Lasereigenschaften sind:

- Wellenlingen im Bereich des C8 und C9 Ubergangs (A ~ 1083 nm)

- cw-Laserleistung in von mindestens 2 x 10W

- Frequenzstabilitit iiber mehrere Stunden.
Die Hauptproblematik ergibt sich dabei aus der bendtigten Wellenlédnge. Diese liegt in
einem Bereich, indem es keine weiteren technischen Anwendungen gibt. Aus diesem
Grund war man von Anfang an darauf angewiesen eigenstindige Losungen zu entwik-
keln. In [Sur91] wurde nach Vorgabe der Gruppe um Michele Leduc an der E.N.S. in
Paris [Sch86] ein mit Bogenlampen gepumpter LNA Festkorperlaser entwickelt, der
zusammen mit einem fast baugleichen in [Roh94] beschriebenen iiber 10 Jahre das Mal3
der Dinge im MEOP darstellte. Die Stabilitit und die erzeugte resonante Leistung (58
Watt) pro Laser waren fiir den gelegentlichen Einsatz im Experiment ausreichend. Pro-
blematisch wurde dann der Einsatz an dem hier beschriebenen Polarisator zur Herstel-
lung groBer Mengen hyperpolarisierten Gases. Zum einen konnte damit das Potential
dieser Apparatur nicht ausgeschopft werden, zum anderen war der Justage- und War-
tungsaufwand im Vergleich zum Rest der Maschine unverhéltnisméBig grof3.
Aus diesem Grund wurden in Kooperation mit dem Laserzentrum Hannover verschie-
dene Studien zur Entwicklung eines 30W Faserlasersystems angestrengt. In diese Un-
tersuchungen hinein kam ein 15W Faserlaser auf den Markt (IPG Laser GmbH), der alle
Spezifikationen erfiillte und sowohl zeitlich als auch finanziell Vorteile gegeniiber einer
Eigenentwicklung bot.
Dieses neue System empfingt eine Eingangsleistung von 50mW aus einer hochfrequent
modulierten und temperaturstabilisierten Laserdiode, welche dann in zwei Stufen auf
bis zu 15W verstiarkt wird. Letztere werden mit Hochleistungsdioden transversal ge-
pumpt. In [Kro02] wurde dieser Laser im Hinblick auf verschiedene Fragestellungen
eingehend untersucht.
Die spektrale Breite wird in [Kro02] mit 2,8 GHz angegeben. Bei Messungen im Friih-
ling 2004 mit einem von der Firma Highfinesse zur Verfiigung gestellten ,,Wave-
lengthmeter* der ,,WS“-Reihe wurde fiir die beiden uns zur Verfiigung stehenden Laser
Breiten von 2,5GHz (Laserl) bzw. 3,7GHz (Laser2) gemessen. Trotz dieser Breitenun-
terschiede ist das Polarisationsverhalten beider Laser vergleichbar (vgl. Kapitel 2.1.2).
Abbildung 5.9 zeigt eine massive Steigerung der Polarisation um ca. 10% (abs.) bei
gleichem Fluf nach Einbau dieses kommerziellen Systems.
Die angebotene Laserleistung von insgesamt 2x15 W wird auf 4x7,5 Watt aufgeteilt
(Abbildung 5.8). Variationen der Leistung zwischen 10 und 15W pro Laser zeigen we-
der in der maximal erreichbaren Gleichgewichtspolarisation (steady state), noch im
FluBbetrieb signifikante Unterschiede. Eine weitere Leistungserhohung 148t deshalb
keine weitere Verbesserung des Polarisators erwarten. Das optische Pumpen befindet
sich bereits im Bereich der Sittigung.
Dies zeigt sich deutlich bei Absorptionsmessungen in Abhangigkeit der Polarisation.
Dazu wurde die Laserleistung nach zweimaligem Durchgang durch die OPZ 1 gemes-
sen. Bei ausgeschalteter Gasentladung, also ohne Absorption, war die Laserleistung ( Ip
=3,4W) nur um 0,2 Watt hoher als bei eingeschalteter Gasentladung und einer Polarisa-
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tion von P = 65%. Bei P = 0 wird dagegen etwa ein Drittel der angebotenen Laserlei-
stung absorbiert.
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Abbildung 5.9: Vergleich der Leistungsdaten des Polarisators mit LNA-Laser und Fa-
serlasersystem

Die optischen Elemente wie Umlenkspiegel, Linsen, dichroitische Spiegel und Zellen-
fenster sind aus BK7 gefertigt und entsprechend ihrem Einsatz mit Reflex- bzw. Antire-
flexbeschichtungen im Bereich von 1083nm bzw. 668nm versehen. Thre Oberflichen-
welligkeit ist mit ,,A/4* ausreichend niedrig. An die entspiegelten Strahlteilerwiirfel aus
PSK3, mit einer Kantenldnge von 20mm, wurden optimal ausgerichtete A/4 Platten an-
gekittet, um auf diese Weise einen Justageparameter zu vermeiden. Damit sind in die-
sem Bereich die bestmoglichen Bauteile im Einsatz. Der letzte mogliche Verbesse-
rungsparameter wire in der Konstruktion der Zellenfenster zu finden: Aufgrund des
Anschmelzens an die Pumpzellen konnten die Innenseiten nicht beschichtet werden.
Moglichweise entstehen hier durch Mehrfachreflexionen noch kleine Anteile an falsch
polarisiertem Licht. Bei dem in Kapitel 8 beschriebenen verbesserten Nachbau des Pola-
risators wurden deshalb beidseitig beschichtete Fenster an mit Hochvakuumfett gedich-
teten Flanschen angebracht. Eine detaillierte Untersuchung der verdnderten Eigenschaf-
ten an dem neuen Instrument steht zur Zeit noch aus.
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5.4 Die Kompressionseinheit und der Zwischenspeicher

5.4.1 Technische Realisierung der Kompressionseinheit

Bei der Konstruktion der Kompressionseinheit waren folgende Bedingungen zu erfiil-
len. Die Kompression muf3 polarisationserhaltend und der OPV-Grof3e angepalit sein;
weder das Gas im Kompressor noch das im OPV diirfen durch den Kompressor verun-
reinigt werden. Es sollte ein maximaler Targetdruck von 10bar erreicht werden und die
Standzeit sollte viele 1000 Hiibe erreichen, um eine stérungsfreie *He-Versorgung fiir
physikalische Messungen bzw. klinische Studien zu garantieren.

Daraus resultieren direkt die technischen Vorgaben. Fiir diese Driicke und Kompressi-
onsrdume der GroBenordnung O(15 1) empfichlt sich ein hydraulischer Antrieb’. Aus
Griinden der Gasreinheit verbietet sich der Einsatz von Schmiermitteln und nichtvaku-
umtauglichen Verbindungen im Gasraum. Wie in Kapitel 3 diskutiert, sind in der ge-
samten Maschine keine ferromagnetischen Materialen verwendbar. Die OPV sollte
durch Einsatz eines nichtrelaxierenden Getters vor Riickdiffusion von Verschmutzungen
aus dem Kompressor geschiitzt werden.

Die polarisationerhaltenden Eigenschaften sind im wesentlichen von der Wahl des
Oberflichenmaterials, der Ausbildung der Oberfliche, dem Oberflichen-zu-
Volumenverhéltnis O/V und der Verweildauer des Gases abhédngig. Der Geometriefak-
tor O/V ist im Kompressionsraum bei gegebenem Maximalvolumen abhéngig von der
Kolbenstellung und dem gewédhlten Durchmesser. Aullerdem ist selbstverstidndlich, daf3
Rauhigkeit und Porositdt massiv zur Oberfldche beitragen und zu vermeiden sind. Ein
moglichst langhubiger Kompressor optimiert dabei die Relaxationseigenschaften, da der
aufgebaute Druck relativ zur Verschlechterung des O/V schneller ansteigt (vgl.
[Ebe00]). Deshalb wurde die Geometrie des Kompressionsraumes mit dem Durchmes-
ser @ = 14cm und Hub 4 = 998cm (Vk = 15,3 1) gewdhlt. Die Polarisationserhaltung
wird in Kapitel 5.4.2.2 diskutiert.

Der Hydraulikantrieb wurde platzsparend im Inneren des insgesamt 2m langen Kom-
pressors untergebracht. Dabei bleibt die Kolbenstange am Zylinder fixiert, wiahrend sich
der Kolben auf ihr, je nach Druckbeaufschlagung der entsprechenden Hydraulikkam-
mer, vor bzw. zurlick bewegt. Diese Art der Realisierung ermoglicht einen doppelten,
staindig vakuumbepumpten Riickraum, der hohe Reinheit im Kompressionsvolumen
garantiert (vgl. Abbildung 5.10).

Aufgrund der relativ guten Erfahrungen bei den kurzhubigen Kompressoren des voran-
gegangenen kleinen Polarisators [Sch98] wurde zunichst als Wand- und Kolbenmaterial
Reintitan benutzt. Wie in [Ebe00] diskutiert, wurde mit dieser Konstruktion ein Polari-
sationstransfer nahe 1 erreicht. Es zeigte sich allerdings, da3 aufgrund des langen Hubes
Titan zu technischen Problemen fiihrte und die Standzeiten auf wenige hundert Hiibe
begrenzt war. Die Reibungskrifte auf die Zylinderinnenfldche fiihrten zu einem Abrieb
der Titanoxydschicht, die sich nicht nachbilden konnte, da wegen der Vakuumbedin-
gungen kein Sauerstoff fiir die Oxidation zur Verfligung steht. Die dadurch erhohte

3 Neuentwicklungen auf dem Bereich linearer Elektroantriebe erlauben jetzt das Ersetzen von Hydrauliken.
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Rauhigkeit zerstorte innerhalb kurzer Zeit die damals benutzten X-sel Quadringe, die
auflerdem nur bedingt zum Trockenlauf geeignet sind.

Turbo-Molekular

Pumpe
Hydraulikaggregat Hyd raulik

Gl

ashahn
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Vakuum-Ol
26 2
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Abbildung 5.10: Schematische Darstellung der Kompressionseinheit mit Zwischenspei-
cher (Stand 2004).

Aus diesem Grund war ein Komplettneubau der Kompressionseinheit notwendig. Dabei
konnte die bewéhrte Geometrie und die prinzipielle Antriebslosung beibehalten werden,
wihrend die Material- und Dichtungsproblematik neu gelost werden mulfte.
Dichtlippen Im Vergleich zu vorherigen Konstruktionen
Viton O-Ring . wurde diesmal nicht die physikalisch beste
Moglichkeit so variiert bis sie technisch
realisierbar wurde; vielmehr konnte nun
aufgrund der langjdhrigen Erfahrung im
Druck  Umgang mit polarisiertem *He von bereits
existierenden Ingenieurlosungen in Dich-
tungs- und Hydrauliktechnik ausgegangen,
und diese den physikalischen Gegebenhei-
Silikon FUllung ten angepalit werden.
Der Materialwahl gingen einige Testreihen
Abbildung 5.11: Modifizierte Dichtung voraus, die Abschitzungen auf die Relaxa-
Fiir den Kompressionsraum. tionseigenschaften zulieBen.

Die statische Abdichtung des Kompressors

M
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gegen die Umgebungsluft erfolgt mittels Viton O-Ringen. Bei der Hydraulik kommen
aus Dicht- und Laufringkombinationen bestehende Standardlésungen zum Einsatz. Sehr
grolen Wert wurde auf die Wahl der Kolbendichtungen gelegt. Diese sollen neben
Dichtigkeit, Langlebigkeit und Polarisationserhaltung auch unbedenklich beim Einsatz
des Gases am Menschen sein, da sie in direktem Kontakt mit dem komprimierten *He
stehen. Bei Untersuchungen zur Dichtigkeit unserer Losung im eingebauten Zustand
wurden Leckraten LR < 10™ mbarl/s gegen ein Bar *He sowohl stehend, als auch im
Fahrbetrieb gemessen. Die Verluste durch Undichtigkeiten bei der Gaskompression sind
also zu vernachléssigen.

Stange fahrt aus: i ﬁ
o E@

Die Stangendichtung ist dicht, wenn der nach
auBen geschleppte Olfilm wieder
eingeschleppt wird.

Stange fahrt ein:

Abbildung 5.12: Der physikalische Dichtmechanismus der Stangendichtung

Im Bereich der Hydraulikdichtungen kam es zu einer weiteren Komplikation, die da-
durch auftrat, daB in dieser Antriebslésung die Dichtungen Ol von Vakuum zu trennen
haben, obwohl sie fiir Ol/Luft, bzw. O1/Ol konstruiert sind. Eine Oldichtung verhindert,
im Gegensatz zu Vakuumdichtungen, nicht, da3 die zu trennenden Medien tber die
Dichtung in den Bereich des anderen Medium gelangt, vielmehr gilt sie schon dann als
dicht, wenn bei der Riickbewegung der Dichtung der nach auBen geschleppte Olfilm
wieder eingeschleppt wird. Auf diese Weise wirkt zwar das Ol als Schmierung und er-
hoht die Lebensdauer des Systems (Abbildung 5.12), [Boc00], dennoch bleibt ein mi-
kroskopisch dicker Olfilm auf der Oberfliche zuriick, aus dem die fliichtigen Bestand-
teile ins Vakuum ausgasen konnen.

Insbesondere konnten die leicht fliichtigen, als eigenschaftsverbessernde Additive ein-
gesetzten, Aromate in unserem Fall in den Vakuumriickraum 2 entweichen. Trotz der
Doppelvakuumkammer-Anordnung, gelangten Spuren dieser Additive bis in den Kom-
pressionsraum und akkumulierten sich im Zwischenspeicher soweit auf, dal sie im
komprimierten *He deutlich zu riechen waren, was beim Einsatz am Patienten zur MRT
der Lunge (vgl. Kapitel 8) nicht tolerabel ist. Diese Verunreinigung hatte keinerlei Ein-
fluB auf Polarisationsgrad und Relaxationsverhalten des Gases. Ebenso war bei der
spektroskopischen Untersuchung von zuriick in die OPV geschleustem Gas keine zu-
sitzliche Verunreinigung im °He Spektrum zu erkennen. Der Versuch durch eine
GC/MS (GasChromatographie / MassenSpektrometrie) Untersuchung Riickschliisse auf
die Konzentration der Verunreinigung zu ziehen blieb erfolglos, da die Verschmutzung
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unterhalb der Nachweisempfindlichkeit war®. Es ist anzunehmen, daB eine derartig ge-
ringe Belastungen des Gases kaum zu Schéddigungen der zu untersuchenden Person
fiihrt, dennoch ist eine Geruchsbeldstigung des Patienten unzumutbar.

Um den Bildgebungsbetrieb aufrecht zu erhalten, wurde zunichst das polarisierte *He
bei der Kompression in die Transportzelle durch eine in fliissigem N, gekiihlte Glasfrit-
te’ gepreBt. Die Aromate wurden dabei ausgefroren und blieben in der Fritte zuriick.
Nach Durchgang durch diese Reinigungseinheit war kein Geruch mehr wahrnehmbar.
Die Versuche nur mit Fritte bzw. nur mit fliissigem N, zu reinigen waren nicht erfolg-
reich. Der Polarisationsverlust beim Durchgang durch die Fritte wurde mit der in Kapi-
tel 5.4.2.2 diskutierten Methode auf < 2% abgeschéitzt und war damit fiir Anwendung
im medizinischen Bereich vernachldssigbar.

Diese Prozedur war zwar wirksam, erhohte aber den Arbeitsaufwand und die Gesamtpo-
larisationzeit aufgrund des Eigenvolumens der Fritte von ca. 200ml so erheblich, daf3
eine Losung gefunden werden mufte, die nicht erst die Verschmutzung beseitigt, son-
dern vielmehr ihre Entstehung verhindert.

Dies wurde erreicht, indem das Hydraulikél im sensiblen Bereich durch additivfreies Ol
mit niedrigem Dampfdruck ausgetauscht wurde. Das Ol muBte eine passende kinetische
Viskositit um 100 mm?/s aufweisen und vertriglich mit den bei Hydraulikdichtungen
eingesetzten Werkstoffen sein. Alle diese Eigenschaften wurden bei dem Hochvakuum-
6l ,Diffelen normal“® gefunden. Aufgrund des hohen Preises von ca. 100 €/1 war es
aber nicht mdglich die gesamten 140 1 des Hydrauliksystems zu ersetzten. Vielmehr
wurde nur der Teil ersetzt, der sich im Inneren des Kompressors befindet. Der Hydrau-
likdruck wird hierbei iiber eine, die beiden Ole trennende Zweikolbeneinheit auf das
Vakuumdl iibertragen, wodurch ausgeschlossen ist, da es zu einer Mischung der Ole
kommt (vgl. Abbildung 5.10).

* Es ist nicht auszuschlieBen, da die Gasverschmutzung wihrend des Transportes von Containermaterialien gegettert
wurde, so da3 das Aufldsungsvermogen der GC/MS von einigen ppb nicht ohne weiteres als obere Grenze anzusetzen
ist.

> Porositit: NW der Poren 10 — 16 pm

8 Diffelen normal (Fa. Leybold Vacuum): Mineralsl, Dampfdruck bei 20 °C pp=4-10" mbar, Kin. Viskositit bei 40 °C
=100 mm%/s
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e Speicherzelle \ ¢
4 \ﬂ *

Abbildung 5.14: Kompressionseite des Polarisators mit angeflanschter Medizinzelle,
Speicherzelle und Kompressor
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Seit der Neukonstruktion des Kompressors im Sommer 2001 hat die Einheit bereits iiber
130.000 Hiibe geleistet. Die Oltrennung liuft seit Mai 2003 und ca.75.000 Hiiben ohne
Komplikationen (Stand: Friihjahr 2004). Die Apparatur ist in den Abbildung 5.13 und
Abbildung 5.14 zu sehen.

5.4.2 Polarisationstransfer

5.4.2.1 Der Zwischenspeicher

Der Zwischenspeicher ist neben dem Kompressor das entscheidende Bauteil fiir den
Polarisationstransfer. Dabei gehen zwei wesentliche Parameter ein. Zum einen ist die
wand- und gradientenbedingte Relaxation ausschlaggebend fiir die Polarisationsverlu-
ste, zum anderen erhoht ein groBer Zwischenspeicherdruck die Menge des in den Totvo-
lumina des Kompressors und der Zuleitungen zuriick bleibenden Gases, was dann ent-
weder durch Abpumpen des relaxierten Totraumgases den integralen Gasflul verklei-
nert und dadurch zu ldngeren Aufpolarisationszeiten fiihrt, oder durch Mischung im
Zwischenspeicher die dortige Polarisation verringert.

Abbildung 5.15: Einer der verwendeten Zwischenspeicher aus cdsiumbeschichteten
Duranglas mit einem Volumen von V=4,31.

Aus diesen Griinden ist z.Zt. eine cdsiumgecoatete Duranzelle im Einsatz mit einem

Volumen von V,iscnen=4,3 £ 0,07 1. Die Bestimmung der Wandrelaxation wurde in ei-
nem NMR-Feld hoher Homogenitit ((gradB)/B ~ 10 cm™) durchgefiihrt und ergab
7,7 = 145 +14h. Nach Einbau wurde durch zweimaliges Riickschleusen von polari-
siertem *He in die OPV eine integrale Relaxationzeit 7, = 47 +0,5h bei einem Spei-
cherdruck p(Speicher) = 95 £10mbar ermittelt. Daraus berechnet sich ein mittlerer rela-
tiver radialer Gradient des Fiihrungsfeldes liber den Bereich der Speicherzelle von
(gradB)/B =2.8-10" £1,5-10° cm™ (7,* =70 +0,5h). Der sphirische Zwischenspeicher
hat einen Radius von R=10£0,5cm und der Mittelpunkt befindet sich mit 7=11+2 cm
und z=601+2 cm (vgl. Kapitel 5.1) im vorgesehenen Bereich des Fiihrungsfeldes. Die
gemessene Relaxationszeit bestétigt die erwartete Homogenitét des Feldes (vgl. Kapitel
5.1). Wéhrend des Aufpolarisationprozesses wichst aufgrund des steigenden Drucks
kontinuierlich die Relaxationszeit. AuBBerdem ist die Verweildauer der ,,Gasportionen®,
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die mit jedem Hub in den Zwischenspeicher geschoben werden, stark unterschiedlich.
Entsprechend ergibt sich eine Polarisationstransferentwicklung in Abhédngigkeit von
Druckzunahme pro Hub, Enddruck und Gesamt- bzw. Zykluszeit.

Dabei zeigt sich, dal wie erwartet, die Gradientenrelaxation im Bereich von wenigen
mbar dominierend ist. Zur Minimierung des Totraumverlustes kann nach der Kompres-
sion in den Zwischenspeicher durch Offnen entsprechender Ventile eine Verbindung
zum Getter hergestellt werden, so dal3 ein Druckausgleich des Totraumvolumens auf das
Niveau des Getterdruckes stattfinden kann. Dieser variiert je nach Reservoirvordruck
zwischen 10 und 50 mbar. Dies ist sinnvoll, da der Zwischenspeicherdruck im allge-
meinen hoher ist, dennoch bleibt eine Restmenge im Kompressor zuriick, die durch Mi-
schung zu einer Verminderung des Polarisationstransfers fiihrt. Zum Erreichen hochster
Endpolarisationen wird das Kompressionsvolumen zwischen dem Komprimieren in den
Zwischenspeicher und dem nichsten Ansaugen des *He aus dem OPV evakuiert.

100,0

100,0 - Zykluszeit t = 30s

Zykluszeit t = 20s
99,8 ’ 9981
906 | p(Speicher)=200mb 99,6

l— p(Speicher)=200mb P(Speicher)=200mb

99,4 \"\\\ 99,44 L \
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Abbildung 5.16: Numerisch berechnete Entwicklung der Polarisationstransfers im Zwi-
schenspeicher exemplarisch fiir 2 Zykluszeiten und jeweils 3 bzw. 4 Fliisse. Die Trans-
ferkurven sind jeweils bis zum Erreichen von 200mbar eingezeichnet.

Im Folgenden sind die Messungen zur Untersuchung dieser Effekte dargestellt
(Abbildung 5.16).

Das Prinzip der Transferbestimmung beruht auf der Messung der Polarisation innerhalb
des Zwischenspeichers durch Riickfiihren eines kleinen Teils des *He in das OPV. Dort
kann dann die Polarisation mittels des OPN (vgl. Kapitel 4.1.1) bestimmt werden.
Zundchst wird der Zwischenspeicher evakuiert, um Verluste durch Mischung mit unpo-
larisiertem Restgas zu vermeiden. Das Fiillen mit polarisiertem Gas erfolgt bis zu einem
vorgegebenen Zwischenspeicherdruck, wobei durch konstanten OPV-Druck das ange-
saugte Gas bei moglichst konstanter Polarisation gehalten wird. Diese wird durch Mit-
telwertbildung der Polarisationswerte der OPZ 5,4 und 3 bestimmt. Der OPN muf} dazu
vor die jeweils zu messende Pumpzelle geschoben werden. Durch diese zeitverzogerte
Polarisationsbestimmung ergibt sich ein abgeschétzter Fehler von +2% absolut fiir die
im Mittel in den Zwischenspeicher transferierte Polarisation.

Nach dem Erreichen des Zwischenspeicherdrucks wird die OPV fiir 10-20 min evaku-
iert und anschlieBend die Polarisation des in die OPV riickgefiihrten Gases gemessen.
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keit der Messung besser als 1%.

Exemplarisch zeigt Abbildung 5.17 die Messung vom 16.03.2004, bei welcher der To-
traum zwischen den Zyklen evakuiert wurde. Der ermittelte Wert ist sehr nahe am er-
warteten und ist im Rahmen der Fehler sogar mit 1 vertrdglich. Aufgrund der unver-

meidbaren Verluste wéhrend der Speicherzeit ist T = 1 aber unrealistisch.

Tabelle 5.2: Unterschiedliche Transferwerte in Abhdingigkeit des Totraumgases.

Kein Totraum- Druckausgleich mit Totraum-
evakuieren Getter evakuieren
P mittel 76,0£2 % 76,6 £2 % 76,02 %
Priick 71,0+ 0,5 % 74,0+ 0,5 % 74,4+ 0,5 %
Zeit bis . . .
Riickfiihrung 154 5 min 15+ 5 min 10 £+ 5 min
Prick " 71,37 +£ 0,54 % 74,39+ 0,54 % 74,66 + 0,54
Transfer 0,939 + 0,026 0,971 £0,026 0,982 + 0,027
90 7
88
86 - P(OPZ5)=78,6%
844 P(OPZ4)=76% |z P, ,=76%+2%
8211 P(OPZ3)=73,6%
80
3 78] /MAVM\ WWM PolTransfer=0,98+0,027
~ 76 A i
s 17 A
R (A U R
S A LA
S el [ "7 = 74.8%10,59
O 68 J PrUCk— 74,8%+0,5%
B 7
64 - |/ p(OPV) ~ 0,7mbar -
62 ] v & mit P6 im 30s Zyklus evakuiert
60 Enddruck 100mbar in Pufferzelle
58 b Dauer ca.20min
i 20min Evakuierung bis Ruckfiihrung
56 i ca. 2,5 mbar Druckzunahme pro Hub
54 7
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Abbildung 5.17: Messung des Polarisationstransfers durch Riickfiihrung in das OPV.
Es sind die Polarisationskurven von drei Zyklen der OPZ 3,4,5 und die der Riickfiihrung

zu sehen.
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Nichtsdestotrotz zeigt diese Messung, dal3 die Verluste wihrend der Kompression im
Aufpolarisationszyklus vernachldssigbar sind.

In

Tabelle 5.2 werden die Einfliisse des im Totraum zuriickbleibenden Gases aufgelistet.
Bei allen Messungen wurde mit 30s Zyklen und OPV Driicken von p(OPV) = 0,7mbar
aufpolarisiert. Das ergab eine Druckzunahme im Zwischenspeicher pro Hub von Ap =
2,5mbar. Die Riickfithrung wurde nach Erreichen des Zwischenspeicherdruckes vom
100mbar gemacht. Die Polarisationsabnahme durch T, im Zwischenspeicher wihrend
des Evakuierens der OPV wiirde bei Prﬁckkorr beriicksichtigt. Es zeigt sich eine deutliche
Abhingigkeit von der im Totvolumen zuriickbleibenden Menge *He.

Rechnerisch wurde fiir die dritte Spalte unter ausschlieBlicher Beriicksichtigung der
Zwischenspeicherverluste (Abbildung 5.16) ein Transfer von 0,992 erwartet.

Aufgrund der niedrigen Verluste zeigt sich, daB3 nicht nur die Kompression im Rahmen
der MeBfehler verlustfrei ist, vielmehr 146t sich auch schlieBBen, daf} das Riickschleusen
des Gases in die OPV keinen merklichen Einflufl auf die Polarisation hat. Dieses Er-
gebnis geht direkt in die Messung der nichsten Kapitel ein.

Bei héheren Zwischenspeicherdriicken bleibt entsprechend eine groBere Menge an “He
im Totraum, so da3 der Transferwert in den Spalten 1 und 2 nach unten zu korrigieren
wire. Zusitzlich stellte sich fiir die Spalten 1,2 und 3 ein niedrigerer Fluf3 ein. Dieser
Umstand verschlechtert aber keinesfalls die Leistungsfahigkeit des Polarisators, da die
gewiinscht Menge an polarisiertem Gas auch dadurch erreicht werden kann, daf3 ent-
sprechend oft die Speicherzelle auf z.B. 200 mbar aufgefiillt werden kann, um nach
Komprimieren des Gases in die Transportzelle wieder bei niedrigen Speicherzellen-
driicken fortzufahren. Eine Fiillung bei ca. 200mbar entspricht dabei bei einem Zwi-
schenspeichervolumen von 4,31 etwa einer Menge von 0,86 barl.

5.4.2.2 Polarisationstransfer bei Kompression in die Transportzelle

Die Verluste bei der Kompression des Gases aus dem Zwischenspeicher auf mehrere
bar in die Transportzelle wurden mittels Messung des vom polarisierten *He erzeugten
Magnetfeldes bestimmt (vgl. Kapitel 4.2.1).

Abbildung 5.19 zeigt den Verlauf der Magnetfeldmessung. Den einzelnen Stufen iiber-
lagert ist eine Langzeitdrift des dueren Feldes. Um deren EinfluBl zu minimieren wer-
den die durch Komprimieren und Evakuieren erzeugten Stufen einzeln ausgewertet und
die Abnahme der Magnetisierung nur auf die jeweils ndchste beriicksichtigt. Wie in
Abbildung 5.18 gezeigt, wurde wéhrend der Mittelung der Daten iiber einen Zeitraum
von ca. 20s keine signifikante Abnahme des Signals beobachtet, so daf Einfliisse einer
Drift des Feldes oder Depolarisation durch T, zu vernachlédssigen sind.

Der Mittelwert der Einzelergebnisse ergibt einen relativen Verlust von 0,54 + 0,15% pro
Kompression. Da dieser Effekt nur einmal zum Schluf} einer jeden Zellenfiillung auftritt
und somit in den Gesamttransfer auch nur einmal eingeht kann das Ergebnis der Mes-
sung als sehr gut bezeichnet werden.
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Abbildung 5.18: Mittelung des Magnetfeldsignal tiber ca.20s pro Stufe. (Die Werte der
Magnetfeldspriinge sind in uG angegeben.)
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Abbildung 5.19: Verlauf des Magnetfeldes bei mehrfachem Komprimieren und Aussau-
gen der Targetzelle. Bei Kompression war die Transportzelle mit 2571 + 6 mbar gefiillt.
Die Minima entsprechen einem Druck von 200 + 2 mbar. (Die Werte der Magnetfeld-
spriinge(rot) sind in uG angegeben.)
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5.4.2.3 Relaxationszeit innerhalb des Kompressors T;<"""

Die Relaxationszeit innerhalb des Kompressors T;<°"™ ist bei den oben gezeigten Mes-
sungen zum Polarisationstransfer schon implizit enthalten und es zeigt sich, daB sie auf-
grund der kurzen Verweildauern des Gases innerhalb des Kompressionsvolumens ver-
nachldssigbar ist. Dennoch bietet es sich an mit demselben Aufbau wie zur Messung des
Polarisationstransfers bei Kompression in die Transportzelle auch T;*™ zu bestimmen.
Der einzige Unterschied zur oben diskutierten Messung ist, da3 die Zeit zwischen zwei
Messungen deutlich grofer gewahlt wurde, so daB das polarisierte *He mehr als 97%
der Gesamtmefzeit von ca. 80min im Kompressor stand. Zu beachten ist hierbei, daf3
natiirlich ein Teil des Gases in der Transportzelle zuriickbleibt. Aufgrund der Volumen-
verhéltisse von 15 1 im Kompressionsraum und 1 Liter in der Transportzelle handelt es
sich aber nur um etwa 6% des Gases und da T;“"® = 15h ~ T;*°™ kann dieser Effekt
vernachléssigt werden.
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Abbildung 5.20: Messung der Kompressorrelaxationszeit T~ aus dem Abfall der
Magnetisierung in der Transportzelle wihrend mehrfacher Kompression. Die Angaben
der Feldspriinge sind in uG.

Die Auswertung der Daten unter Beriicksichtigung des oben bestimmten Verlustes pro
Hub von 0,54% ergab ein T;°™ = 17,30 + 0,75h. Der Druck innerhalb des Kompres-
sors zwischen den Messungen betrug 200 £2 mbar. Diese Relaxationszeit setzt sich im
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wesentlichen aus der Wandrelaxation des Kompressors und der durch Magnetfeldgra-
dienten bedingten Relaxation zusammen. Allerdings ist nach Kapitel 5.1 der relative
radiale Magnetfeldgradient im Bereich des Kompressionsraumes (6B,/dr)/B =~ 10 cm™.
Daraus ergibt sich T;¥* > 1000h und kann damit vernachlissigt werden.

5.5 Leistungsdaten des Polarisators

Die Gesamtleistungfdhigkeit der Apparatur ergibt sich aus maximal erreichbarer Polari-
sation in Abhingigkeit des Gasflusses.

Der GasfluB3 hingt wiederum vom Druck in der OPV und der Zykluszeit ab. Entspre-
chend wurde die Polarisation bei unterschiedlichen Driicken im Pumpvolumen und bei
verschiedenen Zykluszeiten gemessen (Abbildung 5.21). Wie erwartet ist bei niedrigem
Druck und langer Aufpolarisationszeit, also langer Zykluszeit, die maximale Polarisati-
on zu erreichen.
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Abbildung 5.21: Erreichte Polarisation gemittelt iiber die jeweils abgepumpten letzten
OP Zellen 5,4 und 3, in Abhdngigkeit vom OPV Druck und der Zykluszeit.

Die eingezeichneten Fehlerbalken in y-Richtung sind im Kapitel 4.1.1 diskutiert. Sie
ergeben sich im wesentlichen aus der 2%-Genauigkeit des Druckeichfaktors. Die sy-

54



Kapitel 5: Der Polarisator

stematischen Fehler sind durch Mehrfachmessungen und entsprechenden Mittelungen
vernachldssigbar klein. In x-Richtung ergibt sich die Ungenauigkeit des Druckes da-
durch, daB} jeder einzelne MeBpunkt iiber insgesamt 6 Zyklus zu messen ist (2 Zyklen
pro OPZ, fiir OPZ 5,4,3; vgl. Abbildung 5.17).

Im folgenden wird auf die Darstellung der Fehlerbalken verzichtet, da es sich um Aus-
wertungen von Relativmessungen handelt bei denen der gemeinsame systematische
Fehler nicht von Bedeutung ist.

Abbildung 5.21 zeigt in OPV-Druckbereichen grofler 0,6 mbar ein weitgehend lineares
Verhalten. Unterhalb dieses Wertes ist ein deutlicher Knick zu erkennen, so dal3 noch
niedrigere Driicke nicht zu héheren Polarisationen fiihren. Eine eindeutige Erklarung fiir
diesen Effekt kann z.Zt. noch nicht gegeben werden.
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Abbildung 5.22: Polarisation nach Kompression in Abhéingigkeit des *He Flusses.

Aus Zykluszeit, OPV Druck und Kompressorvolumen ist die Polarisation in Abhingig-
keit des Flusses darstellbar. Unter Beriicksichtigung der bereits diskutierten Transfer-
verluste ergeben sich die in Abbildung 5.22 und Tabelle 5.3 dargestellten Werte nach
Kompression.

Wihlt man nun zur entsprechenden Polarisation den jeweils besten Flufl bzw. die sinn-
vollste Zykluszeit (in Tabelle 5.3 farblich markiert), so gewinnt man die Darstellung der
maximalen Leistungswerte in Abbildung 5.23.
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Tabelle 5.3: Darstellung der Daten zur Bestimmung der Polarisatorleistungsfihigkeit.

mittlere Transfer
Zyklus OPV Pol der Puffer Transfer | ATransfer | Pol. am Ge- AGesamt
Dauer Fluf AFluf} Druck | OPZ3.4,5 | AP (numerisch) | (Komp.) | (Komp.) AuslaB | AP samtTra | Transfer
[s] [barl/h] |+ [barl/h] | [mbar] |[%] +[%] | [%] [%] +[%] [%] w16 | T +[%]
25,00 1,60 0,04 0,73 74,17 1,71 99,37 99,47 0,15 73,30 1,69 98,833 [0,032
25,00 1,95 0,04 0,88 69,67 1,60 ]99,48 99,47 0,15 68,93 1,59 98,945 0,032
25,00 2,10 0,04 0,95 67,00 1,54 199,52 99,47 0,15 66,32 1,53 98,979 (0,032
30,00 1,04 0,04 0,56 77,50 1,78 199,04 99,47 0,15 76,34 1,76 98,506 [ 0,032
30,00 1,40 0,04 0,76 73,60 1,69 199,28 99,47 0,15 72,68 1,68 98,746 0,032
30,00 1,55 0,04 0,84 71,33 1,64 199,36 99,47 0,15 70,50 1,63 98,828 [ 0,032
30,00 1,66 0,04 0,90 70,50 1,62 99,40 99,47 0,15 69,70 1,61 98,859 [0,032
30,00 1,97 0,04 1,07 65,00 1,50 [99,48 99,47 0,15 64,32 1,48 98,947 (0,032
30,00 2,20 0,04 1,20 60,50 1,39 [99,54 99,47 0,15 59,90 1,38 99,002 {0,032
30,00 2,57 0,04 1,40 54,67 1,26 199,60 99,47 0,15 54,15 1,25 99,062 [ 0,032
35,00 1,26 0,03 0,80 74,33 1,71 99,21 99,47 0,15 73,34 1,69 98,670 [ 0,032
35,00 1,42 0,03 0,90 71,00 1,63 199,30 99,47 0,15 70,12 1,62 98,761 [ 0,032
35,00 1,74 0,03 1,10 65,50 1,51 [9941 99,47 0,15 64,76 1,49 98,876 [ 0,032
35,00 2,25 0,03 1,42 54,67 1,26 ] 99,54 99,47 0,15 54,12 1,25 99,001 0,032
40,00 1,06 0,03 0,76 76,00 1,75 99,05 99,47 0,15 74,87 1,73 98,515 0,032
40,00 1,26 0,03 0,91 73,00 1,68 199,20 99,47 0,15 72,03 1,66 98,669 [ 0,032
40,00 1,56 0,03 1,13 66,00 1,52 199,36 99,47 0,15 65,22 1,50 98,822 [ 0,032
40,00 1,78 0,03 1,29 60,67 1,40 99,44 99,47 0,15 60,00 1,38 98,900 [0,032
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Abbildung 5.23: Optimal gewdhlter Fluf fiir maximale Polarisation am Auslafflansch.

Maximale Polarisation am Ausla3flansch fiir héhere Fliisse sind durch lineare Extrapo-
lation der MeBwerte aus Abbildung 5.23 mit ausreichender Genauigkeit zu erhalten.
Experimentell wurde das bis zu Fliissen von 6 barl/h verifiziert.

5.6 Zusammenfassung der Polarisatordaten

Die aktuellen Leistungsdaten und Funktionsweisen wurden in diesem Kapitel diskutiert.
Es konnte gezeigt werden, daf3 der Polarisator die erwarteten Eigenschaften erfiillt oder
gar ubertrifft. So sind zum einen neue Experimente am Neutronen- oder Elektronen-
strahl moglich geworden, die bisher aufgrund nicht ausreichender Polarisation so nicht
durchfiihrbar waren, zum anderen kann aufgrund des moglichen hohen Flusses eine
grole Anzahl von NMR-Aufnahmen innerhalb kurzer Zeit durchgefiihrt werden, was
fiir eine weitere Verbreitung dieser Methode absolute Voraussetzung ist (vgl. Kapitel 8).
Seit 2001 wurde die maximal erreichbare Polarisation bei gleichem FluB um etwa eine
Faktor 1,3 verbessert. Eine Polarisation iiber 60% war damals kaum zu erreichen und
gehort jetzt zum routinemifBigen Betrieb. Dabei ist die notwendige Wartung, als auch
der Anspruch an die bedienende Person in einen Bereich gelangt, der wissenschaftliches
Personal nicht mehr voraussetzt. Diese Leistungsfahigkeit des Systems und seine Zuver-
lassigkeit fiihrte bereits dazu, dafl ein weiter verbesserter Nachbau zur Nutzung von
kernspinpolarisierten *He am neuen Forschungsreaktor FRM II in Garching zur Fiillung
von Neutronenspinfiltern gebaut wurde. Die Arbeiten an diesem neuen System sind
bereits im wesentlichen abgeschlossen und es steht kurz vor seiner Inbetriebnahme.
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6. Speicherung und Transport

Nach erfolgter Polarisation und Verdichten des *He in eine Transportzelle ist der weite-
re zeitliche Verlauf der Polarisation im wesentlichen von den Relaxationseigenschaften
des Transportgefdfles und der Homogenitét des wihrend des Transportes benutzten Fiih-
rungsfeldes abhédngig. Die im Laufe dieser Arbeit benutzten Losungskonzepte und deren
Umsetzung werden in diesem Kapitel 6 im Detail beschrieben.

6.1 Transportgefifie

Bei groBen Speicherzeiten erweisen sich die Eigenschaften der Containerwand als do-
minierender Faktor fiir die Limitierung langer longitudinaler Relaxationszeiten. Be-
trachtet man die in Kapitel 3 diskutierten Mechanismen des Polarisationsverlustes durch
Magnetfeldgradienten und Dipol-Dipol Relaxation bei technisch leicht erreichbaren
Bedingungen, so miiite man bei einem Druck p = 1bar, einer Temperatur T = 23°C und
einem Magnetfeldgradienten (6B,/6r)/B = 10 cm™ eine Gesamtrelaxationszeit von T =
700h erwarten.

Tatsdchlich schwanken die erreichten Zeiten aber zwischen wenigen Minuten und Wo-
chen. Diese Verkiirzung der Relaxation, und damit die Eigenschaften des Containers
selbst, werden in der Wandrelaxation T;"*™ zusammengefaBt. (Bei diesen Uberlegun-
gen wird davon ausgegangen, da3 depolarisierende Gasverunreinigungen vernachlés-
sigbar sind. Das setzt z.B. einen O,-Partialdruck < Imbar voraus.)

In den frithen 70er Jahren wurden schon die ersten experimentellen und theoretischen
Versuche unternommen, die Hauptverursacher dieses Phinomens zu beschreiben und
die Speicherzeiten zu optimieren ([Fit69], [Tim71]). Diese Arbeit wurde am Institut fiir
Physik weitergefiihrt und brachte einige gute Ergebnisse, insbesondere bei Untersu-
chungen von metallisch (Césium, Beryllium, Wismut,...) beschichteten Quarzgefaf3en,
die Einsatz am Elektronen- oder Neutronenstrahl fanden ([Den97], [Wol00]). Prinzipiell
werden zur Bestimmung der Relaxationszeiten die Amplituden von nicht destruktiven
NMR-Anregungen in bestimmten zeitlichen Abstinden aufgenommen und durch Anfit-
ten eines exponentiellen Zerfalls das entsprechende T, bestimmt. Eine genauere Be-
schreibung der Auswerteroutine mittels Fast Fourier Analyse findet sich u.a. in [Sch98].
Leider waren die Ergebnisse nicht immer reproduzierbar und alle Erklarungsversuche
waren zwar in sich schliissig, filhrten aber zu keiner Methode, die verlaBlich Transport-
zellen mit groBen Speicherzeiten hervorbrachte. Eines der Hauptprobleme war, dal3
selbst bei ein und derselben Zelle die gemessene T; Zeit um eine Grdéfenordnung
schwanken konnte, ohne daf} ein eindeutiger Grund zu finden war. Eine Zusammenfas-
sung des Wissensstandes im Jahr 2000 und eine ausfiihrliche Beschreibung der Mefime-
thoden wird in [Wol00] gegeben.

Da cisierte oder mit anderen toxischen oder reaktiven Substanzen beschichtete Zellen
sich im klinischen Einsatz (vgl. Kapitel 8) verbieten und bei Transporten als Gefahren-
gut zu behandeln sind, wurde sich in dieser Arbeit auf das Entwickeln von unbeschich-
teten Glascontainern mit hohen Speicherzeiten konzentriert.
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DaB in ,nackten* Gldsern prinzipiell ausreichende hohe Relaxationseigenschaften zu
erzielen sind, konnte bereits in [Gro96] gezeigt werden. Bei einer 470cm’ grofien, unbe-
schichteten, aus besonders eisenfreiem Supremax-Glas hergestellten Zelle betrug die
Gesamtrelaxationszeit T, = 62h, was auf eine T;"* = 91h schlieBen 148t. Hier wurde
schon beobachtet, daf} diese Zelle im Vergleich zu den schlechteren eine weit weniger
aufwendige Préparationsprozedur durchgemacht hat.

Auch in [Wol00] wurden unter Zuhilfenahme eines neuen Praparationverfahrens (siche
Kapitel 6.1.1) Relaxationszeiten von iiber 100h in unbeschichtetem Supremax-Glas er-
reicht.

Bis zum Jahr 2000 wurden die Wechselwirkungen der *He-Atome mit paramagneti-
schen Zentren in der Containerwand als dominierende Relaxationsprozesse angesehen.
Dabei wurde schon in [Fit69] und [Tim71] zwischen Adsorption und Diffusion des *He
in bzw. an der Wand unterschieden. Der jeweilige Prozefl dominiert je nach Tempera-
turregime. Die daraus resultierenden Relaxationsraten konnen wie folgt beschrieben
werden.

2E4

I = const - (t;’ )2 %e i 6.1

2Ey

‘ O 24
I = const -kT;e i 6.2.

Dabei sind ¥ das Volumen und O die Oberfliche des Gefifes, # die temperatur-
abhingige Adsorptionszeit, £, die Adsorptionsenergie, k die Boltzmannkonstante und 7'
die Temperatur.

Die Adsorptionsrelaxation ist stark abhédngig von der Anhaftzeit und dominiert entspre-
chend bei tieferen Temperaturen. Bei der Relaxation durch Diffusion kommt es zum
Eindringen des *He in die Glasmatrix und dort zu depolarisierenden Spinflips. In beiden
Fillen ist die Abhéngigkeit vom Verhiltnis aus Oberfliche zum Volumen sichtbar, was
kugelformige Gefdle mit glatten Oberflichen begiinstigt. Auf dieser Basis ist auch
leicht erklédrbar, da3 dichte Glaser, wie z.B. Aluminosilikate deutlich bessere Relaxati-
onseigenschaften als pordse wie Duran (Pyrex) oder gar reines Quarzglas zeigen.

In [Saa01] wurde dann zum ersten Mal ein ferromagnetischer Effekt in Rubidium be-
schichteten Pyrex-, GE180- und Corningl720-Zellen beschrieben, der beim Einbringen
der Zellen in ein hoheres (~kG) Magnetfeld eine zunichst bleibende Verkiirzung der
Relaxationszeit um einen Faktor 2 bis 20 bewirkte. Durch Entmagnetisieren konnte der
Effekt riickgingig gemacht werden, so dal} eindeutig gezeigt wurde, dal es sich um
permanenten Magnetismus handeln muf3te.

Dieser Effekt wurde hier nur bei beschichteten Zellen beobachtet. Bei unbeschichtetem
Glas konnte dieser Effekt aufgrund der ohnehin sehr kleinen T;-Zeiten der zur Verfii-
gung stehenden Zellen von nur wenigen Stunden nicht nachgewiesen werden. Dennoch
wurde geschlossen, dall das Rubidium bzw. dessen Verschmutzungen verantwortlich fiir
das ferromagnetische Verhalten sein muf3ten.

DaB3 aber auch nichtbeschichtete Aluminosilikatgléser diesen stéorenden Ferromagnetis-
mus besitzen konnen, wird im Folgenden gezeigt. Dabei werden sowohl mit Ergebnis-
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sen aus Relaxationsmessungen indirekt die Auswirkungen der Storfelder gezeigt, als
auch durch Messungen an SQUID-Magnetometern die Magnetisierung selbst quantifi-
ziert und zugeordnet.

6.1.1 Die ,,Medizinzellen*

In dieser Arbeit sind konsequenterweise Zellen aus verschiedenen Aluminosilikat-
Glésern untersucht worden. Aluminosilikat-Glas besteht aus Si0,, Al,Os3, B,O3;, MgO,
CaO und einem kleinen Anteil (<1%) anderer Stoffe. Das Mischungsverhiltnis sei ex-
emplarisch flir Supremax-Glas angegeben: 56% Si0,, 20% Al,O3, 9% B,03, 9% MgO,
5% CaO und andere. Etwas andere Mischungsverhiltnisse, die aus Wettbewerbsgriin-
den nicht im Detail zu erfahren sind, verlethen den verschiedenen Aluminosilikat-
Gldsern wie z.B. Corning 1720 und GE180 ihre unterschiedlichen Eigenschaften. Von
der Firma Schott, Mainz sind aus besonders reinen Ausgangsstoffen spezielle Schmel-
zen fir Supremax, Corning 1720 und GE 180 angesetzt worden. Suszeptibiltdtsmessun-
gen des MPI in Stuttgart zeigen, dal Glasstiicke aus dieser speziellen GE180 Schmelze
mit 34,2(1) ppm einen deutlich niedrigeren Eisenanteil (Fe’") besitzen als maschinell
gefertigte GE180 Rohre mit 139(1)ppm. Es wurden aus diesen Glasern mit einer, im
Fall der Supremax- und Corning 1720 Schmelzen, platinierten Stahlpfeife in eine Me-
tallform mit einem Innendurchmesser von ca. 13cm 1 Liter Kolben geblasen. Aus tech-
nischen Griinden kamen wéhrend der Herstellung der GE180-Kolben normale, unbe-
schichtete Stahlpfeifen zum Einsatz. In Richtung Pfeife blieb dann ein Abgang mit ca.
3cm Durchmesser stehen, an den im weiteren Verlauf ein Hahn mit Flansch aus Duran
angesetzt wurde. Die Volumina der fertigen Zellen schwanken dabei zwischen 1,1 1 und
1,2 I und die Wanddicke lokal zwischen 0,5 und 4 mm. Offensichtlich erschweren die
Verarbeitungseigenschaften der Gléser eine manuelle Fertigung. Einige Kolben zeigten
starke Schlieren oder im Glas eingeschlossene Luftblasen und wurden ausgeschieden,
ebenso diejenigen mit unzureichender Wandstirke. Vor der Verwendung der Zellen
wurde jede iiber mehrere Tage einem 3bar Drucktest unterzogen und vor dem Verlassen
des Institutes als Explosionsschutz zusitzlich ein Trombosestrumpf iibergestiilpt.

Abbildung 6.1: Typische Transportzelle aus einer Schott-Schmelze ( C69 ).

60



Kapitel 6: Speicherung und Transport

Eine groBere Sicherheit konnte, wie bereits bei zwei Zellen durchgefiihrt, problemlos
durch druckfeste Kunststoffbeschichtungen oder feste Umbauten erreicht werden. Eine
typische Zelle zeigt Abbildung 6.1. Die im weiteren vorgestellten Ergebnisse zeigen,
daB alle Kolben vergleichbares Relaxationsverhalten zeigten, unabhiangig von der Her-
stellungsschmelze und der benutzten Glasmacherpfeife.

Eine der Randbedingungen fiir den Einsatz der Zellen in der medizinischen Anwendung
war neben dem Verzicht auf reaktive Beschichtung auch eine ausreichende Grofie. Mit
einer solchen 1,2 Liter Zelle konnen bei einem Druck von 2,8 Bar etwa 3,3 barl trans-
portiert werden. Dies erlaubt mehr als sieben Applikationen pro Zelle.

Insgesamt stehen z.Zt. 35 solcher Medizinzellen zur Verfligung. Dabei sind die ersten 6
im Friihjahr 2001 aus Supremax (interne Bezeichnung: “S + laufende Nummer*), weite-
re 12 ein Jahr spiter aus Corning 1720 (interne Bezeichnung: “C + Hahn-Nummer®)
und 17 im Herbst 2003 aus GE 180 Glas (interne Bezeichnung: “GE + Hahn-Nummer*)
hergestellt worden. Im Rahmen des Einsatzes dieser Zellen und zur Untersuchung der
Relaxationseigenschaften in Abhédngigkeit verschiedener Priaparationsverfahren wurden
zwischen Friithjahr 2001 und Friihjahr 2004 iiber 250 T;-Messungen durchgefiihrt. Um
diese Messungen miteinander vergleichbar zu machen, wurde hier immer bei Driicken
von 1,0 — 1,2 bar gearbeitet.

Die Kolben aus der Supremax-Schmelze wurden vor der ersten Messung mit einer Mu-
kasol Losung’ und anschlieBend mit destilliertem Wasser gespiilt, dann in einem Vaku-
umofen iiber Nacht getrocknet und an einem Pumpstand bei p = 10®...10” mbar und
bei T = 300°C - 400°C iiber 3-4 Tage ausgeheizt.

Bei der darauffolgenden Corning 1720 Charge wurde, um das Auslosen von Metallio-
nen aus der Oberfliche auszuschlieBen, mit reinem Alkohol statt Wasser gespiilt; das
Trocknen und Ausheizen wurde aber beibehalten.

Bei beiden Schmelzen ergaben sich nach diesen Préparationen vergleichbare, aber breit
gestreute Relaxationszeiten die im Mittel bei 25 £10h (Supremax) bzw. 40 £16h (Cor-
ning 1720) lagen. Es zeigte sich, daB} alle Zellen im weiteren Verlauf auf deutlich hohe-
re Werte gebracht werden konnten. Erst nach 30-60 min Mukasolbad und, als entschei-
dender Faktor, einem 30 min Ultraschallbad bei Temperaturen iiber 80°C, konnten die
Relaxationszeiten auf bis zu 230 h gesteigert werden (vgl. Tabelle 6.1, Tabelle 6.2).

Die Ungenauigkeit der angegebenen Relaxationszeiten ergeben sich aus Fit- und syste-
matischen Fehlern (im wesentlichen durch externe Schwankungen des Magnetfeldes
hervorgerufen) und werden mit £10% abgeschitzt. Da diese Genauigkeit fiir gewiinsch-
te Informationen geniigt, konnte so durch friihzeitiges Beenden der Messung Zeit einge-
spart und der Durchsatz erhoht werden.

Diese teilweise hervorragenden Zeiten zeigten leider keine Stabilitit. Bereits nach ein-
maligem Benutzen der Zellen zur Bildgebung im Tomographen ,,stiirzten* sie im allge-
meinen stark ab. So fiel z. B. die T; der Zelle C68 nach einer Messung in Kopenhagen
(vgl. Kapitel 8.1.4) von 166 h auf 28 h, im weiteren Verlauf sogar auf eine minimale T,
Zeit von 1h. Der Verdacht, dal} es bei der Applikation des Gases zu Riickdiffusion von
Luft und damit Verunreinigungen der Zellen kam, die dann trotz des turnusméifBigen
Evakuieren nach Riickgewinnung des Restgases zu nachhaltigen Verdnderungen der
Oberfldche fiihrten, bestdtigte sich nicht. Um dies zu priifen wurde die Zelle GE115

" Mukasol: tensid- und phosphathaltiges Reinigungsmittel der Firma Merck
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nach einem Mefiresultat von T;=180+18h beliiftet und die T; Zeit nach 20h Evakuieren
erneut bestimmt. Die zweite Messung zeigt sogar eine leicht erhohte, im Rahmen der
Summe der Fehlergrenzen aber iibereinstimmende Relaxationszeit von T;=210+21h.

Tabelle 6.1: Relaxationszeiten der Supremax Kolben (+ 10%).

Zellennr: S3 S5 S7

T, [h] nach

Erstprip 36 36 17

Tymax [h] | 230 | 171 | 90

Tmin[h] | 17 | 3 | 11

Tabelle 6.2:Relaxationszeiten der Corning 1720 Kolben (+ 10%).

Zellennr: CI155 | C157 | C60 | C61 | C66 | C67 | C68 | C69 | C70 | CT71 | C72 | CT3

T; [h] nach

N 50 59 57 53 44 35 64 24 16 45 19 22
Erstprép

Timax [h] 50 190 57 60 | 214 | 108 | 166 | 115 | 160 | 45 | 189 | 100

Tymin [h] 15 19 13 15 15 10 1 23 16 9 6 3

Starke Schwankungen der Relaxationszeiten in beide Richtungen wurden auch ohne
zwischenzeitliche Neupriparation beobachtet. Beindruckendes Beispiel ist hier die Zelle
S3. Diese wurde nach oben beschriebener Mukasol- und Ultraschallbehandlung mit
einen T1=107£10h nach Kopenhagen transportiert, danach evakuiert und vermessen und
ohne weitere Préparation wieder nach Kopenhagen geschickt. Diese Prozedur, d.h. Eva-
kuieren, Wiederauffiillen mit polarisiertem *He ohne weitere Praparation, Messung von
T, Einsatz in Kopenhagen wurde insgesamt acht Mal wiederholt. Die Entwicklung der
Relaxationszeit zeigt Abbildung 6.2. Es ist deutlich zu sehen, da3 nach einem anfangli-
chen Abfall es plotzlich zu einem massiven Anstieg der Zeiten kommt, zwischen zwei
sehr hohen Werten ein Einbruch um einen Faktor 2 zu sehen ist, um am Ende wieder
abzufallen.

Um den EinfluB der einzelnen Priparationsschritte zu untersuchen, wurde bei der
Schmelze aus GE 180 Glas ausschlieBlich iiber drei Tage evakuiert und sowohl auf das
Ausheizen und die naBchemischen Reinigungsschritte verzichtet. Uberraschenderweise
zeigten die meisten der so minimal prédparierten Zellen auf Anhieb deutlich hohere T;-
Zeiten. Der Mittelwert betrug 114 £66h (vgl. Tabelle 6.3).

Man sieht hier, dal die naBchemische Priparation in Verbindung mit Ausheizen der
Zellen am Vakuumpumpstand, die auf hochste Reinheit zielte, eher kontraproduktiv
oder zumindest {iberfliissig gewesen zu sein scheint.
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Die ausschlieBlich zu Testzwecken priparierte Zelle GE115 wurde nach einem erstmals
vermessenen T1=210 £21h fiir 20h bei ca. 400°C jedoch ohne Evakuieren geheizt. Die
danach gemessene T1=100 £10h zeigt deutlich den negativen Effekt dieser Prozedur. Es
ist zu erwarten, dal} sich dieser Effekt mit zunehmender Heizdauer verstérkt (siche un-
ten).

Zu beachten ist aber, daf die Relaxationszeit nach Erstpraparation nicht immer auch die
bestmogliche darstellt. Dies ist bei den Zellen GE108 und insbesondere GE109 deutlich
zu erkennen. Welche Prozedur zu einer weiteren Verbesserung fiihrte, wird im Laufe
des Kapitels deutlich.

Auf Mukasol- und Ultraschallbehandlung wurde fiir die GE180 Charge aufgrund der
hier erzielten hohen T;-Werte auch im weiteren Verlauf verzichtet; sie scheinen vor
dem Hintergrund der im Folgenden beschriebenen Erkenntnisse auch nicht mehr sinn-
voll zu sein.

—
o
o
e
o
e
o

0 T T T T T T T T T 1
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

Nummer der Messung

Abbildung 6.2: T, Entwicklung der Zelle S3 zwischen verschiedenen Transporten und
Tomographeneinsdtzen.
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Tabelle 6.3: Relaxationszeiten der GE 180 Schmelze (£ 10%,).

Zellennr: GES2 | GE&7 | GE88 | GE89 | GE90 | GE91 | GE92 | GE93 | GE9%4

T, [h] nach Erstprép | 133 | 159 | 248 | 50 | 181 5 119 | 162 | 18

Tmax [h] 134 | 159 | 248 | 50 | 181 5 119 | 162 | 18
T,min [h] 30 9 43 1 8 0,5 6 11 | 08
Zellennr: GE95 | GE96 | GE97 | GE101 | GE102 | GE108 | GE109

T, [h] nach Erstprap | 158 115 32 130 104 100 100

Tymax [h] 158 115 32 130 104 130 219

T,min [h] 55 3 1,3 64 4 19 100

6.1.2 Verinderungen von T; durch hohe magnetische Felder

Nachdem, wie oben bereits erwdhnt, Saam et al. [Saa01], einen Abfall der Relaxations-
zeiten von Rb beschichteten Pumpzellen fiir SEOP nach Einwirkungen hoher magneti-
scher Felder (B > 0,1mT) durch remanenten Magnetismus beobachtet hatten, lag es na-
he, dhnliche Effekte bei den von uns benutzten Zellen zu untersuchen, da sie bei jedem
Einsatz im MRT einer Feldstirke von 1,5T ausgesetzt werden. AuBBerdem wurde haufi-
ger zum Abschlu3 der NMR-Messungen die Restpolarisation mit einem starken Perma-
nentmagneten, der direkt an die Zelle gehalten wurde, zerstort. Dadurch wurden die
Zellenwinde ebenfalls hohen Feldstirken ausgesetzt.

Um diesen Effekt auch bei unseren unbeschichteten Zellen zu untersuchen, wurden zwei
frische Zellen (GE82, GE101), die nach der Herstellung nur fiir drei Tage evakuiert
wurden und noch nie hohen Feldern ausgesetzt waren, mit polarisiertem *He gefiillt und
zundchst die jungfrauliche Relaxationszeit bestimmt. Nach einer Mef3zeit von ca. 50 h
wurden die Zellen polarisationserhaltend zu einem Tomographen gebracht und dort fiir
30 min in das 1,5T Feld gelegt. Sowohl beim Einbringen als auch beim Herausnehmen
der Zellen ins bzw. aus dem Feld wurde darauf geachtet, da3 sie ohne Verkippung oder
Verdrehung entlang der Feldachse gefiihrt wurden. AnschlieBend kamen sie zuriick in
die NMR MeBapparatur und die Relaxationsmessung wurde mit der verbliebenen Rest-
polarisation fortgesetzt.

Die Ergebnisse der Messung illustriert Abbildung 6.3. Die T; der Zelle GE101 halbierte
sich, wihrend sie sich bei GE82 sogar um einen Faktor 4 reduzierte.
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Abbildung 6.3: Verdnderung der Relaxationszeiten der Zellen GES2 und GE101 durch
die Einwirkung eines 1,5 T Feldes.

Die Position der Zelle GE101 wurde im weiteren Verlauf der Messung insgesamt 4 mal
durch Drehen um den Mittelpunkt des Kolbens relativ zur NMR-Feldrichtung verandert,
ohne daB dabei eine signifikante Anderung der T;-Zeit zu sehen gewesen wire.

Es ist eindeutig, dal die Einwirkung hoher magnetischer Felder auch bei nicht beschich-
teten Aluminosilikat-Glas zu massiven Einbriichen der Relaxationszeit fiihrt oder zu-
mindest fithren kann und dieser Effekt die oben diskutierten Adsorptions- und Diffusi-
onsrelaxationen dominiert.

Erwdhnenswert in diesem Zusammenhang ist, dafl bei cdsiumbeschichteten 1 Liter Du-
ranzellen der oben beschriebene Effekt ebenfalls massiv auftrat. Zelle D107 fiel nach
etwa 10s im 1,5T Feld von T1=292+29h auf T,=53+5h ab.

Es stellt sich entsprechend die Frage nach dem Ursprung dieses Effektes. In den folgen-
den Kapiteln werden mehrere hochempfindlich Magnetfeldmessungen an den Zellen
vorgestellt, die Aussagen iiber die GroBle und die Verteilung der remanenten ferroma-
gnetischen Momente in den Zellen erlauben.
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6.1.3 Quantifizierung der magnetischen Momente

Aufgrund der hohen Empfindlichkeit der Kernspinpolarisation auf Einwirkungen von
magnetischen Gradienten (s. G1.(3.3)) war anzunehmen, daf3 der beobachtete starke T;-
Abfall dennoch auf relativ kleine magnetische Momente schlieen 148t, deren Grofen-
ordnung den meisten Meflsystemen nicht zugénglich ist.

Array Draufsicht
aus 63

einzelnen SQUIDs

v
2,5¢cm . . .
1k Seitenansicht eines
t einzelnen Gradiometers
- e« ca2cm

Modulationsfrequenz: 0,4 Hz
Messdauer: 100 s
Hub: 15 cm

Abbildung 6.4: Mefanordnung mit SQUID-Array zur Bestimmung der magnetischen
Felder bzw. des Dipolmoments des remanenten Magnetismus verschiedener Zellen. Die
Einheit besteht aus 63 SQUIDs. Diese sind in 7 einzeln montierbaren Modulen ange-
ordnet bei denen jeweils 7 SQUIDS in einer Ebene liegen und weitere zwei nach oben
verlagert sind.

Die empfindlichsten, heute bekannten MeBsysteme fiir magnetische Felder stellen soge-
nannte ,,SQUIDs* (Superconducting QUantum Interference Device) dar.

Dabei wird die FluBquantisierung in einer Supraleitermasche genutzt, um iiber den Jo-
sephsoneffekt magnetfeldabhingige Interferenz von Cooper-Paaren zwischen den Ma-
schenpaaren zu messen. Diese Systeme konnen Feldstirken bis zu wenigen 107 Tesla
(= fT) auflosen [Tip94].

In Zusammenarbeit mit der Physikalisch Technischen Bundesanstalt (PTB) Berlin
konnten einige Messungen an einem zur Gehirnstrommessung entwickelten SQUID-
Array aus 63 einzelnen SQUIDs durchgefiihrt werden [Wue98], das sich im Universi-
tatsklinikum ,,Benjamin Franklin“ (Berlin) befindet. Diese Einheit zeichnet sich da-
durch aus, da8 zur Unterdriickung des Restfeldes in der mit p-Metall abgeschirmten
Kammer das zu messende Objekt unter dem SQUID-Array hin und her gefahren wird.
Dadurch wird das statische Feld des Objektes in ein zeitlich variables iiberfiihrt und
mittels folgender Korrelationsgleichung in Korrelationsfeldamplituden Ay, umgerech-
net:
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Dabei bezeichnet m eine Korrelationsordnung, i einen Mef3zeitpunkt, k& einen Sensorka-
nal, B;; die gemessenen Magnetfelder und U;" fiir m=1 das gemessene Ortssignal.

Mit Hilfe eines Parameterfits wird dann ein Modell des Magnetfeldes an die gemesse-
nen Werte angepalit. In unserem Fall wurde als Feldmodell ausschlieBlich ein magneti-
scher Dipol gewdhlt.

Bei Mittelung der gemessenen Amplituden iiber 100s konnen Felder von bis zu 30 {T
aufgelost werden. Abbildung 6.4 zeigt den schematischen Aufbau. Die Signalamplitu-
den der EinzelSQUIDs bewegten sich in unserem Fall in der GréBenordnung 10™'* Tesla
=pD).

Es wurden zwei Zellen (GE96 und GE108), ein Glasstiick und ein Glasstab aus der letz-
ten Schottschmelze (GE180 Glas), sowie die Unterlegscheibe, der O-Ring und die
Kunststoffmutter des Hahns der Zelle GE96 (vgl. Abbildung 6.1) untersucht. Eine
Ubersicht der Messungen kann aus Tabelle 6.4 entnommen werden. Dabei sind in Spal-
te 1 die laufende Nummer der Messung, in Spalte 2 das untersuchte Objekt, in Spalte 3
die relative Orientierung in Bezug auf die Mefreihe, in Spalte 4 der Abstand des Objek-
tes vom unteren Ende des Dewar Gefédlles, in Spalte 5 die zugehorige Leermessung, in
Spalte 6 die Position des angefitteten Dipols (hier: Abstand bis zum SQUID-Array), in
Spalte 7 die Komponenten des Dipolmomentes, in Spalte 8 der Betrag des Dipolmo-
mentes und in Spalte 9 das y des benutzten Levenberg-Marquardt-Fits angegeben. Die
Liicken in der Tabelle resultieren entweder aus einem zu niedrigen Signal (z.B. einige
Leermessungen) oder aus nicht konvergierenden Fits, die z.B. bei ausgedehnten oder
multipolaren Quellen auftreten konnen.

Die in Tabelle 6.4 auftauchende Bezeichnung ,,Hahn* meint hier den Griff des Glas-
hahns. Der mehrfach erwéhnte Korkring (vgl. Abbildung 6.1) diente zur Positionierung
der Zelle und wurde bei den Leermessungen entsprechend beriicksichtigt. Die im weite-
ren verwendete Numerierung der Messungen bezieht sich auf die laufende Nummer in
Tabelle 6.4.

Tabelle 6.4: Ubersicht der durchgefiihrten 49 Messungen. Bei allen Messungen war die
Modulationsfrequenz 0,4 Hz und die jeweiligen Leermessungen wurden bei den Materi-
almessungen beriticksichtigt. (Kolbenl = K1 =GE96, Kolben2 = K2 = GE108).

& g .

2 |2 _| 2 Dipol-Or¢ | Pipolmoment
Nr. Objekt 'i:: > ‘E E é Xyz -vektor Q 2 X

FEE - o QQQ | (mAm)

5 2 (nAm°)
0100 Leermessung Liege 17 - -26 -59 -164 7,15,68,7 12,6 81 %
0200 Korkring - 17 | 0100 - - - -
0300 Kolben 1, Hahn flach 0 1 0100 | -30-144-156 1552962 -2819 4092 98 %
0400 Kolben 1 ohne O-Ringe 0 1 0100 32-61-113 -8,1 12,7 -6,6 16,5 73 %
0500 Kolben 1 ohne O-Ringe 90 1 0100 18 18 -93 -8,9-0,3-2,9 9,4 71 %
0600 Kolben 1 ohne O-Ringe 180 1 0100 -28-9-103 2,9-12-3-1,8 12,8 69 %
0700 Kolben 1 ohne O-Ringe 270 1 0100 -10-61 91 8,00,3 -3,41 8,7 69 %
0800 Kolben 1 ohne O-Ringe 0 1 0100 30-62 -114 -9,412,0-5,9 16,3 73 %
0900 | K1 ohne O-Ringe, Hahn nach unten 0 1 0100 -9-42 -42 3,6-090 3,7 75 %
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1000 | K1 ohne O-Ringe, Hahn nach unten 90 1 0100 28 -38 -40 0,22,90,3 3,0 78 %
1100 | K1 ohne O-Ringe, Hahn nach unten | 180 1 0100 32-5-43 -3,20,704 3,3 79 %
1200 | K1 ohne O-Ringe, Hahn nach unten | 270 1 0100 -12-7 -41 -0,6 -3,0-0,3 3,1 79%
1300 | K1 ohne O-Ringe, Hahn nach rechts 0 1 0100 41 -4 -61 -3,41,70,8 3,9 67 %
1400 | K1 wie oben, Hahn zentr. zu Sensor - 1 0100 -4 -4-61 -0,18,7-0,9 8,77 88 %
1500 Wiederholung Korkring - 17 - 30-31-102 -49,2 5,3522,1 54,2 74 %
1600 Ventilteil O-Ring - 5 1900 9-53-77 22,3 13,7 -4,6 26,6 94 %
1700 Ventilteil Mutter - 5 1900 5-55-77 -3244 -2371 -432 4042 94 %
1800 Ventilteil Unterlegscheibe - 5 1900 8,3 -45 -80 -32,9-87,21,3 93,2 91 %
1900 Leermessung Liege+Holzkasten - 5 - - - - -
2000 Kolben 2 Hahn oben - 1 2100 | 130-275-184 37,3-214124 44,8 73 %
2100 Leermessung Liege - 17 - - - - -
2200 Kolben 2 Hahn rechts - 1 2100 ? ? ? 50 %
2300 Kolben 2 Hahn unten - 1 2100 ? ? ? 0%
2400 Kolben 2 Hahn links - 1 2100 -297-54 341213 3,8 24 %
2500 Glasstiick nach MRT 0 5 3000 1116 -42 -242 133 101 294 82 %
2600 Glasstiick nach MRT 90 5 3000 200 -42 144 248 -108 307 90 %
2700 Glasscherbe — 5 3000 1-13-50 -1,50,50,1 1,6 90 %
2800 Glasstiick nach MRT, umgedreht 0 5 3000 112-45 270 74,8 115 303 90 %
2900 Glasstiick ohne MRT - 5 3000 -173-32 0 0 9 %
3000 Leermessung Liege - 5 - - - - -
3100 Glasstab nach MRT 0 5 3000 911-44 4,7-14-1,7 5,1 89 %
3200 Glasstab nach MRT 90 5 3000 16 -2 -46 -1,4-5,5-1,3 5,8 91 %
3300 Glasstab nach MRT senkrecht 0 1 3500 30 -75-97 16 5,6 -23 29 40 % ?
3400 Glasstab nach MRT senkrecht 180 1 3500 -4-16 -58 -3,55,52,6 7 34 %?
3500 Leermessung Liege - 1 - - - - -
3600 Glasstab 1. Hilfte - 1 3800 5-1-39 4,2-1,1 -1,1 4,5 89 %
3700 Glasstab 2. Hilfte - 1 3800 4-13 -38 -0,500 0,5 86 %
3800 Leermessung Liege - 1 - - - - -
3900 K 2 nach MRT, Hahn oben 0 1 4100 | -141-92-174 216-19,1 -54.2 224 54 %?
4000 K 2 nach MRT, Hahn rechts 0 1 4100 ? ? ? 0%
4100 Leermessung Liege - 17 - - - - -
4200 Zertrimmertes Glas Stiick 1 - 1 4500 9-1-41 -8,58,75,7 13,4 90 %
4300 Zertrimmertes Glas Stiick 2 — 1 4500 5-14 -45 18,4 44,1 109 119 91 %
4400 Z. Glas Stiick 2, entmagnetisiert - 1 4500 13 8 -44 0,80,71,7 2 92 %
4500 Leermessung Liege - 1 - - - - -
4600 K 2 nach MRT, Hahn oben 0 1 4900 ? ? ? 0%
4700 K 2 nach MRT, Hahn rechts 0 1 4900 ? ? ? 77 %
4800 K 1 entmagnetisiert, Hahn unten - 1 4900 -89-73 0,1-0,5-1,1 1,2 68 %
4900 Leermessung Liege - 17 - - - - -

Im Folgenden werden die Ergebnisse fiir einzelne Objekte diskutiert:

Zelle GE96 (Kolben 1)

Wie aus Tabelle 6.3 ersichtlich, erstreckt sich der Bereich der gemessen T;-Zeiten von
115h bis hinunter zu 3h. Aufgrund dieses extremen Verhaltens wurde diese Zelle an den
SQUIDs vermessen.

Zeitnah vor dem Experiment in Berlin wurde die aktuelle T; = 3+0,3h am NMR in
Mainz bestimmt und somit ein deutlich mef3bares magnetisches Moment erwartet, wo-
bei vorher nicht klar war, ob einzelne Quellen von Magnetismus oder eine mehr oder
weniger homogene Verteilung {iber die gesamte Zelle zu erkennen sein wiirde.

Das erste bemerkenswerte Ergebnis der Messung Nr.0300 zeigte, daf3 die den Glashahn
fixierenden Kunststoffteile (U-Scheibe. O-Ring, Mutter) ein deutliches magnetisches
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Moment besitzen, dal3 dann in den Messungen 1600 bis 1900 noch einmal bestétigt
wurde. Dabei konnte die Mutter als Haupttriger eines Moments von Q = 4042nAm’
identifiziert werden. Dall diese magnetische Quelle aber nicht verantwortlich fiir die
Anderungen in den T)-Zeiten sein kann, zeigt sich zum einen experimentell im ver-
gleichbaren Verhalten der ,,S* Zellen. Bei diesen ist eine andere Glashahnversion im
Einsatz, die ohne Kunststoffteile auskommt. Zum anderen in spidteren NMR Messungen
ohne Kunststoffteile. Der von der Mutter erzeugte relative radiale Gradient iiber die
gesamte Zelle kann auBerdem mit folgender Rechnung abgeschétzt werden [Hoe79].
Fir den Betrag Bpjy, der magnetischen FluBdichte [T] eines magnetischen Dipolmo-
mentes Q[Am’] in Abhéngigkeit der Entfernung » [m] von der Dipolmitte und dem vom
magnetischen Moment und r eingeschlossenen Winkel « gilt:

By, :Af“)—'%\/scosz o+l 6.4
wT-r

M= 4T 107 [Vs/Am] bezeichnet die magnetische Feldkonstante.

Bei typischen Zellendimensionen und Q = 4042Am” ergibt sich mit dem Abstand Hahn
zum Zellenkorper rj=5cm zur gegeniiberliegenden Seite des Zellenkorpers r,=18cm und
fiir o = 0 ein Gradient G = 5-10® T/m und damit fiir den ,,worst case®, daB Q in radialer
Richtung des Haltefeldes zeigt, ein relativer radialer Gradient Giejrag = 5.107 em™. Die-
ser erzeugt nach Gleichung (3.3) eine vernachléssigbare Relaxation.

Um sensitiv auf den Magnetismus am Glaskdrper zu sein, wurden alle nachfolgenden
Messungen ohne Kunststoffteile durchgefiihrt.

In allen Féllen befand sich die Zelle auf einem zentrierenden und fest auf der bewegten
Liege fixierten Korkring. Der Flansch zeigte in diesem Fall nicht waagerecht zur Seite,
sondern war so geneigt, daf3 er die Liege bertihrte.

Bei den Messungen 0400 — 0800 wurde die Zelle jeweils um ca. 90° um die z-Achse
(Vertikale) gedreht.

Die Fitergebnisse des Feldes, der Dipolort und dessen Richtung (griin) sind in
Abbildung 6.5 dargestellt. Zieht man noch die entsprechenden Werte aus Tabelle 6.4
hinzu, kann man erkennen, dal3 die Ergebnisse der Messungen Nr.0400 und 0800 sehr
nahe beieinander liegen, also konsistent sind. Die Position des Dipols miifite aber auf
einer Kreisbahn um die Drehachse laufen. Dal3 dies hier nur qualitativ wiedergegeben
wird, zeigt die Limitierung der Methode.

Im Vergleich dazu hat die Messung der sehr viel kleineren Mutter (Nr.:1700) ein deut-
lich besseres y von 94%, so dal man fiir die Zellen schlieBen muf3, dal der Dipolfit
zwar konvergiert, aber kein exaktes Modell fiir die Verteilung des Magnetismus auf der
Zelle darstellt. Vielmehr muf3 davon ausgegangen werden, dall zwar ein Schwerpunkt
zu finden ist, der aber aus verteilten Quellen resultiert. Ebenso sind der Betrag und die
Richtung des gefitteten Dipols nur als Anhaltspunkt zu werten. Auffallig ist hier, daf3
bei ein und derselbe Zelle bei aufeinanderfolgenden Mefreihen und gleichen Fitgiiten
um einen Faktor 3 - 5 unterschiedliche Momentbetrige errechnet werden (Reihe 0400-
0800: 9,4 nAm” < Q < 16,4 nAm?; Reihe 0900-1200: 3,0 nAm’ < Q < 3,7 nAm?). Dabei
ist aber nie auszuschlieBen, daB3 trotz magnetisch geschirmtem Raum die Messungen
durch zeitlich verdnderliche Storfelder beeinflufit werden. Erwéhnt wird in diesem Zu-
sammenhang auch, daB die Leermessung Nr.:1500 mit Q = 54,2 nAm” ein viel hoheres
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Moment angibt, als die Messungen mit Zelle. Da dies aber nur bei Nr.1500 auftrat und
alle anderen Leermessungen realistische waren, wird Nr:1500 als Fehlmessung betrach-
tet und nicht in die Auswertungen einbezogen.

0F3/540.60/328.50 0F3/473/359.74 0F3/764.95/433.30
20

Nr.:0500; Drehung =90 °©  Nr.:0600; Drehung = 180 °

0F3/479.42/411.64 0F3/491.83/298.84 0F3/2667.68/2140.45
200

Nr.:0700; Drehung =270 ©  Nr.:0800; Drehung =0° | Nr.:0900; Drehung = 0 °

0F3/3496.70/3125.60 0F3/2242.57/1967.42 0F3/3665.74/2901.37
200 100 200

Nr.:1000; Drehung =90 °  Nr.:1100; Drehung = 180 © Nr.:1200; Drehung = 270 °
Abbildung 6.5: Projektion des gefitteten Feldes und Dipols in der dritten Korrelations-
ordnung in die xy-Ebene fiir die Messungen 0400 - 1200. Der Hohenlinienabstand be-
trégt jeweils 20 fT fiir 0400-0800, 200 (T fiir 0900, 1000, 1200 und 100 fT bei 1100.

Die Messungen 09001200 sind im Vergleich zu den oben beschriebenen sehr viel kon-
sistenter. Die einzige Verdnderung zur Reihe 0400—0800 bestand darin, die Zelle um die
Flanschachse statt um die des SQUID-arrays um 90° zu drehen. Danach wurde zwi-
schen den Messungen zusétzlich schrittweise 90° um die z-Achse gedreht. Aus
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Abbildung 6.5 und Tabelle 6.4 ist ersichtlich, daB3 sich der Dipol auf einer Kreisbahn
mit einem Durchmesser von D=52,9+1,3mm um den Punkt (-9,75+1.,4; 22+1,3;
-41,5+1,3) mm mit konstantem z umlduft und sich dabei die Vektorrichtung des Mo-
ments entsprechend mitbewegt. Berechnet man zusétzlich den Durchmesser des Kugel-
schnittes am Glaskorper in der Hohe z = -41,5, so ist der Ort der Glasoberfliche mit den
angefitteten Dipolorten im Rahmen der Fehler konsistent.

Hiermit konnte der Schwerpunkt des T; dominierenden magnetischen Moments an der
Glasoberfliche lokalisiert werden.

Vor der abschlieBenden Messung Nr.:4800 wurde GE96 mit einem handelsiiblichen
Magnetbandloschgerit entmagnetisiert. Die Position der Zelle entsprach der Messung
Nr.:0900. Das jetzt gemessene Q=1,2 nAm” liegt einen Faktor drei niedriger als vor der
Entmagnetisierungsprozedur. Als Gegenprobe wurde einen Tag spéter eine weitere
NMR Messung in Mainz durchgefiihrt, die den Zusammenhang zwischen gemessenen
magnetischem Moment und Relaxationsverhalten bestitigte.

Es zeigte sich, dafl die Relaxationzeit von Tivor entgaussen =310,3h auf Tinach entgaussen
=69+7h, also um einen Faktor 23 angewachsen war.

2. Zelle GE108 (Kolben 2)

Zelle GE108 wurde erst kurz vor der Messung fertig gestellt und hatte eine Erstrelaxati-
onszeit T; = 130£13h. Sie war noch nie magnetischen Feldern, die grofer als 10G wa-
ren, ausgesetzt. Entsprechend wurde ein sehr kleines remanentes Feld erwartet. Die
Messungen 2000-2400 zeigen die Ergebnisse ohne weitere Behandlung der Zelle. Da-
nach wurde sie fiir 15min in ein 2,4T Feld gelegt und erneut vermessen (3900—4100).
AnschlieBend wurde sie noch einmal in den Tomographen gebracht und zusétzlich einer
Bildgebungssequenz ausgesetzt (4600, 4700), bevor sie ein drittes Mal vermessen wur-
de. Vorherige T,-Messungen in Mainz hatten ndmlich darauf schlieen lassen, dafl unter
dem EinfluB der schnell geschalteten, starken Gradientenfelder bei einer Bildgebung
eine noch stirkere Magnetisierung und folglich kiirzere T, eintritt als im rein statischen
Feld.

Eine akzeptable Konvergenz des Fits zeigt in der ersten (jungfraulichen) MeBreihe nur
Messung 2000 mit dem Ergebnis Q=448 nAm?, y = 73%. Von den Messungen der ma-
gnetisierten Zelle fiihrt nur Nr.3900 zu einem auswertbaren und in der Tat deutlich er-
hohten magnetischen Moment von Q=224nAm”. Dies bestitigt auch die anschlieBende
NMR Messung mit einem Absturz auf T1,ach Tomograph und Sequenz =19%1,9h.

Es 148t sich vermuten, daB sich im Glas von GE108 mehrere verteilte ferromagnetische
Zentren befinden. Damit ist im Nahfeld eine Dipolbeschreibung nicht mehr zuléssig.

3. Glastiicke aus GE180 Glas

Zuséatzlich zu den oben beschriebenen Messungen mit ,,Medizinzellen* wurden ver-
schiedene Glasstiicke aus einer GE180 Vorschmelze vermessen. Dabei wurden einige
vorher fiir ca. 30 min einem 1,5T Tomographenfeld ausgesetzt.

Die Messungen 2500, 2600, 2800, 3900 — 4100, 4600 und 4700 zeigen die Ergebnisse
eines ca. 40mm x 30mm x 10mm groBen Stiickes nach Einwirkung des 1,5 T Feldes.
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Mit y =#90% ist die Dipolbeschreibung sehr gut und es ergibt sich ein starkes Moment
von Q~300 nAm’, das auch konsistent auf Drehungen des Glasstiickes reagiert.

Durch sukzessive Zertriimmerung konnte der Dipol in einem Bruchstiick von ca. 30mm
x 14mm x 10mm isoliert werden (4200, 4300) und dann durch das bereits oben erwéhn-
te Gerdt entmagnetisiert werden, wie die anschlieBende Messung 4400 zeigt. Ein Ver-
gleichsglasstiick aus derselben Schmelze und denselben Dimensionen, daf3 nicht in den
Tomographen eingebracht worden war, zeigte kein magnetisches Moment (2900).
Weitere Messungen wurden an einem Glasstab aus derselben Schmelze und ebenfalls
nach Einbringen in ein 1,5 T Feld durchgefiihrt (3100 — 3700). Auch hier konnte nach
Zerbrechen des Stabes der Hauptanteil des Dipolmomentes in einem Bruchstiick lokali-

siert werden.

6.1.4 Bestimmung der Hysteresekurve

Eine weitere Messung an einem Einkanal-SQUID-Gradiometer der PTB diente zur Un-
tersuchung der Magnetisierungskurve in Abhédngigkeit vom dulleren Erzeugerfeld. Die
MeBeinheit befand sich in einem mit p-Metall geschirmten Raum (2,2 x 2.2 x 2,3)m’
mit einem Restfeld vom = 2nT.

0,84
-
_& 0,41
a % 0,0
= B |
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Abbildung 6.6: Skizze der Mefanordnung zur Bestimmung des Hystereseverhaltens des
Glases. Die Zellen wurden unter dem Sensor hin und her bewegt. Um die Reproduzier-
barkeit dieser Bewegung zu garantieren wurden sie auf einer Schiene in horizontaler
Richtung gefiihrt. a) das SQUID Signal einer entmagnetisierten Zelle GE109. b) diesel-
be Zelle nach voller Magnetisierung in einem 3T Magneten.
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Dafiir wurde zunéchst das Streufeld auf der Achse eines 3T Tomographenmagneten
ausgemessen, um, umgerechnet auf die Entfernung zur Tomographen, ein definiertes
Magnetfeld einwirken lassen zu konnen. Zum Einsatz kamen hierbei die Zellen GE96
und GE109. Diese wurden jeweils einer bestimmten Feldstirke ausgesetzt und danach
die Signalstirke aufgenommen, indem die Zelle von einer Schiene gefiihrt unter dem
SQUID hin und her bewegt wurde (vgl. Abbildung 6.6). Dabei wurde zur Aufnahme der
Neukurve von kleinen zu groBen Feldstirken vorgegangen. Aquivalent einer Umkeh-
rung des Feldes, wurde nach Erreichen der Sittigungsmagnetisierung im Inneren des
Magneten die Zelle um 180° gedreht. Es zeigte sich, da3 die Magnetisierung der Zelle,
und damit auch das SQUID-Signal sehr sensitiv auf Verdrehungen oder Verkippungen
der Zellen reagierte, da die Magnetisierung der Zellen instantan geschieht. Entsprechend
wurde die relative Orientierung der Zelle zum Tomographen bzw. SQUID so konstant

wi

e moglich gehalten.

Abbildung 6.7 stellt die Ergebnisse der Messungen dar. Beide Zellen zeigen ein ver-
gleichbares Verhalten. Vor der Messung wurde GE96 entmagnetisiert, wihrend GE109
vorher noch nie magnetischen Feldern groBer als 10G ausgesetzt war. Entsprechend
findet man aus dem Ursprung zu grofBeren Feldern hin ansteigend (rote Punkte) jeweils
die sog. Neukurve. Der zweite Teil des Graphen (schwarze Quadrate) zeigt das Verhal-
ten nach Umpolen des Feldes (hier: Drehen der Zelle um 180°). Man erkennt deutlich
die Hysterese. Ein Einflufl des Feldes auf die Magnetisierung ist bereits am ersten MeB3-
punkt (10mT) zu erkennen. Sattigung tritt bereits im Bereich von 100-200mT auf. Auf
die Darstellung der MeBBwerte von hoheren Feldern wurde hier verzichtet.
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Abbildung 6.7: Magnetisierungskurve (Hysterese) der Zellen GE96 und GE109 in Ab-
héingigkeit der Stdrke des Erzeugerfeldes bzw. der magn. Flufidichte. In beiden Bildern
zeigen die roten Mefspunkte die Neukurve und die schwarzen die Messungen nach Rota-
tion der Zelle um 180° im Inneren des Magneten. Die zeitliche Abfolge wird durch die
Pfeile angedeutet. Die eingezeichneten Linien sollen den Vergleich mit einer Hysterese-
kurve vereinfachen und haben keine physikalische Relevanz.
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6.1.5 Druckabhingigkeit der Relaxationszeit bei magnetisierten Zellen

Die in Kapitel 6.1.3 vorgestellten Messungen konnten eindeutig zeigen, da3 ferroma-
gnetische Partikel an den hier untersuchten Gldsern zu finden sind. Dabei handelt es
sich eindeutig nicht um einen homogene Verteilung auf der gesamten Innenoberfldche
der Glaskolben, sondern um lokalisierbare rdumlich begrenzte Quellen der magneti-
schen Momente. Ob diese aber von einzelnen relativ groen Teilchen oder von einer
staubartigen Ansammlung kleinster Partikel hervorgerufen werden, kann mit diesen
Ergebnissen nicht unterschieden werden. Einen Zugang zu dieser Fragestellung kann
iiber die in beiden Fillen unterschiedliche Druckabhingigkeit der durch den Ferroma-
gnetismus induzierten Relaxationszeiten gefunden werden. Wie in [Saa01] gezeigt wird
kann fiir kleinste Teilchen die Relaxation der *He-Polarisation mit Hilfe einer Stérungs-
rechnung beschrieben werden. Dieser Ansatz ist giiltig unter der Annahme, dal3 die
Wechselwirkungszeit 7 eines *He-Atoms sehr viel kleiner ist, als eine Larmorprézessi-
on. Fiir ein Teilchen mit dem Radius R ergibt sich die longitudinale Relaxationsrate mit
M,t, wobei das zweite Moment mit M, ~ (yu)*/R® gegeben ist. Fiir N Teilchen mit dem
magnetischen Moment u, dem Diffusionskoeffizenten D, dem gyromagnetischen Ver-
hiltnis y und dem Zellenvolumen ¥ ergibt sich fiir die gesamte Zelle

LNy 6.5
T 9RDV >

Dabei wurde der Bruchteil der wechselwirkenden Spins mit ~27R’N/3V beriicksichtigt.
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Abbildung 6.8: Mefergebnisse zur Druckabhdngigkeit der Relaxationsrate an den Zel-
len C71 (rote Dreiecke) und C155 (schwarze Quadrate). Das mit Gl. (6.5) erwartete
Verhalten wird qualitativ bestdtigt.
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Bei Giiltigkeit von GI. (6.5) ist also aufgrund von 1/D eine lineare Druckabhédngigkeit
mit 1/T; zu erwarten. Dies konnte mit den in Abbildung 6.8 dargestellten Messungen
qualitativ bestitigt werden.

Zur Beschreibung des Verhaltens von ferromagnetischen Verunreinigungen makrosko-
pischer Grofle sind numerische Kalkulationen notwendig. In [Hei04] wird eine Monte
Carlo Simulation benutzt, die die Spinbewegungen durch Ldsen der Blochschen Glei-
chungen beschreibt (Gln. (8.4)). Dabei gehen die gemessenen magnetischen Momente
aus Kapitel 6.1.3 als Parameter in die Kalkulationen ein. Ausgegangen wird dabei von
einer einzigen punktférmigen ferromagnetischen Quelle, die mit einem definierten Mo-
ment M in einer bestimmten Tiefe d in der Glasoberflache lokalisiert ist (vgl. Abbildung
6.9). Diese erzeugt einen starken Gradienten in einem kurzen Abstand und die Superpo-
sition des magnetischen Feldes dieser Quelle mit dem externen Haltefeld fiihrt bei ent-
sprechender relativer Orientierung und Stirke zu feldfreien Bereichen, welche zu star-
ker Relaxation des *He fithren. Zur Bestimmung des Relaxationsverhaltens wurde das
Spinverhalten vieler Teilchen innerhalb einer Halbkugel iiber der Quelle simuliert. Die
entscheidenden Parameter sind dabei die Grof8e des magnetischen Moments und dessen
Abstand von der Glasoberfliache, die Stiarke des externen Haltefelds und der Gasdruck.
Die Auswirkungen dieser Parameter sind in [Hei04] diskutiert. Die Abhingigkeit der
Relaxationsrate von Druck zeigt Abbildung 6.10 (die Parameter sind der Bildunter-
schrift zu entnehmen).

Abbildung 6.9: lllustration der Parameter der Monte Carlo Simulation. Ein magneti-
scher Dipol mit magnetischem Moment M befindet sich im Abstand d unter der Glas-
oberfliiche. Ein externes Haltefeld By ist iiberlagert. Es ist exemplarisch ein *He-Atom
gezeigt, dessen Trajektorie und Spinverhalten berechnet wird.
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Abbildung 6.10: Simuliertes Verhalten der Relaxationsrate in Abhdngigkeit des Gas-
druckes. Als Parameter gingen in die Kalkulation das magn. Moment M=100 nAm’,
dessen Abstand von der Glasoberfliche d=0,05mm und die Stéiirke des Haltefeldes
Bo=1mT ein. Haltefeld und Dipolvektor seien parallel.

Die Druckabhingigkeit bei makroskopischen ferromagnetischen Partikel wurde experi-
mentell bestétigt, indem in eine Zelle aus Corning 1720 Glas (V=0,71) ein 0,Imm langer
magnetisierter Eisenspan eingebracht wurde. Die Ergebnisse zeigt Abbildung 6.11.
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Abbildung 6.11: Druckabhdngigkeit der Relaxationsrate einer Zelle aus Corning 1720
nach Einbringen eines magnetisierten Eisenspans.
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6.1.6 Zusammenfassung und Diskussion der Beobachtungen

Ausgehend von seit langem beobachteten und bisher nicht erklidrten Abstiirzen und
Schwankungen der Relaxationszeiten der Transportgefia3e wurden nach Hinweisen von
z.B. [Saa01] die Auswirkungen magnetischer Felder auf die Glédser untersucht. Die Er-
gebnisse zeigen klar, dal3 es zu deutlichen Verschlechterungen der T;-Zeiten sowohl bei
»hackten Aluminosilikatgldsern, als auch bei césierten Duranzellen kommt.

Mittels der SQUID Messungen an den Aluminosilikaten konnten die magnetischen
Momente lokalisiert werden und es wurde ausgeschlossen, dal3 deren Quelle im Duran-
teil oder im Bereich des Hahnes liegen.

Die instantane Reaktion auf stirkere duflere Felder, die Moglichkeit des Entmagnetisie-
rens und insbesondere die im Detail vermessenen Hysteresekurven weisen eindeutig auf
ferromagnetische Partikel hin. Bei geringen Eisenanteilen der Gldser im Bereich von
einigen 10 ppm (vgl. Kapitel 6.1.1) ist auszuschlieBen, da3 diese eine Chance haben,
wihrend der kurzen Erstarrungsphase der Schmelze beim Blasen der Kolben als Fe,O;
oder Fe;O4 innerhalb des Glases auszukristallisieren. Vielmehr muf3 man davon ausge-
hen, daf} es sich nicht um intrinsische Eigenschaften der Glédser handelt, sondern kleine
unabsichtliche ferromagnetische Verunreinigungen fiir diese Effekte verantwortlich zu
machen sind. Da diese in allen Schmelzen zu finden sind und keine Zelle géanzlich un-
empfindlich auf magnetische Felder reagiert, mufl davon ausgegangen werden, daf3 die-
se nicht ohne weiteres zu vermeiden sind. Durch die Messungen an nicht nachbearbeite-
ten Glasstiicken kann der Einflul des nachtrdglichen Anschmelzens des Hahnes als
Hauptverursacher ausgeschlossen werden. Die Ergebnisse aus Kapitel 6.1.5 lassen dar-
auf schlieBen, dal3 es sich bei den Verunreinigungen um eine Ansammlung kleinster
Partikel handelt. Die aus den Hysteresekurven (Abbildung 6.7) abgeschétzten Werte fiir
Sattigungsmagnetisierung Bs = 0,2T und Koerzitivfeldstirke H, = B/po= 200 A/cm (mit
magnetischer Feldkonstante po = 1,257-10* Tcm/A) lassen aber keine genaue Zuord-
nung zu einem bestimmten Material zu.

Eine aus einem maschinell hergestellten GE180 Rohr geblasene Zelle (GE82) zeigte
dasselbe Verhalten wie die direkt aus der Schmelze mit der Pfeife geblasenen. Dies und
die Tatsache, dal die ferromagnetischen Partikel nur dann dominant auf die Relaxati-
onszeit Auswirkungen haben konnen wenn sie sich entweder auf oder direkt unterhalb
der Glasoberfliche befinden, 148t darauf schlieBen, dall sie auch nach der Herstellung
des Rohkolbens aus der Schmelze eingetragen werden konnen. Aus Erfahrungen am
Biosignal-Laboratorium der PTB in Berlin weifl man, dal im wesentlichen alle nicht
besonders geschiitzten Gegenstinde ferromagnetische Verunreinigungen auf diesem
Niveau tragen konnen. Es war deshalb bisher nicht moglich den Ursprung der Partikel
eindeutig zu kldren.

Aufgrund der hohen Empfindlichkeiten der Kernspinpolarisation auf deren Streufelder
werden die Relaxationseigenschaften in einen Bereich bis weit {iber T; = 250h durch
diese magnetischen Momente dominiert. Adsorptions- oder Diffusionsprozesse sind in
diesem Bereich und fiir diese Gléser zu vernachlissigen.

Das Fehlen einer Abhdngigkeit der relativen Orientierung im Magnetfeld der T;-Zeit im
10G NMR Feld und die Tatsache, da3 bei diesen niedrigen Feldern hohe Relaxations-
zeiten gemessen werden, es also nicht zu einer Magnetisierung der Zellen kommt, 146t
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vermuten, daf3 die lokalen, depolarisierenden Feldstirken an den Zellenwinden das du-
Bere Feld dominieren.

Im Gegensatz dazu wurde an der GE96 fiir hohe Felder gezeigt, da3 die vor Einbringen
in ein 1,5T Tomographenfeld gemessenen T1=30 +3h in diesem konstant blieb, nach
dem Transport in das 10G NMR Feld aber auf T;=3,5 +0,3h abgefallen war. Hier wird
der Einflu3 der depolarisierten Momente im Glas relativ durch das hohe Haltefeld ver-
mindert, um sich bei niedrigen Feldern wieder stark auszuwirken.

Die starke Variation der Relaxationszeiten bis hin zu deutlichen Verbesserungen nach
Einsédtzen im Tomographenfeld (vgl. Abbildung 6.2) kann auf Magnetisierungs- bzw.
Entmagnetisierungseffekte wihrend des Entfernens der Zelle aus den hohen Feldern
erklart werden. Da die Magnetisierung instantan erfolgt, ist die letzte Einwirkung des
hohen Feldes maBgeblich. Durch Drehungen und Verkippungen kann diese Prozedur
wie ein entmagnetisierendes Wechselfeld wirken (vgl. [Saa01]).

Durch die in diesem Kapitel diskutierten neuen Erkenntnisse iiber den Ursprung der
Relaxation in Glastransportgefden beschriankt sich eine Priparation derselben jetzt auf
Evakuieren und Entmagnetisieren der Zellen. Die Entmagnetisierungsprozedur ist in-
nerhalb weniger Minuten abgeschlossen. Dabei wird in unserem Fall die Zelle in ein
von einer mit einem Wechselstromtrafo und einer entsprechend dimensionierten Spule
erzeugten Feld von ca. 0,3T gebracht. Die Amplitude des 50Hz Feldes wird langsam bis
auf Null reduziert. Insgesamt konnten bei ca. 80%, der mit dieser Prozedur behandelten
Zellen, Relaxationszeiten > 100h erreicht werden.
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6.2 Transportbehilter ,,Spinkoffer

Eine wesentliche und meist zu beriicksichtigende Relaxationsursache ist die Diffusion
des Gases durch Magnetfeldgradienten. Sie wurde in Kapitel 3.1 eingefiihrt und Glei-
chung (3.3) zeigt die quadratische Abhdngigkeit der Relaxationszeit vom relativen ra-
dialen Gradienten des umgebenden Magnetfeldes und dem Druck, respektive der Diffu-
sionskonstanten. Entsprechend ergeben sich die Anforderungen an die zum Transport
eingesetzten magnetfelderzeugenden Einheiten:

- Ausreichende Homogenitét des Haltefeldes

- Ausreichende Abschirmung duflerer Streufelder
- Angepalite Transportvolumina

- Sinnvolle Dimensionierung

- Niedriges Gewicht

- VerldBlichkeit bei unbeaufsichtigtem Transport
- Sichere Handhabung

In den meisten Anwendungen (vgl. Kapitel 8), wird das Gas liber lingere Strecken bei
einem Filldruck von 2,8 bar transportiert. Dieser Druckwert resultiert daraus, da3 mit
hoherem Druck gefiillte Glasgefale bei der Anwendung immer ein gewisses Risiko
darstellen, und daher in der ,,Dangerous Goods Regulation* der International Air Trans-
port Association (IATA), Gasbehélter mit Driicken von iiber 2,8bar als Gefahrengut zu
deklarieren sind. Dies wiirde die Transportkosten und den logistischen Aufwand dra-
stisch erhdhen. Ein weiterer Grund fiir moderate Fiilldriicke ist die Dipolrelaxation (vgl.
Kapitel 3.4). Mit Gl. (3.4) erhdlt man fiir einen Druck von 3 bar bei Zimmertemperatur
eirclie, 1ausschlieBlich durch Dipol-Dipol Wechselwirkung induzierte, Relaxationszeit von
T,“P* = 270h.

Ausgehend von jetzt routinemdfig erreichten Wandrelaxationszeiten der Transportgefa-

Be von T;"*> 100h (vgl. Kapitel 6.1) ergibt sich, mit einer spezifizierten oberen Gren-

ze fiir den relativen Feldgradienten von (03 jg(: a’)S 10 L, und damit einer gradientenbe-

dingten Relaxationszeit von T,&%%160h, eine Gesamtrelaxationszeit T;&® > 60h (mit
(T8 '= (T,"* 4+ T,#*% ™). Entsprechend folgt fiir Transportzeiten von ca.12h (in
dieser Zeit sind Transporte weit liber die Grenzen Europas moglich) ein Polarisations-
verlust AP/P < 20%. Wie unten gezeigt, konnen bei Verzicht auf maximale Beladung

aB;‘B;a’ )S 5-10-*-L genutzt

der Transporteinheit Bereiche mit relativen Gradienten von (

werden, was zu T,£**>640h und bei Einsatz einer iiberdurchschnittlichen Transportzelle

mit T;"*¢ ~ 200h bei einem 12h Transport zu AP/P < 8% flihrt.

Zwei erste Prototypen, die diesen Anspriichen geniigen, wurden bereits in [Gro00] kon-
struiert und vorgestellt. Im folgenden werden fiinf weiterentwickelte, 2003 fertig ge-
stellte, Transportdosen mit Blick auf die erzielten Verbesserungen beschrieben und dis-
kutiert.
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6.2.1 Konstruktion und Leistungsdaten

Bei ersten Transporten von polarisiertem *He kamen zur Erzeugung der Transportfelder
Helmholtz Spulenpaare oder Solenoide zum Einsatz. Die felderzeugende Energie bezo-
gen diese aus mitzufiihrenden Batterien. Entsprechend héufig waren Polarisationsverlu-
ste durch defekte Batterien oder versehendliches Ausschalten der Stromversorgung.
Ebenso problematisch war die fehlende Abschirmung gegen duflere Felder, so daf3 z.B.
aufgrund von nicht bedachten, im Kofferraum des Transportwagens angebrachten, Au-
dio-Lautsprechern, eine geplante Messung ausfallen mufte.

Aus diesen Griinden wurde in [Gro0OO] ein neues Transportmagnetfeld auf Basis eines
mit Permanentmagneten bestiickten Topfmagneten entwickelt, wobei die Polschuhe und
das topfformige Joch aus 0,5mm diinnem p-Metall bzw. Weicheisenblechen geformt
waren. Das geschlossene Joch schirmte gleichzeitig d&ulere Streufelder ab.

Abbildung 6.14 illustriert den fiir beide Versionen gleichen prinzipiellen Aufbau dieser
»Spinkoffer genannten Behélter. Auf deren Unterschiede wird im weiteren eingegan-
gen. Die ,,Dose” ist zylindersymmetrisch und in der Aquatorebene teilbar. Sie ist im
Fall der in dieser Arbeit verbesserten Version 2003 konsequent aus magnetisch schluB3-
gegliihtem p-Metall der Starke 0,5mm hergestellt. Die erwartete relative Permeabilitét
liegt dabei im Bereich p; = 60000, mit einer Koerzitivfeldstirke von 0,015 A/cm und
einer Sattigungspolarisation von 0,8 T. Das magnetische Feld im Inneren der Dose von
ca. 8 GauB wird von, an den Polschuhen und in der Aquatorebene angebrachten Perma-
nentmagneten® erzeugt. Dabei bestehen die Polschuhe aus jeweils zwei parallel ange-
ordneten p-Metallscheiben, bei denen durch Aufkleben auf, aus Tubuswaben bestehen-
de Matten, ein gleichmiBiger Abstand von 11mm sichergestellt ist. Die Parallelitdt der
Polschuhe wird durch Aluminiumabstandshalter gewéhrleistet.

Der durch die Magnete auf den Polschuhen erzeugte magnetische Flull wird tiber die
erste u-Metallscheibe verteilt und durch die Doppelscheibenkonstruktion, d.h. den ma-
gnetischen Widerstand zwischen den Scheiben, weiter homogenisiert. Der magnetische
Schluf erfolgt iiber den als Joch funktionierenden Zylindermantel. Der durch an Pol-
schuhrindern hervorquellende Feldlinien erzeugte Feldabfall wird in erster Ndherung
durch das Streufeld der in der Aquatorebene angebrachten Magnete kompensiert und so
das homogene Volumen vergrofert. Die Magnete erzeugen im Jochblech eine Fludich-
te von ca. 0,25T. Diese ist ausreichend weit von der Séttigungspolarisation entfernt, um
auch mogliche Engstellen an den Schweilndhten abfangen zu konnen. Numerische Kal-
kulationen mit einem kommerziellen Simulationsprogramm [Hie05], bei denen die
Permanentmagnete zur Berechnung durch Spulenfelder ersetzt wurden, konnten die
tatsdchlich erreichten Felder zwar quantitativ nur annéhernd beschreiben, sie zeigten
aber, dal} eine Verkleinerung des Polschuhabstandes zu einer Verbesserung des Homo-
genitit des Feldes fithren wiirde. Deshalb wurde im Vergleich zur 2000er Baureihe der
Polschuhabstand von hygpo = 26cm auf hygo3 = 21,8cm verringert.

Nach der Justage der Magnetfolie wurden die Felder der Spinkoffer fiir verschiede Ho-
hen h (h=0 liegt auf der Aquatorebene) ausgemessen und der fiir die T;-Zeit entschei-

¥ Magnetgummi ms1-Flexo 150, anisotrop, Typ A axial, 2mm, Firma: Schallenkammer Magnetsysteme
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dende relative radiale Gradient berechnet. Abbildung 6.12 und Abbildung 6.13 zeigen
exemplarisch die MeBergebnisse fiir zwei Transportboxen der Baureihe 2003.
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Abbildung 6.12: relativer radialer Gra- Abbildung 6.13: relativer radialer Gra-
dient, gemessen in Dose #3.

dient, gemessen in Dose #4.
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Abbildung 6.14: Schematische Darstellung eines Spinkoffers als Schnittbild. Zusditzlich
sind die Feldlinien in Inneren eingezeichnet. Die Maf3e der unterschiedlichen Baurei-

hen, sowie das Material der hier nicht eingezeichneten dufleren Wand sind aus Tabelle
6.5 zu entnehmen.

Die eingesetzten, in 6.1 beschriebenen, sphirischen Transportgefdfle, haben bei einem
Volumen von 1,1 bis 1,2 Liter einen Radius von ca. 6,5 cm. Da bis zu drei dieser Zellen
gleichzeitig transportiert werden sollen, ergibt sich in der Mittelebene ein bendtigter
homogener Radius von ryom = 15cm, wihrend bei h = 6,5 cm, rpom & 7cm bereits aus-
reicht. Die Messungen zeigen, dal3, obwohl die Dosen individuelle Unterschiede in der
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Homogenitidt der Felder zeigen, was wahrscheinlich auf das Verziehen des p-Metalls
beim SchluBigliihen und die nicht ganz gleichméBige Verteilung und Magnetisierung der
Magnetgummis zuriick zu fiihren ist, das geforderte homogene Volumen deutlich tiber-
schritten ist. Somit ist die geforderte Spezifikation erreicht.

Zur Abschitzung der Abschirmungsfaktors des Jochs, wurde eine noch nicht mit Ma-
gneten bestiickte Dose (2003) in ein variables, von einem Helmholtzspulenpaar erzeug-
tes, Feld gebracht und die Verdnderung des inneren Magnetfeldes in Abhangigkeit des
dufleren gemessen. Dabei sind die axiale und die radiale Schirmung zu unterscheiden.
Die radiale Abschirmwirkung eines zylinderférmigen p-Metall Behélters mit p — oo ist
in Abbildung 6.15 dargestellt. Aufgrund der hohen Permeabilitdt pu des schluflgegliihten
u-Metalls wird fiir die Transportdosen ein hoher radialer Abschirmfaktor erwartet.

Bei axialen duBleren Feldern kommen zwei Effekte zusammen. Ein Teil des eingreifen-
den Feldes wird, dhnlich wie beim radialen Fall {iber das Joch umgeleitet und stort das
innere Feld nicht. Der andere Teil, der auf die Polschuhe trifft, wird durch deren Dop-
pelscheibenkonstruktion homogenisiert und verdndert zwar die absolute Stérke des in-
neren Feldes, ohne sich jedoch negativ auf die Homogenitét auszuwirken. Eine entspre-
chende Messung zeigt Abbildung 6.16. Dabei wurde zunidchst das Spulenfeld einem
Spulenstrom zugeordnet. Danach wurde bei variierender Stromstirke die Dose einmal
langs ins Spulenfeld eingebracht (radiale Abschirmung) und einmal senkrecht dazu pla-
ziert (axiale Abschirmung).

Abbildung 6.15: Vollstindige radiale Abschirmung eines dufseren Feld H, durch einen
ferromagnetischen Zylinder mit p—»oo.

In radialer Richtung und einem duBleren Feld von 9,5 Gaull wurden ein radialer Ab-
schirmfaktor S;,qa =Baugen/Binnen ® 99 und ein axialer S,y = 4 gemessen.
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Mit Hilfe der Néherungsformel [VAC90] fiir lange Hohlzylinder im magnetischen
Querfeld

S z—'ur.d+1 6.6
D

(D = Durchmesser des Zylinders, d = Materialstérke) ergab sich aus dem gewonnenen
Siaq fur die relative Permeabilitdt ein Wert von . = p/po = 110000. Er liegt deutlich
iiber dem tabellierten’ Durchschnittswert - = 60000 aber immer noch unter dem Ma-
ximalwert z4,,. = 250000 und somit in einem hohen aber durchaus realistischen Bereich.
Allerdings mufl man darauf hinweisen, dafl im Fall unseres relativ kurzen Zylinders ein
Teil des radialen Flusses auch iiber die Stirnfliche geleitet wird und Gln. (6.5), die nur
den Zylindermantel beriicksichtigt, den Abschirmfaktor wohl unterschétzt.

10l \
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Abbildung 6.16: Im Inneren der Transportdose gemessene Felder im Vergleich zum,
tiber den Spulenstrom variierten, dufseren Feld. Die Magnetfolie war zu dieser Messung
noch nicht angebracht. Entsprechend ist das bei Spulenstrom I = 0 A gemessene Feld
H=00G.

? Katalogangaben der Firma VAC Vacuumschmelze ,, Weichmagnetische Werkzeuge und Halbzeuge* (1998)
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Tabelle 6.5: Vergleich der Daten der neuen (2003) mit den alten (2000, [Gro00])
., Spinkoffer; die hier aufgefiihrten Werte sind typisch fiir die jeweilige Baureihe. Indi-
viduelle Unterschiede sind vernachldissigbar. Die Abschirmwerte wurden exemplarisch
an jeweils einer Dose bestimmt.

Baureihe | Baureihe

2003 2000
Anzahl 5 2
Durchmesser T ® oo
iiber alles D 622 700
[mm]
Purchmesser 600 600 H = h; =
innen d [mm]
Hohe - :
iiber alles H 242 282 = 4 =
[mm] « D
. Hohe 218 260
innen h; [mm]
Blechstirke 0.5 0.5
[mm]
Material der u -Metall
Polschuhplatten | (schluf- | * -Metall
[mm] gegliiht)
Dicke der
Polschuhplatten 12 9
[mm]
Material des u-Metall Weichei-
Jochs (schluf- sen
gegliiht)
AuBerer Mantel Alumini- | Weichei-
um sen
Gewicht [kg] 15 20
rad. Abschir-
mung 99 6,2
Srad
relative Per-
meabilitiit 110000 2700
e
axiale Abschir-
mung 4 1,7
Saxial

Aus Tabelle 6.5 ist zu erkennen, dall es gelungen ist, neben der Verringerung der Au-
Benmalle und des Gewichts, bei mindestens gleich bleibendem homogenem Volumen,
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die abschirmende Wirkung deutlich zu verbessern. Diese verbesserte Abschirmung
wurde bei der 2003er Reihe dadurch erreicht, dafl auch der das Joch bildende Mantel
statt aus Weicheisen (1, = (3500-6000) [Gro00]) aus schluBgeglithtem p-Metall gefer-
tigt wurde. Dabei konnte sogar auf den zweiten (in Abbildung 6.14 nicht eingezeichne-
ten) Eisenmantel zugunsten eines wesentlich leichteren Aluminiumblechs verzichtet
werden. Wihrend bei der 2000er Reihe die Abschirmwirkungen durch einen moglichst
grofBen Durchmesser zu optimieren versucht wurde (D = 700mm), konnte jetzt eine
moglichst platzsparende Losung (D = 622mm) angestrebt werden (vgl. Tabelle 6.5).
Der durch die beiden duBleren Bleche gebildete Zwischenraum wurde bei der 2000er
Reihe mit Bauschaum gefiillt, wihrend bei der neueren Version das steifere und leichte-
re Wabenmaterial benutzt wurde, das bereits zum Versteifen der Polschuhplatten be-
nutzt wird.

Nichtsdestotrotz hat bereits die 2000er Baureihe eine vollkommen ausreichende Lei-
stungsfahigkeit bei Flugzeugtransporten iiber lange Strecken und Zeiten gezeigt. Die zur
Verfiigung stehenden Transportboxen erfiillen somit alle die an sie gestellten Anforde-
rungen. Mit ihnen sind Transporte von polarisiertem *He routinemiBig realisierbar.

Eine weitere Verbesserung der Homogenitdt konnte durch zusitzlichen Einbau einer
Stromschleife im Inneren erreicht werden, die mittels eines entmagnetisierenden Wech-
selfeldes restliche Spuren von Remanenz im p-Metall 16scht. Dal} solche kleinen Rema-
nenzen noch vorhanden sein konnten, zeigt das deutlich unterschiedliche Verhalten ver-
schiedener Spinkoffer einer Baureihe.
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7. AbschlieBende Tests des Polarisations- und Transportkon-
zeptes

Die in den vorangegangenen Kapiteln diskutierten Methoden und Realisierungen der
Polarisation, der Polarimetrie, der Speicherung und des Transportes von polarisiertem
*He sollen in Kapitel 7.1 in einem umfassenden Experiment bestitigt und quantitativ
tiberpriift werden. In Kapitel 4 wurden die uns zur Verfligung stehenden Polarimetrie-
methoden diskutiert. Alle Methoden konnen durch Riickschleusen des Gases in die
OPV des Polarisators, bzw. durch zeitnahe Polarisationsbestimmung (Kapitel 4.1.2), mit
der optischen Nachweismethode (OPN) verglichen werden. Es wurde in allen Fillen im
Rahmen der Fehler Ubereinstimmung erzielt. Bei der in Kapitel 4.2.3 beschriebenen
Transmissionspolarimetrie am Neutronenstrahl kommt aufgrund der rdumlich weit aus-
einander liegenden MeBapparaturen die Notwendigkeit des verlustfreien Transportes
dazu. Deshalb konnte mit der im folgenden Kapitel diskutierten Messung nicht nur
durch Kalibration des OPN mit der genaueren Neutronentransmissionsmethode eine
Verbesserung der Absolutpolarisationsmessung erzielt werden, sondern gleichzeitig
auch die Effektivitit der Speicherung und des Transports von polarisiertem “He besté-
tigt werden. In Kapitel 7.2 kann mit einer in Sheffield (England) durchgefiihrten Polari-
sationsvergleichsmessung gezeigt werden, dal auch Flugzeugtransporte problemlos
durchgefiihrt werden konnen.

7.1 3He Polarimetrie am Neutronenstrahl des TRIGA- Reaktors in
Mainz

Das am 1. April 2004 durchgefiihrte Experiment beinhaltet drei Transporte und vier
Polarisationsbestimmung mit zwei unterschiedlichen Methoden. Zunéchst erfolgte die
Aufpolarisation mit einem 30s Zyklus bei hoher Polarisation bis zu einem Speicherzel-
lendruck von 200mbar. Einen Uberblick iiber den weiteren MeBablauf gibt folgende
Auflistung:

1. Fiillen einer NSF-Zelle mit polarisiertem *He auf 1,6 bar.

2. Optische Bestimmung der Startpolarisation durch Riickschleusen eines Teils des
in der Speicherzelle zuriickgebliebenen polarisierten Gases in die OPV
Popni = 75,8£1,5 % (Abbildung 7.2).

Transport des NSF-Zelle innerhalb einer Transportbox zum TRIGA Reaktor.

4. Bestimmung der Polarisation durch Neutronentransmissionsmessung
PTRIGA] = 72,7i0,7%.

Riicktransport innerhalb einer Transportbox zum Polarisator.

6. Erneute Polarimetrie durch Riickschleusen eines Teils des Gas in die OPV

Popnz = 68,7+1,4%, Restdruck in des NSF-Zelle prest = 1,4bar (Abbildung 7.2).
7. Erneuter Transport der NSF-Zelle innerhalb einer Transportbox zum TRIGA-

Reaktor.

(98]

e
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8. Bestimmung der Polarisation durch  Neutronentransmissionsmessung
PTRIGA2 = 66,4i0,6%.

Die Zusammenfassung der MeBergebnisse sind in Abbildung 7.3 und Tabelle 7.1 darge-
stellt. Es wurden zusétzlich die wéihrend des Transports unvermeidbaren Verluste unter
Berticksichtigung der bekannten Wandrelaxationszeit und den Feldinhomogenitéten der
Transport- bzw. Haltefelder berechnet. Deren Fehler setzen sich zusammen aus den
Unsicherheiten der Relaxationszeit T; = 90 + 9h der NSF Zelle und denen der unter-
schiedlichen Verweildauern des Gases in der Transportdose bzw. der Haltefelder, wobei
aufgrund eines relativen radialen Gradienten von Giq = 5- 107 1/cm innerhalb der Halte-
felder dort ausschlieBlich die Wandrelaxation beriicksichtigt wurde, wéhrend sich in-
nerhalb des Spinkoffers die Gesamtrelaxationsrate aus 1/T;"*™ + 1/T,#* ergab.

Abbildung 7.1: Photo einer typischen cdsiumbeschichteten NSF-Zelle aus Quarzglas.
Ihre Linge betrdgt 20cm und ihr Rohrdurchmesser 5,5cm.

90 4 Ruickfiihrung nach Fiillen der NSF Zelle 90

85 1.4.2004 9:07 Uhr 85 Rickfiihrung nach Messung am Triga
80 80 1.4.04 13:30 Uhr

75 T 75

70 /M 70 —

e5] P.=758 65 e

e 607 . e o 60 P =68,7%
i 55 mittlere Polarisation in de_r OP_V ) i 55 riick ° Extrapolartion der
% 50 4 P s~ 78,0%, daraus ergibt sich ein S % Anfangspolarisation
@8 454 Transfer = 0,97 S 45
5 404 & 40
£ 3 e 35

30 2

25 s

20 I

b 15 Start der Messung

OPN noch ohne Pressluft!

12' 10
h . \
0 T T T T T d

T T T T
o
0 20 40 60 80 0 120 0O 20 40 60 80 100 120 140 160

Zeits Zeits

1
180

Abbildung 7.2: Riickfiihrungsmessungen nach Befiillen der NSF Zelle bzw. nach erster
TRIGA Messung. Aufgrund der beim Einschalten trigen Elektronik kommt es zu Verzo-
gerungen in der Polarisationsmessung. Diese wird durch Extrapolation auf die An-
fangszeit beriicksichtigt. Auf die gleiche Weise wird im Bild rechts ein kurzer Pressluft-
ausfall kompensiert.
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84
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Abbildung 7.3: Zusammenfassung der Polarisationsbestimmungen. Zusdtzlich sind die
tiber die Relaxationseigenschaften der NSF-Zelle und des Spinkoffers errechneten Er-
wartungswerte eingezeichnet.

Tabelle 7.1:Aufstellung der Messungen und berechneten Polarisationswerte.

) MeBergebnis Meflirgojl}nis berechneter berechneter
Zeit P[%] abs. U Wert Wert
abs. | rel. | P[%]abs. | AP [%] abs.
Riickfiihrung 1 )
(Anfangspolarisation) 09:07 5.8 5] 2 i i

TRIGA 1 11:00 72,8 0,7 1 73,9 1,9
Riickfiihrung 2 13:20 68,7 1,4 70,5 0,7
TRIGA 2 14:40 66,4 0,6 1 67,5 1,9

Fiir die berechnete erwartete Polarisation wurde jeweils der vorangegangene MeBwert
als Startpolarisation benutzt. Obwohl alle Werte innerhalb der Fehlergrenzen mit den
Erwartungswerten iibereinstimmen, liegen sie systematisch zu niedrig. Das hingt zum
einen mit der fiir Homogenitét der Transportfelder benutzte ,,worst-case® Abschéitzung
mit angenommenen Gr,g = 10°cm’™ zusammen, zum anderen konnte es ein Hinweis dar-
auf sein, dafl es beim Aus- bzw. Einladen der Transportzelle aus bzw. in die jeweiligen
Felder zu Polarisationsverlusten in der Groenordnung 1-2 % kommen konnte. Durch-
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gefiihrte Tests zeigen allerdings, da3 Polarisationsverluste von 2% beim Umladen der
Zellen schon iiberdurchschnittlich hoch sind.

Dieses Experiment bestétigt die am Polarisatorauslal3 erreichbaren Polarisationen von
iiber 75%. Aufgrund der Ubereinstimmung der MeBwerte von zwei unabhiingigen Pola-
rimetriemethoden mit berechneten Vorraussagen konnten alle oben diskutierten Einzel-
bereiche in sich und nach auBlen konsistent zusammen gefiihrt werden und die Lei-
stungsfahigkeit des Gesamtsystems bestétigt werden.

Wihrend auf die Details der Riickfithrungsmessungen bereits in Kapitel 5.4.2 und auf
die Funktionsweise des OPN in Kapitel 4.1.1 nédher eingegangen wurde, wird im Fol-
genden die hier verwendete Polarimetrie durch Neutronentransmissionsmessung, die
von einem Team um Dr. S.BaeBler durchgefiihrt wurden, erldutert (vgl. Abbildung 7.4).

Spulenkonstuktion fiir Detekmﬁ
magn. Haltefeld

TRIGA-
Reaktor evak. NSF-Zelle ®
—_—
3Ille NSF-Zelle M

CoFe
Bragg-Kristall

Neutronenstrahl 3 = 1 A

Abbildung 7.4: Schematische Darstellung des MefSaufbaus zur Polarimetrie durch Neu-
tronentransmission am TRIGA-Reaktor in Mainz. Die Neutronenzdhlraten werden im
Detektor in Abhdngigkeit der sich im Strahl befindlichen NSF-Zelle aufgenommen.

Prinzipiell wird in dieser Messung ein Teil des im Reaktor erzeugten unpolarisierten
Neutronenstrahls mittels eines Bragg-Kristalls in einen Detektor geleitet. Die jeweilige
NSF-Zelle wird in den Neutronenstrahl eingebracht. Zur *He-Polarisationserhaltung ist
die Zellenhalterung in einem ausreichend homogenen, durch Spulen erzeugten magneti-
schen Haltefeld plaziert. Die zur Polarimetrie notwendigen Zahlraten (vgl. Kapitel 4.2.3
und Tabelle 7.2) erhélt man durch nacheinander durchgefiihrte Messungen mit einer
evakuierten, der mit polarisierten *He gefiillten Zelle und durch Messung nach Depola-
risation des Gases. Durch ,,Dejustage* des Kristalls wird der Untergrund bestimmt. Die
Melzeiten betrugen zwischen 180s und 540s pro Zellenposition.

Alle moglichen Fehlerquellen, wie z.B. die Konstanz des Neutronenflusses, das Verhal-
ten des Kristalls und des Detektors und der Einflu3 der beiden unterschiedlichen NSF-
Zellen zur Bestimmung der Raten mit und ohne Gas, sind im Vorfeld untersucht wor-
den. Aus diesen Daten ergibt sich eine konservative Abschitzung des relativen Gesamt-
fehlers von +1%. Damit ist die Polarimetrie durch Neutronentransmission zwar die auf-
wendigste aber auch die genauste uns zur Verfliigung stechende Methode. Da hier ein
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direkter Vergleich mit dem optischen Polarisationsnachweis gelang, konnen alle in Ka-
pitel 4 beschriebenen Polarimetriemethoden verldBlich auf diesen kalibriert werden. Die
jeweiligen Fehler sind dann im wesentlichen nur noch von den relativen Genauigkeiten
der Nachweise abhéngig.

Tabelle 7.2: Ergebnisse der Neutronentransmissionsmessung. Bei den angegebenen
Zihlraten sind die Untergrundmessungen schon beriicksichtigt. Die Opazitdt x und die
I He-Polarisation ergeben sich mit Gln. (4.13) und (4.14).

1. Messung (11:00Uhr) 2.Messung (14:40Uhr)

Zihlrate statistischer Zihlrate statistischer
Fehler Fehler

[Anzahl/s] [Anzahl/s] [Anzahl/s] [Anzahl/s|
leere Zelle 67,651 10,3816 68,681 10,3791
polarisierte Zelle 18,390 40,1438 17,919 +0,2638
depolarisierte 8,298 +0,1335 8,298 +0,1335

Zelle ’ ’

Opazitit x 2,3561 +0,019149 2,1135 +0,017015

3He Polarisation 0,728 10,0047 0,664 +0,0088

7.2 Polarisationsmessung in Sheffield

Aufgrund verschiedener technischer Gegebenheiten konnte bei der im Folgenden be-
schriebenen Messungen die Genauigkeit der in Kapitel 7.1 vorgestellten Methode bei
weitem nicht erreicht werden. Dennoch gelang es die Polarisationserhaltung auch wih-
rend eines Flugzeugtransportes hinreichend zu beweisen.

Die Idee war, in Sheffield das MR-Signal (Free Induction Decay) einer Probe des in
Mainz polarisierten Gases mit dem einer in Sheffield mit der SEOP-Methode polarisier-
ten zu vergleichen. Vorrausgesetzt wurde dabei die ausreichend genaue Kenntnis der
Polarisation der Vergleichsprobe. Leider ist die absolute Genauigkeit der Polarimetrie-
einheit des Sheffielder Polarisators nicht bekannt. Er bestimmt die Polarisation durch
den Vergleich des *He-NMR Signal mit einem Eichwert in Abhingigkeit des Druckes.
Unter Beriicksichtigung der Verluste beim Umfiillen des Gases und des Transportes
werde die Genauigkeit der Messung auf +5 % abs. abgeschitzt.

Bei der im Januar 2004 durchgefiihrten Messung wurden zundchst 60ml (bei Umge-
bungsdruck) mit einer Polarisation von Pgpesriela1 = 30% in eine handelsiibliche Injekti-
onsspritze gefiillt und innerhalb von 2min in den Scanner gebracht. Der in Abbildung
7.5 gezeigte FID (rote Linie) ergab fiir t=0 einen Wert von I, = 2,1004-10* (willkiirliche
Einheiten). Dieser entspricht unter Beriicksichtigung der T, Zeit der Spritze von typi-
scher Weise 10min einer Polarisation von Pspefriciaz = 23,7%. Es ergibt sich daraus eine
Eich-Signalintensitdt des FID von [ = 14,77 (ml %)
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Danach wurden 65ml des in Mainz polarisierten und per Flugzeug nach Sheffield trans-
portierten *He in eine baugleiche Spritze gefiillt. Das FID Signal (Abbildung 7.5, blaue
Linie) ergab L= 5,0421-10* (willkiirliche Einheiten und t=0).

Daraus ergibt sich eine Polarisation von Pyin,=52,5%.

Die Startpolarisation vor dem Flug in Mainz betrug 70+2%, was bei einer Gesamttrans-
portzeit von 21h und einer bekannten Gesamtrelaxationszeit von T, > 60h (vgl. Kapi-
tel 6.2.1) eine Polarisation zum Zeitpunkt des FID von Py, > 49% erwarten 146t.

Der Vergleich zeigt eine gute Ubereinstimmung zwischen erwartetem und gemessenem
Wert und untermauert somit die Funktionsfahigkeit des Transportkonzeptes.

X 104 FID's

=== Sheffield Gas: 60 ml Volumen

50 i . Vol
——  Mainz Gas: 65 mlV ml volume

—— Mainz gas : 65 ml volume
Themmal gas : 40 ml with 20 ml O2

signal intensity (a.u.)

0 200 400 600 800 1000 1200
time ms

Abbildung 7.5: Messung des FID zur Bestimmung der Polarisation nach Flugzeug-
transport in Sheffield. Die deutlich zu erkennende Schwingungen im hinteren Teil der
FID sind auf Feldinhomogenitdten zuriickzufiihren. Da in die Messungen aber aus-
schlieflich die Werte bei t=0 eingehen sind diese zu vernachldssigen.

Der Vergleich mit einer Anfang 2003 durchgefiihrten und im Oktober 2003 verdffent-
lichten Messung [Bee03] zeigt die enormen Fortschritte bei der Polarisationserhaltung.
Damals wurden durch Vergleich mit dem Signal zu Rausch Verhéltnis eines thermi-
schen Phantoms die in Sheffield angekommene Polarisation auf 20% abgeschétzt.

Da seit der letzten Messung wiederum grof3e in Kapitel 6 beschriebene Fortschritte ge-
macht wurden, ist bei einer Wiederholung des Experiments eine weitere Verbesserung
des Polarisationstransfers zu erwarten.
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8. Anwendungen von polarisiertem *He

Verschiedene Anwendungen von polarisiertem *He, sowohl in physikalischer Grundla-
genforschung, als auch auf dem Gebiet der Kernspintomographie oder allgemeiner der
NMR, sind in den letzten Jahren weltweit durchgefiihrt und verdffentlicht worden. Ins-
besondere das Gebiet der Kernspintomographie in der medizinischen Anwendung hat
sich stetig weiter entwickelt und Fortschritte sind sowohl bei der Beschleunigung der
Bildaquisition gemacht worden, als auch bei der maximalen Auflosung der Bilder. Par-
allel zu diesen technischen bzw. Grundlagenentwicklungen sind eine Reihe von medizi-
nischen Studien durchgefiihrt worden, die zeigen konnten, dal MRI (Magnetic Reso-
nance Imaging) mit polarisiertem *He ein neues Diagnoseverfahren darstellt, das Infor-
mationen liefert, die kein anderes Verfahren zu bringen im Stande ist. Die Methode ist
zudem vollkommen nichtinvasiv und unbelastend fiir den Patienten. Neben morphologi-
schen, also rein abbildenden Verfahren, ist auch funktionelle Bildgebung moglich. So
kann z.B. mit Hilfe der pO,-Messung (Sauerstoffpartialdruck Messung, vgl. Kapitel
8.1.1), iiber den Umweg der Relaxation des *He in der Lunge, direkt auf die Resorption
des Sauerstoffes iiber die Alveolen ins Blut geschlossen werden [Den00].

Gleichzeitig besteht ein groBes Interesse an polarisiertem *He in der physikalischen
Grundlagenforschung, wie z.B. bei der Bestimmung des magnetischen Formfaktors des
Elektron G., oder dem Einsatz als Neutronenspinfilter (Kapitel 8.3).

Zu diesen Themengebieten sollen im Folgenden einige Experimente und Untersuchun-
gen mit eigener Beteiligung vorgestellt und diskutiert werden.

An Experimenten mit hyperpolarisiertem *He aus dem hiesigen Institut fiir Physik der
Universitdt Mainz waren die Institute fiir Radiologie und Anésthesiologie der Universi-
tatsklinik Mainz, das Institut fiir Radiologie des Royal Hallamshire Hospitals in Shef-
field (England), das MR-Department des Hvidovre Hospitals in Kopenhagen (Dine-
mark), das Max Planck Institut fiir Polymerforschung in Mainz, das Zentrallabor fiir
Elektronik am Forschungszentrum Jiilich, das Laboratoire Kastler Brossel der Ecole
Normale Supérieure Paris (Frankreich), die Unité de Recherche en résonance magnéti-
que médicale, CIEM Hoépital de Bicétre in Orsay (Frankreich), die MR-Abteilung der
Firma Bohringer Ingelheim, das Hahn-Meitner Institut in Berlin, die Institute fiir Kern-
physik und Kernchemie der Universitit Mainz und das Institut fiir Kernphysik der Uni-
versitit Basel beteiligt. Einen Uberblick iiber die Vielzahl der Themengebiete zeigen die
in Tabelle 8.1 aufgelisteten Veroffentlichungen, die aus Experimenten und Messungen
mit eigener Beteiligung entstanden sind. Die breite Facherung der Thematik und Fakul-
téiten3 zeigt dabei das interdisziplinédre Interesse an der Verfiigbarkeit von hochpolarisier-
tem “He.
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Tabelle 8.1: Ubersichtsliste von wissenschaftlichen Verdffentlichungen und Vortréigen
zu wissenschaftlichen Ergebnissen, bei denen polarisiertes *He des hiesigen Institutes
fiir Physik wesentlicher Bestandteil war. Mindestens ein Koautor war zum Zeitpunkt der
Messungen Mitglied der Heliumgruppe am Institut fiir Physik.

Titel

Autoren

Zeitschrift bzw.
Tagung

The neutron charge form factor and target
analyzing powers from 3H€(é ,e'n) scatter-
ing

J. Bermuth, P. Merle, C. Carasco, D.
Baumann, R. Bohm, D. Bosnar, M.
Ding, M.O. Distler, J. Friedrich, J.M.
Friedrich, J. Golak, W. Glockle, M.
Hauger, W. Heil, P. Jennewein, J.
Jourdan, H. Kamada, A. Klein, M.
Kohl, B.Kruschea, K.W. Krygier,
H.Merkel, U. Miiller, R. Neuhausen,
A. Nogga, Ch. Normand, E. Otten,
Th. Pospischil, M. Potokar, D. Rohe,

H. Schmieden, J. Schmiedeskamp, M.

Seimetz, I. Sicka, S. Sirca, R. Ski-
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Warren, M. Weis, H. Witata, H.
Wohrle, M. Zeier

Physics Letters B
564 (2003) 199—
204

, | Final state interaction effects in *He(é,e'n)

C. Carasco, J. Bermuth, P. Merle, D.
Baumann, R. B6hm, D. Bosnar, M.
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Friedrich, J. Golak, W. Glockle, M.
Hauger, W. Heil, P. Jennewein, J.
Jourdan, H. Kamada, A. Klein, M.
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Physics Letters B
559 (2003) 4148
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MRI

R. H. Acosta, P. Bliimler, L. Agulles-
Pedros, A.E.Morbach,
J.Schmiedeskamp, A. Herweling, U.

Wolf, A. Scholz, W. G. Schreiber, W.
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Communication for
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Communication for
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(2004)
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Assessment of a Single-Acquisition Imaging

A.J. Deninger, B. Eberle, J. Bermuth,
B. Escat, K. Markstaller, J. Schmie-

Magnetic Reso-
nance in Medicine

6 Sequence for Oxygen-Sensitive 3He MRI deskamp, W.G. Schreiber, R. Surkau, | 47,1,104-115
E. Otten, H.-U. Kauczor (2002)
E.J.R.van Beek, J.Schmiedeskamp,
Hyperpolqrized 3-Helium MR imaging of the | J .M.Wild, M.N.J Paley, F..Filbir, European Radiol-
7 lungs: testing the concept of a central produc- | S.Fichele, F.Knitz,G.H.Mills,
tion facility N.Woodhouse, A.Swift, W.Heil, ogy 13 (2003)
M. Wolf, E.Otten
EJR van Beek, B Brook, S Ley, S
Validation of a lung model using hyperpolar- FIChel.e’ N Woodhouse, IM Wild, J
3 ized 3-Helium MRI in humans. Schmledeskamp, R.Lawson, GH BC-ISMRM 2002.
Mills, F Knitz, D Mayer, K Gast, DR
Hose, MNJ Paley, W Heil, HU Kauc-
zor, E.Otten and N Weiler.
Measurement of a reduction in the effective PHIL project —
lung volume of a smoker as measured by Woodhouse N, Wild JM, Fichele JM, | publications (July
9 combined proton single shot fast spin echo Schmiedeskamp J, Paley MN, Flem- 2004) 6
hyperpolarized Helium 3 MRI ing S, Swift A, van Beek EJR. BC-ISMRM 2002.
EJR van Beek, B Brook, S Ley, S
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Hyperpolarized Helium-3 imaging: long- Vgn Beck EJR’ Schmi§d§skamp J,
distance air transport of hyperpolarized gas Mills GH, Wild JM, Filbir F, Fichele | RSNA2002 ;
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’ N, Swift A, S Fleming, Heil W, Wolf
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Quantitative Untersuchung der Lungenventi- | F. Lehmann, F. Knitz, N. Weiler, Fortschr Ront-
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A Comparison of Hyperpolarized 3He MR
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Andreas E. Morbach, Klaus K. Gast,
e . . Jorg Schmiedeskamp, Anja Damen,
30 Bifﬁuﬁlot ngiﬂf:dhglsnlxﬁnii&ge l(llfn € | Anette Herweling, Claus P. Heussel, J.Magn.Reson.
yperpe ’ Y Hans-Ulrich Kauczor, Wolfgang G. Image. (2004)
reproducibility Schreiber
European Journal
Hyperpolarized *He magnetic resonance . of Nuclear Medi-
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tomography in COPD. J'S hmied i<ar.n A Ki’il B ﬁh lsen > | Imaging - Manu-
.Schmiedeskamp, A. erthelse script EJNM-04-
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Large Scale Production and Handling of spin- . ISMRM 2003
33 polarized Helium-3 for MRT of Lungs J.Schmiedeskamp (Poster)

8.1 ’He in der Kernspintomographie

8.1.1 Kurze Einfiihrung in die Konzepte der Kernspintomographie

Die Kernspintomographie oder auch Magnetresonanztomographie (MRT) ist eine An-
wendung der Nuclear Magnetic Resonance (NMR). Bei dieser wird ein Ensemble von
Atomkernen durch Einstrahlen eines resonanten Wechselfeldes, das der Zeeman-
Aufspaltung der Probe angepalit ist, aus ihrer durch ein dulleres Magnetfeld vorgegebe-
nen Vorzugrichtung um den Winkel a ausgelenkt. Bei der gebrauchlichen Protonento-
mographie und der *He-Tomographie sind aufgrund des Kernspins I = % nur Ausrich-
tungen parallel und antiparallel zum &uf3eren magnetischen Feld moglich. Das Ensemble
beginnt dann mit der Larmorfrequenz

w, =y-B (8.1)

um die Feldachse zu prizedieren. Dabei ist B die Magnetfeldstirke und y das gyroma-
gnetische Verhiltnis des Isotops. Das dadurch erzeugte Induktionssignal

U,, oo, Msina o« p y’hPBsina (8.2)

(o» = Spindichte, P = Polarisation) kann mit sogenannten ,,Pick-up Spulen* detektiert,
elektronisch aufbereitet und ausgewertet werden. Die makroskopische Magnetisierung
des Ensembles ergibt sich mit

P
P:pnm

5 (44 = magnetisches Kernmoment) (8.3)

M:pnlul

und wird im Normalfall, also ohne Einsatz von Hyperpolarisation, {iber die Boltzmann-
polarisation GI. (2.2) und damit im wesentlichen durch das du3ere Magnetfeld B be-
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stimmt. Entsprechend sind Felder von mehreren Tesla im Einsatz, die durch supralei-
tende Magnete erzeugt werden, um ausreichend hohe Magnetisierungen und damit aus-
reichende Signalstirken zu erzielen. Im klinischen Bereich sind Feldstiarken von 1,5T
gebriuchlich, die eine Boltzmannpolarisation in der GroBenordnung Pg ~ 5-10°° erzeu-
gen.

Wird in einem Kernspinresonanzexperiment ein Spinensembles aus der durch das Ma-
gnetfeld definierten z-Achse ausgelenkt, strebt dieses in den Gleichgewichtszustand

zuriick. Diese zeitliche Entwicklung der makroskopischen Magnetisierung M wird im
Laborsystem durch die Blochschen Gleichungen beschrieben:

M - = M

M, =y(MxB), ——=

dt T,

M, (i1 x By, - 2L 8.4
= xB), —— 4).

a7 T, @4

dMZ:;/(MxB)Z—MO M,

dt 1

Dabei beschreibt die Relaxationszeit 7; die longitudinale oder Spin-Gitter-Relaxation.
Mit dieser Zeitkonstanten strebt die makroskopische Magnetisierung ihrem thermischen
Gleichgewichtszustand entgegen. Diese Relaxation ist somit ein energetischer Prozef3.
Die Abnahme der Magnetisierung in transversaler Richtung ist zum einen durch die
Spin-Spin-Wechselwirkung bedingt. Dabei verlieren die im Moment der Auslenkung
kohirent prazedierenden Spins aufgrund der elektromagnetischen Wechselwirkung der
beteiligten Dipole ihre Phase. Zum anderen dreht sich der resultierende Vektor der En-
semblemagnetisierung aufgrund der longitudinalen Relaxation wieder in die z-Richtung.
Dies bedingt ebenfalls einen Verlust des Signals in der xy-Ebene. Die Abnahme der
Transversalmagnetisierung wird mit der Relaxationszeit T, bezeichnet. Der kombinierte
Vorgang der T;- und T,-Relaxation nach einer einmaligen Anregung wird freier Induk-
tionszerfall (Free Induction Decay; FID, vgl. Abbildung 8.1) genannt. Beide Relaxati-
onszeiten werden durch die physikalische und chemische Umgebung der relaxierenden
Atomkerne bestimmt. Das aus einem FID erhaltene Resonanzsignal zeigt ausschlielich
die zeitliche Entwicklung in der xy-Magnetisierung. Enthilt also keine Informationen
tiber T;.

Die tatsdchliche Zeitkonstante der Abnahme des NMR-Signals ist 1. allg. kleiner als T,.
Zusétzlich zu Spin-Spin-Wechselwirkungen und Suszeptibilititsunterschieden im unter-
suchten Gewebe bzw. dem Material der Probe wird sie durch externe Feldinhomogeni-
titen beeinfluBit. Die resultierende Relaxationszeit und damit die eigentliche MeBgrofle
wird zur Unterscheidung mit T,* bezeichnet.

Die zeitliche Analyse der Relaxation beim FID liefert zum einen T,* und mit der Si-
gnalintensitit bei t = 0 eine der Dichte der relaxationsfahigen Spins proportionale Gro-
Be. Die gewebespezifischen Relaxationszeiten T, und T, kdnnen auf diese Weise nicht
bestimmt werden. Durch eine Kombination von verschiedenen Auslenkungen der Ma-
gnetisierung, sog. Pulssequenzen, sind diese Parameter aber indirekt einer Messung
zugénglich. Je nach Wahl der Pulssequenz (siehe unten) kann man eine T;-, T,- oder
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Spindichtegewichtung erzielen und durch Verdnderungen der Aufnahmeparameter bei
gleicher Pulssequenz nachtriglich die Relaxationsparameter mathematisch separieren.

e

0

Zeit [a.u.]

Abbildung 8.1: Freier Induktionszerfall (FID) der transversalen Magnetisierung ohne
Beriicksichtigung externer Feldinhomogenitditen. Das Signal oszilliert mit der Larmor-
frequenz (die Darstellung ist nicht mapstiblich, da die eigentlich sehr viel hoheren Fre-
quenzen hier nicht aufzulésen sind).

Die Frequenzen aller angeregten Spinensemble konnen mit einer Spulenanordnung, die
senkrecht zum Hauptmagnetfeld angeordnet ist, detektiert werden. Zur Ortskodierung
des Signals wird dem Grundmagnetfeld ein definiertes Gradientenfeld tiberlagert. Man
erhdlt dann die Ortsinformation durch die Feldabhéngigkeit der Larmorfrequenz.

Um zu einer mehrdimensionalen Darstellung des Volumens zu gelangen, muf3 der ge-
samte Raum abgetastet werden. Man erreicht dies durch eine Aneinanderreihung von
HF-Impulsen und Gradientenschaltungen. Beispielhaft ist in Abbildung 8.2 schematisch
eine FLASH-2D-Sequenz dargestellt.

Fiir den Bildaufbau stehen im wesentlichen vier Verfahren zur Verfiigung, die sich in
der jeweiligen Abtastung des Raums unterscheiden. Dies sind die Punkt-, die Linien-,
die Schicht- und die Volumentechnik. Im Folgenden wird sich auf die Schichttechnik
beschriinkt werden, da im Rahmen der *He-MRT in den nachfolgend beschriebenen
Messungen und Studien diese hauptsdchlich verwendet worden ist.
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Abbildung 8.2: Schematische Darstellung des zeitlichen Verlaufs einer FLASH-2D-
Sequenz (Fast Low Angle SHot) zur Erlduterung des im Text beschriebenen Bildge-
bungskonzeptes.

Bei dieser hier im Prinzip skizzierten Technik wird zunéchst die 3D-Bildgebung durch
Schichtselektion auf eine 2D-Bildgebung reduziert. Durch Zusammensetzen der Schich-
ten wird dann eine rdumliche Darstellung rekonstruiert. Schichtselektion wird erreicht,
indem (im Fall der in Abbildung 8.2 dargestellten FLASH Sequenz) wihrend des Ein-
strahlens eines schmalbandigen, also frequenzselektiven Hochfrequenzpulses ein Gra-
dientenfeld in z-Richtung angelegt wird. Die Auswahl der Schicht erfolgt iiber die Re-
sonanzbedingung oyr = op und die Schichtdicke ergibt sich aus der Bandbreite der HF
Ao, dem gyromagnetischen Verhéltnis y und dem gewihlten Gradienten G, zu

Aw

Az=d G, (8.5).
Um Dephasierungseffekte, die aufgrund unvollkommener Magnetfelder auftreten, zu
kompensieren, wird nach Abschalten des Hochfrequenzpulses ein Gradient der Stirke
—G, fiir die Zeitdauer ty,s/2 angelegt. Dadurch wird die Rotationsrichtung der Spins
umgekehrt und somit die transversale Magnetisierung rephasiert.

Nachdem so eine definierte Schicht ausgewihlt wurde kann mittels Phasenkodiergra-
dienten eine Ortsinformation in x-Richtung (x und y spannen die gewéhlte Schicht auf)
aufgeprigt werden. Dazu wird fiir eine feste Zeit Afp ein Gradient G, angelegt. Dies
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fiihrt diesmal zu einer x-abhédngigen Larmorfrequenz und somit wiederum zu einer
Dephasierung des Spinensembles. Nach Abschalten von G, prizedieren alle Spins wie-
der mit derselben Geschwindigkeit. Die Phasenverschiebung bleibt aber erhalten. Die
den jeweiligen Spins aufgepriagte Phasenverschiebung héngt mit

Ap=y-G At, -x (8.6)

linear mit dem Gradienten und dem Ort zusammen. Entsprechend ergibt sich direkt mit
der Phasenverschiebung A¢ die Ortsinformation in x.

Nach Abschluf3 der Phasenkodierung wird durch Einstrahlen eines Dephasiergradienten
der Stirke -G, fiir die Zeit tp die Phasenkohérenz der Transversalmagnetisierung voll-
kommen vernichtet. Danach beginnen gleichzeitig die Frequenzkodierung analog zur
Phasenkodierung mit einem Gradienten der Stirke Gy und die Datenaquisition. Man
erhdlt durch Rephasieren und anschlieBendes Dephasieren der Spins ein Echosignal,
wodurch die Auslesezeit verdoppelt wurde. Diesen Phasenkodierschritt schlieft man
mit Spoilergradienten ab, um im nachfolgenden Schritt keine Signalverfalschung durch
Restkohidrenzen zu erhalten.

Mit einem solchen Phasenkodierschritt werden tiblicherweise in y-Richtung 256 dquidi-
stante Werte ausgelesen. In x-Richtung erhdlt man allerdings nur einen einzelnen Wert
bestimmter Phase. Entsprechend sind weiter 256 Phasenschritte notwendig, um eine 256
x 256 Matrix aufzunehmen. Aus diesen Werten kann dann mittels Fourieranalyse eine
der Spindichte proportionale Intensititsverteilung dargestellt werden. Charakterisieren-
de Parameter der Sequenzen sind die Echozeit Tg, die von der Mitte des Anregungspul-
ses bis zum Maximum des Gradientenechos gemessen wird. Die Repetitionszeit Tg ist
die Dauer eines ganzen Phasenschritts und die Akquisitionszeit, die aus dem Produkt
aus Anzahl der Phasenkodierschritte und Repetitionszeit ergibt.

Der menschliche Korper besteht zu einem Grof3teil aus Wasser und Fett, also aus Was-
serstoffverbindungen. Deshalb ist die MR-Bildgebung in der medizinischen Anwen-
dung eine Protonen-Tomographie. Diese ermdglicht eine Darstellung von z.B. Fettge-
webe oder Hirnsubstanz.

Da bei jeder Bildaquisition, die durch die Tomographenfelder erzeugte Boltzmannpola-
risation der Protonen ganz oder teilweise zerstort wird und damit das NMR-Signal ab-
nimmt, mufl zwischen den einzelnen Anregungen eine gewisse Zeit gewartet werden,
damit sich die Polarisation wieder auftbauen kann. Typische T;-Zeit sind 270ms bei
Fettgewebe und 4000ms bei grauer Hirnsubstanz [Gro96]. Um eine moglichst schnelle
Bildgebung zu ermdglichen, sind hier also kurze T;-Zeiten erwiinscht. Bei schnellen
Sequenzen werden die Klappwinkel und Repetitionszeiten so gewdihlt, daf} sich ein
Gleichgewicht einstellen kann. D.h. die bei der Anregung zerstorte Longitudinalmagne-
tisierung kann sich in den Wartezeiten wieder bis zum Startwert der Anregung autbau-
en. Bei FLASH-Bildgebung ist die Gleichgewichtsmagnetisierung typischer Weise bei
20% des Maximalwertes. Mit T;=900ms sind Repetitionszeiten von 150ms moglich
[Gro96].
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Abbildung 8.3: Vergleich einer Protonen und einer *He Tomographie eines menschli-
chen Brustkorbs (Bild: Duke University (1997))

Hohlrdume koénnen aufgrund der geringen Dichte des gasformigen Mediums nicht mit
der Protonen MRT auf Basis der Boltzmannpolarisation dargestellt werden (Abbildung
8.3). Diese fehlende Spindichte kann durch vorpolarisierte Gase (P ~ O(1)) wie *He
oder '®Xe kompensiert werden. Da die Polarisation im Fall der MRT mit vorpolarisier-
ten Gasen aber auflerhalb hergestellt wird ist die Repetitionszeiten nicht wie bei der
Protonentomographie durch die T;-Zeiten limitiert. In [Sal01] ist mit speziellen, auf
Geschwindigkeit optimierten sog. Spiral-Sequenzen ein Tr < 10ms erreicht worden.

Um moglichst viele Anregungen durchfithren zu konnen, ist hier also ein langes T,
wiinschenswert. Nach Verlust der Polarisation muf3 das Gas durch neues ersetzt werden.
Um die Destruktivitit der NMR Anregung mdglichst gering zu halten wird mit Klapp-
winkeln von nur wenigen Grad gearbeitet. Dennoch ist die Polarisation aufgrund ver-
schiedener Relaxationsmechanismen, insbesondere der Depolarisation durch den para-
magnetischen, molekularen Sauerstoff (vgl. Kapitel 3), nach wenigen 10s soweit fortge-
schritten, dafl keine MRT mehr durchgefiihrt werden kann.

Aufgrund der extern hergestellten Polarisation werden auch keine hohen Felder bend-
tigt. Die damit mogliche Niederfeldtomographie wird z.Zt. von einigen Gruppen voran-
getrieben [Bid03a], [Bid03b], [Dur02].

101



Kapitel 8: Anwendungen

8.1.2 Klinische Studien

Bereits in den direkt auf die Erstverdffentlichung der *He MRT einer menschlichen
Lunge ,,in vivo* (1996) [Ebe96] folgenden Jahren, kam es zu weit gestreuten Untersu-
chungen und Weiterentwicklungen innerhalb der Kollaboration des Institutes fiir Physik
der Universitdt Mainz und der radiologischen und der anasthesiologischen Abteilungen

Nichtraucher Raucher

der Universititskliniken, Mainz.

MA 2567

FOV 350 mm
Dicke 10 mm Dicke 20 mm
He 319 ml He 279 ml

H-U. Kauczor, etal, MA 1287
Radiology 201, (1996) 564-568 FOV 350 mm

t=0s

L17s

0,135

1,958

0,268

3T s

0,655

6,37 s

Abbildung 8.4: Vergleich einer Nichtraucher
und einer Raucherlunge mit morphologi-
scher *He-Bildgebung. Die Sequenzparame-
ter sind dem Bild zu entnehmen.

Abbildung 8.5: Darstellung einer dyna-
mische Ventilation. Die Bilder sind in
Abstdnden von 130ms aufgenommen. Es
ist deutlich das Einstromen des *He und

die Depolarisation zu erkennen.

In mehreren kleineren Studien wurden die diagnostischen Moglichkeiten dieses neuen
Verfahrens getestet. So wurde z.B. die Auswirkungen des Rauchens untersucht
([Gue00], Abbildung 8.4), die Funktionsfahigkeit von transplantieren Lungenfliigeln
getestet [Zap04] und die Sensitivitit der *He MRI auf verschiedene Erkrankungen der
Atemwege gezeigt. Gleichzeitig wurde die *He-MRI mit verschiedenen bereits etablier-
ten Methoden verglichen, wie z.B. der hochauflésenden Computertomographie (HRCT)
[Gas02] und der ®"™Kr Photon Emissions Tomography [Sta04]. Erginzend dazu wurden
die Untersuchungsmethoden der jeweiligen Fragestellung angepal3t.

Neben der einfachen morphologischen Projektion (4bbildung 8.4) wurde es aufgrund
der Fortschritte in ultraschneller *He Bildgebung sehr bald moglich auch dynamische
Ventilationen zu sehen ([Sch00], 4bbildung 8.5). Man erkennt auf diesen Aufnahmen
den zeitlichen Verlauf des Einstromens des Heliums. Aus diesen Informationen lassen
sich medizinisch relevante Aussagen z.B. zum Ein- und Ausatmen ableiten. Diese Un-
tersuchungsmethoden basieren ausschlieBlich auf der Darstellung der Spindichtevertei-
lung im Moment der Bildgebung.

Neben diesen Parametern sind noch weitere der Lungenbildgebung mit hyperpolarisier-
tem *He zuginglich. So ist es mdglich durch Messung des scheinbaren Diffusionskoef-
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fizienten (Apparent Diffusion Coefficient, ADC) Aussagen iiber die innere Struktur der
Lunge oder sonstige Hohlrdume zu machen. Die freie Diffusion von Gasen kann mit der
Einstein-Smoluchowski Diffusionsgleichung

(d*)=2nDr (8.7)

beschrieben werden. dabei ist (d°) der Mittelwert der Quadrate der Ortsdnderung des
beschriebenen Teilchen in einer Zeit ¢. n ist die Anzahl der betrachteten Dimensionen
und D der Diffusionskoeffizient. Fiir reines *He und einem Druck von einer Atmosphére
bei Kérpertemperatur betrigt dieser D3y, = 2 cm’/s bei uneingeschrénkter Diffusion.

ADC [em»2/s]

1.000

- 0.500

0.250

0.000

Abbildung 8.6: Diffusionsgewichtete Darstellung einer Lunge mittels > He-Bildgebung.
Der linke, fibrotische Lungenfliigel zeigt eine weite Verteilung an ADC-Werten. Dies
ldpt auf grofere, krankhafte Hohlrdume schlieffen. Dagegen zeigt der rechte, transplan-
tierte Lungenfliigel eine weitgehend homogene ADC Verteilung mit einem Mittelwert
von etwa 0,2 cm?’/s. Ebenfalls deutlich zu sehen ist die Trachea und die sich ihr an-
schlieflende Bifurkation in die beiden Bronchien [Har00)].

Ist die Diffusion durch umgebene Winde eingeschrankt, so miflit man den scheinbaren
Diffusionskoeffizienten, der dann von den Dimensionen der Umgebung abhéngt. Die
ADCs konnen mit Hilfe von Sequenzen mit zusétzlichem diffusionswichtenden Gra-
dienten erhalten werden. Vergleicht man den zeitlichen Verlauf der Phasenkohérenz mit
(S) und ohne (Sy) Diffusionsgradient, so beschreibt

S
—=exp(~b-ADC) (8.8)
SO
den gesuchten Zusammenhang. Dabei ist b ein charakteristischer Faktor der Gradienten-

form. Das Ergebnis eines ADC-Mapping einer Lunge mit einem krankhaften und einen
transplantierten Lungenfliigel ist in Abbildung 8.6 dargestellt [Har00].

103



Kapitel 8: Anwendungen

Py [mbar] o
0]
R [mbar / s] | ho)

1504 # T b, = 145(5) mbar

P, [Mbar]

Abbildung 8.7: Links: *He-MRT eines gesunden Erwachsenen. Fiir die ausgewdhlten
Regionen sind die ermittelten po; Werte und die jeweilige Steigung der Polarisations-
entwicklung angegeben. Rechts: Exemplarische zeitliche Polarisationsentwicklung fiir
MefSpunkt #4.
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Abbildung 8.8: Sauerstoffsensitive *He-MRT an der Lunge eines Patienten. Man erkennt
an den angegebenen Steigungen der zeitlichen Entwicklung des Sauerstoffpartialdruk-
kes an den eingezeichneten fiinf Mefspunkten eine deutlich reduzierte Sauerstoffperfusi-
on im Vergleich mit Abbildung 8.7.
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Wihrend die bislang beschriebenen *He-Bildgebungsméglichkeiten durch Manipulation
der Spins Aussagen liber die Verteilung des Gases in der Lunge machen, wurde in
[Den00] mit der sauerstoffsensitiven “He-MRT ein Zugang zu einem wichtigen funktio-
nalen Parameter der Lunge gefunden. Mit dieser Methode kann regional die Sauerstoff-
perfusion von der Lunge ins Blut beobachtet werden. Dabei wird sich die eigentlich
unerwiinschte relaxierende Wirkung des Sauerstoffs zunutze gemacht. In Bereichen
grofer Perfusion verringert sich der Partialdruck des Sauerstoffs schneller als in Berei-
chen geringerer Perfusion. Durch Bestimmen der regionalen Relaxationszeiten in der
Lunge erhélt man also eine Aussage iiber deren Funktionalitit.

Die in [Den00] entwickelten Ratengleichungen beschreiben die Dynamik der Polarisati-
on unter typischen in der Lunge vorliegenden Bedingungen. Durch kontrollierte Para-
metervariation wihrend der Bildgebung kdnnen die verschiedenen Beitridge zur Depola-
risation separiert und so der Sauerstoffpartialdruck und dessen zeitliche Entwicklung
bestimmt werden. Die Aussage iiber die Funktionalitit der beobachteten Lungenregion
erhélt man dann iiber die Steigung dieser linearen Entwicklung (siche Abbildung 8.7).
Betrachtet man Abbildung 8.7 und Abbildung 8.8, so ist ein Unterschied zwischen ge-
sunder und kranker Lunge bereits durch Vergleich der durch die jeweilige Helligkeit
dargestellte Spindichteverteilung zu erkennen. Die Auswertung mittels sauerstoffsensit-
ver MRT zeigt aber zusitzlich, daf einige Bereiche der Patientenlunge in ihrer Funktion
massiv eingeschriankt sind, obwohl diese Bereiche gut beliiftet sind.

Diese und die Ergebnisse verschiedener anderer Arbeitsgruppen, zeigten das Potential
des neuen Verfahrens in Bezug auf diagnostische und prinzipielle Weiterentwicklungen
in der medizinischen Anwendung. Vor diesem Hintergrund wird deshalb versténdlich,
warum die im weiteren Verlauf dieses Kapitels beschriebenen gro3en Studien nicht nur
wiinschenswert, sondern auch zwingend notwendig waren, um dieses angesprochene
Potential in absehbarer Zeit ausschopfen zu konnen.

8.1.3 Der Applikator

Eine Besonderheit der Lungenbildgebung ist durch die Notwendigkeit des Einatmens
des Gases durch den Patienten oder Probanden gegeben. Prinzipiell ist es moglich und
kommt auch teilweise so zur Anwendung, daB das “He in einen Kunststoffbeutel (Ted-
lar-Bag) expandiert wird und aus diesem eingeatmet werden kann. Der Nachteil dieses
Verfahrens ist, dal zum einen weder die genaue Menge des eingeatmeten Gases be-
kannt ist, noch der genaue Zeitpunkt. Gleichzeitig stort dieses Verfahren den Atem-
rhythmus des Patienten und reduziert damit die Reproduzierbarkeit des Atemzuges. Aus
diesem Grund wurde in [Lau97] und [FilO1] eine Applikationseinheit entwickelt, mit
der es moglich ist, ein definiertes Volumen He zu einem frei gewshlten Zeitpunkt in
den Atemstrom des Patienten zu schleusen und gleichzeitig durch Triggerung des MR-
Tomographen die Aufnahme zu dem Zeitpunkt zu starten, indem das Gas in die Lunge
stromt. Das Gerit ist dabei so konstruiert, daf der Patient die Applikation nicht bemerkt
und er somit wihrend des Einatmens in keiner Weise behindert wird. Es kam bei allen
klinischen Studien mit Beteiligung des Mainzer Polarisators zum Einsatz.
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Abbildung 8.9 zeigt schematisch den Gesamtaufbau der *He-Applikation wéhrend einer
MRT der Lunge. Dabei wird sowohl die Transportzelle, als auch der Applikator (siche
Abbildung 8.10) zusammen mit dem Patienten im MRT-Solenoiden plaziert. Der Pati-
ent, der Proband oder auch das Versuchstier konnen entweder frei durch die Apparatur
atmen oder mit Hilfe eines iiblichen klinischen Beatmungsgerites atmungsunterstiitzt
oder vollstindig beatmet werden. Aufgrund der hohen magnetischen Felder von 1,5T ist
der Applikator vollstindig aus MR-vertrdaglichen, im wesentlichen nichtmetallischen
Materialien; die Steuereinheit befindet sich auB3erhalb des Scannerraumes und schaltet
die Ventile pneumatisch. Dieser Aufbau direkt am Patienten ist gewdhlt worden, um die
Wege des polarisierten *He so kurz wie méglich und im magnetisch homogenen Be-
reich zu halten.

Beatmungs-
maschie

Rilick
gewinnung

3-He bolus S S
Luft *He Luft

Abbildung 8.9: Schematische Darstellung der Abbildung 8.10: Foto der Applikati-
He Applikation bei der klinischen Anwendung. ons-Einheit (hier ohne Steuerrechner
und Ausleseelektronik).

Der Applikator bewihrte sich in mehreren klinischen Studien an der Universititsklinik
Mainz, so daB} fiir das EU-Projekt PHIL, das im Jahr 2000 anlief, drei weitere Applika-
toren gebaut und den Kollaborationspartnern zu Verfiigung gestellt wurden. Erst im
Laufe des letzten Jahres konnte aufgekldrt werden, dal3 der bei vielen Zellen nach der
ersten Anwendung beobachtete starke Einbruch der Relaxationszeiten bis herunter auf
wenige Stunden durch eine permanente Aufmagnetisierung ferromagnetischer Partikel
auf der Zellenwand wihrend des Aufenthalts im Tomographenfeld verursacht wird.
Entsprechende Messungen und Ergebnisse werden in Kapitel 6.1 ausfiihrlich diskutiert.

Da fiir eine Normierung der Bilder die Kenntnis der applizierten Magnetisierung, also
Polarisation multipliziert mit den magnetischen Kernmomenten pro Volumeneinheit,
notwendig ist, wurde schon vor einigen Jahren im Rahmen einer hier mitbetreuten Di-
plomarbeit [Fil01] damit begonnen eine On-line Polarimetrie in den Applikator zu inte-
grieren. Die Prinzipien und erste Ergebnisse der hier entwickelten Induktionssto3pola-
rimetrie wurden bereits in Kapitel 4.2.2 vorgestellt, sowie die Problematik der Mikro-
phonie in hohen Feldern erldutert. Aus diesen Griinden sollte bei der nichsten Generati-
on der Applikatoren die Lagerung der Zellen auBlerhalb des Solenoiden vorgesehen
werden. Die Machbarkeit der externen Lagerung wurde bereits bei der Realisierung von
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Rattenapplikatoren gezeigt [Rud04], bei denen das polarisierte *He iiber eine Schlauch-
zuleitung entlang der Hauptachse des Solenoiden ins Innere des Tomographen geleitet
wird. Auf diese Weise wiirde sowohl die Problematik der Aufmagnetisierung der Zel-
len, als auch die der On-line Polarimetrie deutlich entschérft.

Eine weitere wesentliche Verbesserung bestiinde in einer effektiveren Ausnutzung des
Gases. Z.Zt. kann Gas nur appliziert werden, so lange in der Transportzelle noch Uber-
druck herrscht. Somit bleibt das letzte Bar ungenutzt, was bei standardméBiger Fiillung
von ca. 3 bar einem Drittel des polarisierten He entspricht. Das Auspumpen eines
GroBteils dieses Restgases ist im Prinzip problemlos machbar, scheiterte aber bisher an
dem geringen Platzangebot im Inneren des Scanners. Somit wiirde eine Verlagerung der
Haltevorrichtung fiir die Zelle vor den Scanner auch dieses Problem einer Losung zu-
fiihren.

Ein weiterer Vorteil des Applikators ist die Mdglichkeit, das abgeatmete *He/Luft Ge-
misch in *He-dichten Sicken aufzufangen und dann mit Hilfe einer handelsiiblichen
Kompressionseinheit fiir Taucherflaschen zu komprimieren und in Druckbehéltern zu
lagern. Mit Hilfe einer in [Gro00] entwickelten Riickgewinnungseinheit kann mittels
LN, Kiihlfallen, Zeolithen und einem 10K Kaltkopf das 3He mit einer Effizienz von
tiber 95% zuriickgewonnen und dem Polarisationsprozell wieder zugefiihrt werden. Die
Hauptverluste entstehen dabei durch die begrenzten Moglichkeiten der Gassammlung.
Bei flacher Atmung kann nach 30 Atemziigen noch *He in der Ausatemluft nachgewie-
sen werden. Ein derartig langes Mandver im Tomographen ist aber vielen Patienten
aufgrund krankheitsbedingter Atemschwierigkeiten nicht zuzumuten. Bei konsequenter
Riickgewinnung des “He ist der durch den Gasverlust entstehende, wesentliche Kosten-
faktor stark zu reduzieren. Die z.Zt. eingesetzte Menge von 300ml pro Applikation ent-
spricht immerhin einem Wert von ca. 30 US$. Ein weitaus prinzipielleres Problem,
nimlich die weltweit begrenzte Verfiigbarkeit des Edelgasisotops *He, konnte auf diese
Weise ebenfalls ein grofles Stiick entschérft werden.

8.1.4 Polarised Helium to Image the Lung

Im Jahr 2000 konnte die Genehmigung der europédischen Kommission fiir die Finanzie-
rung des Projektes ,MAGNETIC RESONANCE IMAGING using HYPERPOLARI-
ZED HELIUM GAS as a tool for DIAGNOSIS of selected RESPIRATORY DISEA-
SES* unter dem Akronym ,,PHIL* gesichert werden. Weitere administrative Details
liefert Abbildung 8.11.

Das Hauptziel dieses Projektes war es, die Kernspintomographie mit hyperpolarisiertem
*He als eine neue Methode der Friiherkennung und als Werkzeug zum Studium des
Krankheitsverlaufs von schweren chronischen Lungenkrankheiten (Chronic Obstructive
Pulmonary Diseases: COPD) wie zum Beispiel chronische Bronchitis, Bronchiolitis,
Emphysema und alphal-ATD zu bestitigen und weiter zu entwickeln, und die An-
wendbarkeit der neuen und nichtinvasiven Methode im Vergleich mit den bereits exi-
stierenden zu zeigen.

COPD ist kein eigenstdndiges Krankheitsbild, sondern ein Mischbild aus chronisch ob-
struktiver Bronchitis und Lungenemphysem. Diese Krankheiten gehoren in Mitteleuro-
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pa und den USA zu den hiufigsten chronischen Krankheiten und Todesursachen. Dabei
ist der Hauptausloser das Rauchen. Die schweren individuellen Folgen fiir jeden Er-
krankten machen eine Friiherkennung und eine damit verbundene effektivere Therapie
erstrebenswert.

Um dieses Ziel zu erreichen, wurden neun Forschungsgruppen aus sechs Landern der
EU (Polen trat zum Ende der Studie der EU bei) in diesem Projekt koordiniert, um Spe-
zialisten fiir alle notwendigen Teilbereiche in einer Studie zu vereinen.

Die Arbeitsgruppen wurden nach ihren jeweiligen Schwerpunkten zu ,,Workpackages
(WP)* zusammengetallt, die dann sowohl intra- als auch interagierten, um entsprechen-
de Ergebnisse und Weiterentwicklungen den jeweiligen Partnern so schnell wie moglich
zugénglich zu machen (Abbildung 8.11). Dabei wurden Physiker im Bereich der Heli-
umpolarisation bzw. dem bereits diskutierten Heliumkreislauf und der MR Physik in
,»WP3: Methodische Studien zusammengetalt.

»WP1: klinische Studien® wurde aus Lungenradiologen und Anisthesisten gebildet.
Wiederum Physiker, als auch Naturwissenschaftler aus benachbarten Fakultiten und
Arzte formten das Team ,,WP2: Tiermodelle*.

Project number: QLG1-2000-01559 Acronym: PHIL
Contract signature: 30/11/2000 Area: 7.2
EU contribution: 1.360.723 € Duration: 36 month

Type: Besearch and Technological Development
Teams/countries: 2D DK E 3F PL UK

Magnetic resenance imaging nusing hyperpolarized helium gas as a tool for the
diagnasis of selected respiratory diseases

Chronic Obstructive Pulmonary Diseases, including chronic bronchitis and
emphysema, are of growing importance in Europe due to indwstrial influences,
mncreasingly aged population and smeking habits. They can only be detected by
conventional tests when already very pronounced. The project aims at validating a
new non invasive methoed for early diagneosis, differentiation and staging of
COPD: Magnetic Eesonance Imaging using inhaled hvperpolarized helium 3 gas,
which provides 3D anatomical images of excellent resclution, data on the
dynamical function of ventilation and on atrspace sizes. 9 partners from 6
countries will carry out a clinical study (150 patients. 50 volunteers), work on
animal models (2 types of emphysema) and improve the methodelogy (production
of gas, MRI techniques). The perspectives are transfer of kmowledge to clinics and
for industrial expleitation. contrast agents and dmg  companies, MR
manufactorers.

Abbildung 8.11: Offizielle Beschreibung des EU-Projektes ,, PHIL “.

Die urspriingliche Laufzeit des Projekte von 36 Monaten mit Start im Dezember 2000
wurde um weitere 6 Monate verlingert, so daf3 das offizielle Ende mit Juni 2004 datiert,
wobei die Datennahme bereits April 2004 abgeschlossen wurde und seit dem Auswer-
tungen und Interpretationen der Ergebnisse von allen Gruppen betrieben werden. We-
sentliche Ergebnisse wurden bereits in verschiedenen Artikeln veroffentlicht und weite-
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re sind z.Zt. auf dem Weg. Ebenso ist noch 2004 mit einem Abschlu3bericht des Ge-
samtprojektes zu rechnen. Ein Nachfolgeprojekt ist z.Zt. in der Genehmigungsphase.
Die Verbesserungen und Weiterentwicklungen auf Seiten des Institutes fiir Physik der
Universitidt Mainz sind Gegenstand dieser Arbeit. Die Unterstiitzung der klinischen Stu-
dien des WP1 durch zur Verfiigung gestelltes, hochpolarisiertes *He soll im Folgenden
erldutert werden.

Zunichst muflte in den drei beteiligten Kliniken die entsprechende Infrastruktur ge-
schaffen werden. Die Umstellungen und Programmierungen der Scanner und die An-
schaffung der *He-Empfingerspulen wurden unter der Leitung der in diesem Punkt
schon erfahrenen Universitéitsklinik Mainz durchgefiihrt. Das Institut fiir Physik stellte
jedem Partner eine Applikationseinheit zur Verfligung [Fil01] und wies in die Benut-
zung ein.

Im November 2001 wurde dann zum ersten Mal polarisiertes *He per Flugzeug und
LKW von Mainz nach Sheffield gebracht und erfolgreich zur Lungenbildgebung ver-
wendet [Wil02], [Bee03].

Universitatsklinik

WP1 Mainz
/ N

Hvidovre Hospitals Royal Hallamshire
Kopenhagen (Danemark), > Hospitals (England)

WP2

Universidad Complutense
Unidad de RMN
Madrid
(Spanien)

Institut fir Physik

WP3 Universitat Mainz

Institut fir Atomphysik Ecole Normale Superieure t
o
Krakau (Polen) Paris (Frankreich)

Lyop (Frankreich)

Laboratoi7= A&‘Resonance Magnetique

N
\ $ -

CIEM Hépital de Bicétre
Orsay (Frankreich)

Abbildung 8.12: Strukturierung und Koordinierung der neun PHIL-Partner.

Insgesamt wurden bis Februar 2004 19 Lieferungen nach Sheffield durchgefiihrt und
dabei mehr als 70 barl hochpolarisiertes *He transportiert. Nach der deutlichen Verbes-
serung der T, Zeiten der verwendeten Transportzellen wurde nach dem Transport in
Sheffield noch eine Polarisation von iiber 50% gemessen. Diese Messung ist in Kapitel
7.2 ndher erldutert.

Nach ldngeren Verhandlungen mit der danischen Ethikkommission konnten ab Januar
2003 auch Transporte nach Kopenhagen durchgefiihrt werden. Hier wurden wihrend 13
Transporten iiber 100 barl verschickt und erfolgreich eingesetzt.
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In der Universititsklinik Mainz kamen im Rahmen von PHIL ca.170 barl zum Einsatz
(Abbildung 8.13).

Eine der Aufgaben der klinischen Studie war es, *He-MRI mit HRCT zu vergleichen.
Dazu wurden insgesamt 122 Personen einbestellt. Es konnten von diesen 116 in die
Auswertung aufgenommen werden, wobei bei insgesamt 94 Personen voll auswertbare
Sets beider diagnostischer Verfahren erstellt werden konnten. Im Einzelnen wurden von
diesen 94 Personen insgesamt 43 (14 Gesunde/ 29 Patienten) in Mainz, 19 in Sheffield
(5 Gesunde/ 14 Patienten) und 32 (9 Gesunde/ 23 Patienten) in Kopenhagen untersucht.

Pro untersuchter Person entstanden dabei ca. 300 Bilder. Davon sind ca. 80 CT-Bilder
und 220 *He Aufnahmen. Daraus ergab sich insgesamt eine Datenbank von ca. 36000
Aufnahmen, davon ca. 26000 *He MRI (bei einer *He Applikation werden entsprechend
der Schichtwahl mehrere Bilder gleichzeitig akquiriert).

Rockall -
e ls.t.ANDssy
HEBRIDES ﬁ 'ﬁef 7
o

North
ttlantic

Ocean

(_‘Sr.;l:ic <y by 1 Johannes Gutenberg
Unlversny, Malnz

Oucrnsa.'.y LRy -,
(U e TS

Abbildung 8.13: ransportwege des polarzszertenHe im Rahmen des ,,PHIL“ Pr0]ek-

tes.

Im einzelnen wurden fiir alle Patienten Messungen im Atemanhaltezustand, der Ventila-
tionsverteilungen und des ADC (Apparent Diffusion Coefficient) durchgefiihrt. Auler-
dem wurde eine dynamische Ventilation {iber einen Inspirationszyklus aufgenommen.
Bei gesunden Probanden wurde die ADC Sequenz durch eine sauerstoffsensitive pO;
Messung ersetzt (vgl. Kapitel 8.1.2).

Die vorldufigen Ergebnisse des WP1 der PHIL-Studie seien hier kurz aufgezéhlt:

- *He MRI wurde erfolgreich in zwei weiteren Zentren installiert.

- Das *He Verteilungsnetzwerk mit Speditionen und Flugzeugtransport arbeitete
verlaBlich (in nur einem Fall ging die Transportkiste fiir mehrere Tage am Flug-
hafen verloren; alle am Zielort angekommenen Zellen hatten ausreichende Pola-
risation).

- He MRI hat sich als zuverlissige und sichere Methode gezeigt.
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- Mittels *He MRI kann zwischen COPD, alphal-ATD und normalen Lungen un-
ter Verwendung einer Kombination aus Ventilationsverteilung und ADC Bild-
gebung unterschieden werden.

- Mit der MR-Spirometrie konnte zwischen COPD und alphal-ATD unterschie-
den werden. Die Korrelation mit Lungenfunktionstests war aber niedrig.

- MRI korreliert besser mit Lungenfunktionstests als HRCT. Dieses Verfahren ist
aber bei morphologischen Informationen aussagekriftiger als *He MRI.

Es zeigt sich, daB das Ausweiten der *He MRI auf andere Krankheitsbilder sinnvoll wi-
re. Um einen entscheidenden Vorteil dieser Methode starker zu nutzen, kann diese Dia-
gnose, aufgrund ihrer Nichtinvasivitidt und dem volligen Fehlen jeglicher Art von Strah-
lenbelastung auch oder gerade bei sensibleren Patientengruppen wie Kindern oder
Schwangeren eingesetzt werden und ermoglicht z.B. intensives Therapiemonitoring.
Ebenso wurde das Verfahren schon sinnvoll in der OP-Planung, z.B. vor und nach Lun-
gentransplantationen eingesetzt.

8.2 Untersuchungen zu Grundlagen der MR mit hyperpolarisier-
ten Gasen

Zur Untersuchung und Weiterentwicklung im Bereich der MR Technik mit hyperpolari-
siertem *He wurden und werden Experimente in Zusammenarbeit mit dem Max Planck
Institut fiir Polymerforschung in Mainz, dem Forschungszentrum Jiilich und der Radio-
logie der Uniklinik Mainz durchgefiihrt. Angestrebt werden ein tieferes Verstindnis der
Problematik und das Ausloten der Machbarkeit von verschiedenen Ansétzen in der MRI
mit hyperpolarisierten Gasen. Dabei ist klar, da3 neben prinzipiell neuen Ansédtzen, wie
z.B. das kombinierte Arbeiten mit zwei unterschiedlichen hyperpolarisierten Gasen, das
Ziel einer solchen Entwicklung in der Verbesserung der Bildauflosung und des Kontra-
stes zu suchen ist. Neue Ansétze sind hierbei durch Verédnderung des Diffusionskoeffi-
zienten durch das Beimischen von Puffergasen gefunden worden [Blu04b,c]. Folgende
skizzierte Forschungsergebnisse zeigen u.a., da3 die MRI mit hyperpolarisierten Gasen
noch weit entfernt von einer kompletten Ausnutzung ihrer Mdéglichkeiten ist und so ist
zu hoffen, dal es in diesem Sinne noch weitere Forschung und Innovationen geben
wird, die zu einer Vervollkommnung der hier andiskutierten Diagnoseverfahren beitra-
gen konnen.

Im Folgenden werden zwei Arbeiten vorgestellt, deren Schwerpunkt am MPI-P Mainz
lag; des weiteren wird eine kurze Beschreibung der Ziele der DFG Forschergruppe FOR
474/1 ,Bildgestiitzte zeitliche und regionale Analyse der Ventilations- Perfusions-
verhéltnisse in der Lunge* gegeben, in deren Rahmen seit 2002 verschiedene Aspekte
der Lungenforschung bearbeitet werden.
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8.2.1 Parallele MRI an einem Gasgemisch aus polarisiertem *He und "*’Xe

Wie in Kapitel 2 bereits angedeutet, eignen sich *He und '*’Xe zur Hyperpolarisation

und folglich zur in vivo MRI von z.B. Lungen. Allerdings unterscheiden sie sich in ih-
ren physikalischen Eigenschaften und medizinischen Wirkungen deutlich, so daf} sich je
nach entsprechender Fragestellung das eine oder das andere Element anbietet.

Wihrend sich *He aufgrund seiner schlechten Loslichkeit hervorragend fiir Untersu-
chungen der Lungenstruktur eignet, kann '*Xe besser zu bestimmten funktionalen Dia-
gnosezwecken herangezogen werden, da es iiber die Lunge ins Blut und sogar iiber die
Blut/Hirnschranke bis in die Hirnzellen vordringen kann. Dies birgt allerdings den
Nachteil, da3 Xe physiologisch als Andsthetikum wirkt und somit in der Anwendung
sowohl in Menge als auch im Personenkreis limitiert ist.

Da das gyromagnetische Verhiltnis beider Gase so weit auseinander liegt, dal Doppel-
resonanzexperimente moglich sind, kann man versuchen die positiven Eigenschaften
beider Isotope durch quasi gleichzeitige MRI eines hyperpolarisierten *He/'*’Xe Gemi-
sches, das in einem Atemzug appliziert wird, auszunutzen.

Tabelle 8.2: Einige physikalische Eigenschaften von *He und '*’Xe im Vergleich.

Ostwald
Relative . Loslichk 'SWIZ ffii

gyromagnetische | natiirliche Diffusions Vol 03 ICG e1§s1; ~(§¢ *Zleg-th .

ISOtOpC Verhaltnis Isotopen— Koeff1221ent volumen der Fli’issigkeit bei 37°C 16st)

[MHz/T] | hiufigkeit (gg}g l/jal)

[%6] ’ Wasser Blut o)
He -32.4 10 1,8 0,0098 0,0099 0,018

% e 11,8 26 0,06 0,083 0,083 1,7

Voruntersuchungen an einem Phantom und einer priparierten Mauselunge wurden in
den letzten Jahren in Zusammenarbeit mit dem MPI-P, Mainz und der Forschungsan-
stalt Jiilich durchgefiihrt [Blu0O4a].

Polarisiertes *He wurde dabei mit den in dieser Arbeit beschriebenen Einheiten zur Ver-
fligung gestellt, wihrend '**Xe mit einem nach dem Prinzip des SEOP arbeitenden und
in Jiillich gebauten Polarisators [Sha00] vor Ort hergestellt wurde.

Das polarisierte '**Xe wurde iiber Smin mit einem FluB von 300mbarl/min durch ein,
mit fliissigem N, gekiihlten MeB3gefa3 geleitet und dort polarisationserhaltend ausgefro-
ren. Am Boden des Gefides befand sich eine kleine Menge Toluen, die das eigentliche
Testobjekt darstellte (vgl. Abbildung 8.14). Im Anschlufl daran wurden ca. 600 mbarl
polarisiertes *He eingeleitet und das GefiB sofort in die horizontale Bohrung des NMR
Magneten (4,7T) eingefiihrt. Nach dem Auftauen des Xenons und des Toluens wurde
ein Gesamtdruck im System von 2,2 bar erreicht. Zunichst wurde ein 2D Bild fiir '*’Xe
(55,59 MHz) und direkt im Anschluf eins fiir *He (153,096 MHz) akquiriert.

Die Ergebnisse sind in Abbildung 8.15 dargestellt. Die Bilder a) und b) zeigen Xenon
sowohl im Toluen gelost, als auch die Gasphase im Restvolumen. Deutlich ist die durch
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Losung des Xenons in Toluen hervorgerufene chemische Verschiebung (dabei wird die
Larmorfrequenz der geldsten X e Atome durch Bindungsenergien diamagnetisch ver-

a) ®|=l cm b)

<« )/;

7 cm

I
y
¥ toluene

—>
J,=2 c¢m
Abbildung 8.14: Schematische Darstellung des aus zwei konzentrischen Duranrohren
bestehenden und am Boden mit Toluen gefiillten Mefigefifses. Bild a) zeigt die aufrechte
Position, bei der ' Xe ausgefroren wurde. Bild b) demonstriert das Toluen im aufgetau-
ten Zustand, bei dem gemessen wurde. Eine hier angedeutete Einbuchtung verhindert,
das Fliefsen der Fliissigkeit aus dem Bildbereich. Das angedeutete Koordinatensystem
zeigt Einbauposition und Magnetfeldrichtung.
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Abbildung 8.15: Die erste Zeile stellt die Ergebnisse der Xenon- und die zweite die der
Heliummessung dar. Die Bilder a) und c) zeigen die jeweils gemessenen Spektren, wih-
rend b) und d) die entsprechenden 2D Aufnahmen sind. Hier entspricht die horizontale
Achse einer Ortsdarstellung, wihrend die vertikale Achse eine Darstellung der spektro-
skopischen Information ist. Gut zu sehen ist in b) die durch die chemische Verschiebung
hervorgerufene scheinbare Verschiebung des Toluens, bzw. der darin gelosten '*Xe
Atome.
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schoben) von 199 ppm zu sehen. Sie verschiebt den Bildort in Richtung des Feldgra-
dienten. *He 16st sich im Gegensatz dazu kaum und ist deshalb nur im nicht mit Toluen
gefiillten Volumen des Gefales sichtbar (Bilder ¢) und d)).

Es konnte gezeigt werden, dall zum einen das chemische Verhalten von Xenon sogar in
Gegenwart eines Puffergases mittels MRI dargestellt werden kann und zum anderen das
*He Bild deutlich héhere Aufldsung erreicht. Dabei kann auch festgehalten werden, daB
keine Anderungen im Relaxationsverhalten des jeweiligen Gases in der Mischung zu
erkennen waren.

Abbildung 8.16: Ergebnisse der 3D Bilder der prdparierten Mduselunge. Bild a) zeigt
die Lunge mit 2 bar reinem polarisiertem *He, Bild b) mit reinem polarisiertem '**Xe
gefiillt. Bei c) und d) befinden sich 4bar des Helium/Xenon Gasgemisches in der Lunge,
wobei der jeweilige Anteil 50% betrdigt. c) ist eine *He und d) eine '*’Xe MRT.

Fiir ein weiteres Helium-Xenon Experiment wurde eine Miuselunge in einem nichtkol-
labierten, getrockneten Zustand fixiert und in einen Epoxy Zylinder so eingegossen, dal3
die in der Lunge befindliche Luft evakuiert und durch ein anderes Gas ersetzt werden
konnte. Die Details der Lungenpréparation findet man in [BluO4c].

Es wurden drei Experimente durchgefiihrt. Die ersten beiden bestanden aus einer Bild-
gebung der Lunge mit einer Fiillung von zwei bar des jeweiligen reinen polarisierten
Gases. Fiir das dritte Experiment wurde die Lunge mit einem extern bereiteten Gemisch
aus gleichen Teilen *He und '**Xe auf 4 bar gefiillt. Dies ermdglichte den direkten Si-
gnalvergleich im reinem Gas und im Gemisch.

Die Ergebnisse zeigt Abbildung 8.16. Beim Vergleich der, auf ein unmittelbar vor der
3D Aufnahme gewonnenes ,,free induction decay*-Signal normierten, Bildintensitdten
a) und c) ist deutlich eine Erhhung des *He-Kontrastes erkennbar. Am eindrucksvoll-
sten zeigt sich das im Bereich der Trachea (Luftrohre). Dies ergibt sich aus der Vermin-
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derung des Diffusionskoeffizienten durch das anwesende Xenon in Kombination mit
dem verdoppelten Druck. Da im Bereich der Alveolen die Diffusion von vorne herein
schon eingeschrénkt ist, tritt der Effekt vorwiegend im Bereich grof3er Hohlrdume, wie
eben der Luftrohre auf. Auf der anderen Seite vermindert sich wegen der Druckerhd-
hung auch der Diffusionskoeffizient des Xenons. Die hier gezeigte Signalverstiarkung
von *He MRI durch Hinzufiigen von schwerem Puffergas wird im nichsten Kapitel wei-
ter verfolgt.

8.2.2 Mischungen von *He mit Puffergasen als strukturelle Kontrastmittel fiir die
MRT der Lunge

Wie bereits oben beschrieben, iiberkompensieren hyperpolarisierte Gase den durch die
um drei Grofenordnungen geringere Dichte hervorgerufenen Signalverlust durch eine
um finf GréBenordungen hohere Kernspinpolarisation. Vergleicht man zusitzlich die
um fiinf Grofenordnungen verschiedenen Selbstdiffusionskoeffizienten von Gasen und
Fliissigkeiten, so wird klar, da3, zumindest in grof3eren Hohlrdumen, mit einem weite-
ren Signalverlust zu rechnen ist. Auf den ersten Blick ist der Einflu3 dieses Effektes auf
die Lungenbildgebung dadurch limitiert, da3 die Diffusion des Gases durch die stark
verkiirzte freie Weglidnge innerhalb der kleinen Strukturen, wie z.B. der Alveolen, ein-
geschrinkt ist. Allerdings fiihrt diese Abhédngigkeit zu schwer interpretierbaren Signal-
intensitdten innerhalb komplexer Strukturen mit stark variierenden Kavititendimensio-
nen. Im Folgenden wird ein Uberblick iiber die prinzipiellen Konzepte und erste Ergeb-
nisse gegeben werden. Eine ausfiihrlichere Beschreibung findet sich in [Blu04b],
[Blu04d].

Um den Einflu8 der Diffusion zu kontrollieren, stehen in der MRT als wesentliche Pa-
rameter das Sequenztiming, die Gradientenstirke, die Temperatur, der Druck und der
Diffusionskoeffizient zur Verfiigung. Die ersten beiden Parameter sind allerdings schon
iiber die Wahl des Gesichtsfeld (,,Field of View*) definiert, so daB3, da weder Tempera-
tur noch Druck in der klinischen Anwendung angepalit werden kdnnen, als letzter be-
einfluBbarer Parameter der Diffusionskoeffizient bleibt. Dessen Variation gelingt mit
Hilfe von Beimischungen schwererer inerter Puffergase, wie z.B. Stickstoff, Xenon oder
SF.

Wie in [Blu04b] gezeigt, wird die Signalabnahme in Abhéngigkeit der Diffusion be-
schrieben durch

020 1 Ep)=-bD mit b=y2G252(A—§j 8.9,

S(0)

mit dem gyromagnetischen Verhéltnis y, der Gradientenstirke G, der Dauer des Pulses o
und einer mdglichen Verzogerung 4 zwischen den Startpunkten der bipolaren Gradien-
ten Pulsen (vgl.: Abbildung 8.17). Hierbei ist b der sogenannte experimentelle b-Wert.
Es kann gezeigt werden, daB bei einer Mischung von *He und einem Puffergas das Si-
gnalverhiltnis E beschrieben wird mit
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S(b,x) b

= sy —

S§(b,0) x , 1=x 8.10.
DHe 0DHe/PG

InE(b,x)=1In

Hier steht Dy, fiir den Diffusionkoeffizienten des reinen *He (x=1)und "Diyopc fiir den
im Gemisch mit einem Puffergas bei gleicher Gesamtteilchendichte.
Gleichung 8.10 wird in Abbildung 8.18 zusammen mit Mefergebnissen dargestellt.
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Abbildung 8.17: Schematische Darstellung der Gradientenecho Sequenz zur Verdeutli-
chung der Nomenklatur.
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Abbildung 8.18: Als Linie sind die Ergebnisse der Gleichung 8.10 (kein Fit) fiir das
Gasgemisch He/SF bei drei unterschiedlichen b-Werten. Als Quadrate sind experi-
mentell ermittelte Werte zu sehen.
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Die deutlich sichtbaren und mit Strichlinien angedeuteten Maximalwerte x,,, konnen
mit

Dy, ( 0 0 2012
Xmax = - 2+b-"Dy,, pg _\/4b' Dyerpe +0° - "Dip | 8.11
2(DHe _ODHe/PG)

beschrieben werden.

Es ergibt sich also die etwas paradoxe Situation, dafl ein maximales Signal erst dann
erreicht wird, wenn der Anteil der eigentlich signalerzeugenden Substanz schon deutlich
reduziert ist. Dieser Effekt tritt am deutlichsten in relativ groBen Hohlrdumen auf und
wird in Abbildung 8.19 noch einmal veranschaulicht. Hier wurde unter gleichen Bedin-
gungen MRI bei unterschiedlichen Mischungsverhltnissen (*He/SFg) akquiriert.

Da kleinere Strukturen aufgrund der verminderten freien Weglinge die Diffusion von
vorne herein beschrinken, besteht so die Moglichkeit durch entsprechendes Einstellen
des Diffusionskoeffizienten bestimmte Grofenklassen zu bevorzugen, wihrend andere
unterdriickt werden. Oben gezeigte Beispiele mit relativ kleinem D wiren flir Untersu-
chungen grofler Kavitdten wie z.B. der Trachea zu bevorzugen (vgl. Abbildung 8.16),
wihrend fiir mikroskopische Untersuchungen mit reinem *He gearbeitet werden sollte.
Des weiteren kann bei unkritischer Auflosung durch entsprechende Mischung auch die
jeweilige MeBzeit reduziert werden.
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Abbildung 8.19: Bild a) schematische Darstellung des Glasgefifses, Abmessungen in
mm; b) MRI mit reinem *He; ¢c) MRI mit einer 50% Mischung aus ‘He und SFs bei
gleichbleibender Menge und Polarisation des *He. Deutlich zu Erkennen ist die Zunah-
me des Kontrastes im Vergleich zu Bild b). Sequenzparameter: 6 = A = 640 us, G = 53
mT/m; b = 20388 s/m’.

8.2.3 DFG Forschergruppe 474/1: ,,Bildgestiitzte zeitliche und regionale Analyse
der Ventilations- Perfusionsverhiltnisse in der Lunge*

Seit ca. 1995 wurden an der Uniklinik Mainz verschiedene, auch DFG finanzierte, Pro-
jekte vorangetrieben, deren Untersuchungsbereich die Ventilation und Perfusion der
Lunge darstellt. Zusatzlich entwickelten sich neue radiologische Untersuchungs-
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strategien auf der Basis von MRI, insbesondere der in dieser Arbeit beschriebene Ein-
satz von hyperpolarisierten Gasen, dynamische Computertomographie (CT) und Posi-
tronenemissionstomographie (PET).

Es lag daher nahe, diesen in Mainz konzentrierten Forschungsschwerpunkt unter dem
Dach einer GroB3studie zu vereinen und iiber internen Know-How-Transfer die For-
schung weiter zu intensivieren.

Eine wesentliche Rolle kommt in dieser Forschergruppe der Herstellung und dem Ein-
satz von hyperpolarisierten Gasen zu. Dieser Bereich wird von dem aus dem Institut fiir
Physik und dem MPI-P Mainz gebildeten Arbeitspaket 1 abgedeckt; die in Kapitel 8.2.1
und 8.2.2 vorgestellten Ergebnisse sind in diesem Kontext zu sehen. Ebenso ist der in
den vorangegangenen Kapiteln diskutierte *He-Kreislauf ein wesentlicher Bestandteil
insbesondere fiir die Arbeitpakete 3) ,,.Dynamische Untersuchung der Ventilation®, 4)
,Diffusionsgewichtete MR*, 5) ,,Sauerstoffsensitive Darstellung und 7) ,,Beatmungs-
therapie®.

Diese beschiftigen sich entweder mit der Weiterentwicklung verschiedener Diagnose-
moglichkeiten oder setzen diese bereits zur Validierung anderer Verfahren ein. Seit dem
Beginn dieser Studien im Jahr 2002 hat das Institut fiir Physik bereits tiber 100 barl
hochpolarisiertes *He hierfiir zur Verfligung gestellt.

Diese erste Phase der Forschergruppe steht vor ihrem Abschlufl. Verschiedene Verof-
fentlichungen sind aus diesem Bereich bereits erfolgt [BluO4a], [Blu0O4b], [Mor04] und
weitere sind zusammen mit einem Gesamtbericht in Vorbereitung.

8.3 Physikalische Grundlagenforschung

In den frithen Arbeiten der 1960er Jahre ([Col60], [Col63]) war zunédchst das optische
Pumpen selbst Gegenstand der Forschung. Spéter wurden dichte Targets aus hyperpola-
risiertem *He fiir verschiedene Anwendungen interessant. Dabei wurde *He zum einen
als Neutronenspinfilter genutzt und zum anderen als Substitut fiir ein dichtes polarisier-
tes Neutronentarget. Nach dem Erreichen von Polarisationen in der GroBenordnung
65% - 70% ergibt sich die Moglichkeit, die bis dato im Einsatz befindlichen teuren ,,Su-
perspiegel zur Neutronenpolarisation zu ersetzen.

Der Kernspin des *He wird zu 90% durch das Neutron getragen, da sich die antiparalle-
len Spins der beiden Protonen absittigen. Deshalb kdnnen dichte polarisierte Neutro-
nentargets, die nicht zu realisieren sind, durch entsprechende *He Targets substituiert
werden. Am e -Beschleuniger MAMI (Mainzer Mikrotron) des Instituts fiir Kernphy-
sik, Mainz wurden bereits mehrfach Messungen des elektrischen Formfaktors des Neu-
trons mit dichten polarisierten *He Targets durchgefiihrt ([Mey94], [Roh99], [Ber01]).
Im Rahmen dieser Arbeit konnten fiir ein weiteres Experiment dieser Art im Frithsom-
mer 2003 groBe Mengen an polarisiertem *He zur Verfiigung gestellt werden. Im Fol-
genden wird dieses Experiment erldutert und auch die Bedeutung der hohen Polarisati-
onsgrade diskutiert, die in dieser Gro3enordnung vorher noch nicht erreicht wurden.
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8.3.1 Messung des elektrischen Formfaktors des Neutron G,

Die Hauptaufgabe aller wissenschaftlichen Teilchenbeschleuniger ist die Erforschung
der Grundstruktur und des Aufbaus von Materie. Entsprechend wurde bei diesem Expe-
riment durch Messungen der Formfaktoren versucht, das Wissen um die innere Struktur
des Neutrons zu erweitern.

Elektromagnetische Formfaktoren beschreiben die elektromagnetische Struktur der Nu-
kleonen und bieten so einen Zugang zu deren Eigenschaften. Bei der Untersuchung des
Neutrons kommt es dabei zu der Schwierigkeit, dal dessen elektrischer Formfaktor G,
sehr viel kleiner als der magnetische Gy, 15t und, da immer beide in Streuexperimenten
auftreten, kaum zur MeBgrof3e beitragt.

Ein fiir die Messung mit polarisierten Teilchen entscheidender Unterschied ist, dal3 die
magnetische Spin-Spin Wechselwirkung im Gegensatz zu der elektrischen bei einer
Umkehr der Elektronenhelizitit mit einem Vorzeichenwechsel reagiert. D.h. dal3 bei
sogenannten Doppelpolarisationsexperimenten (in unserem Fall wechselwirken polari-
sierte Elektronen des Beschleunigers mit polarisiertem *He) es auf die Bestimmung ei-
ner Asymmetrie des Wirkungsquerschnitts beziligliche Spinumkehr hinausliuft. Die
Reaktion, um die es hier geht, ist eine im Eingangssignal doppeltpolarisierte quasielasti-

sche Elektron-Neutronstreuung *He(é,e'n), bei der im Ausgangssignal beide Streupa-
rameter koinzident nachgewiesen werden.

Entsprechend werden Koinzidenz-Wechselwirkungsquerschnitte 6~ bei entgegengesetz-
ter Elektronenhelizitit gemessen. Die Asymmetrie ergibt sich dann mit

4,=2"9_ 8.12.
T o +to
Es gilt fiir die relativen Orientierungen des *He Spins zum Impulsiibertrag
4, —pp | @G, of Gor 8.13
e d Gm,n Glfz,n .
und
= o — — 4+ 2 .
: o d Gm,n Grft,n

mit Polarisation des Elektrons P., Polarisation des He P,, den strukturabhingigen, ki-
nematischen Parametern a,b,d und der in Klammern angegebenen Abhingigkeit von
den Formfaktoren in erster Ndaherung. Fiihrt man einen Qualitétsfaktor Q fiir das Target
aus Dichte der Atome [*He] und Polarisationsgrad Py, ein,

Q =P, {’He], 8.15
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so zeigt sich, daB3 aufgrund der Proportionalitit der erreichbaren statistischen Genauig-
keit zu Q die Targetpolarisation quadratisch eingeht. Entsprechend konnte mit den in
Kapitel 5 erreichten hochsten Polarisationen zusammen mit MAMI eine Erh6hung der
Mefgenauigkeit im Vergleich zu den vorangegangenen Messungen erwartet werden.
Die Auswertungen dieser neuen Messung werden im Laufe des Jahres abgeschlossen
sein, so daf3 hier nur der Gesamtaufbau und die Verbesserung gegeniiber dem Vorgén-
gerexperiment [Ber01] skizziert werden sollen.

Dieses Experiment ist ein gutes Beispiel fiir die Notwendigkeit der internationalen Zu-
sammenarbeit, um die Fihigkeiten einzelner Gruppen in einem Experiment zusammen
zu fithren. Es waren das Institut fiir Kernphysik der Universitdt Mainz (e-Beschleuniger
»~MAMI®), das Institut fiir Kernphysik der Universitit Basel (Durchfiihrung und Aus-
wertung) und das Institut fiir Physik der Universitit Mainz (polarisiertes “He-Target)
beteiligt. Signifikante Weiterentwicklungen im Vergleich zu der in [BerO1] beschriebe-
nen Vorgingermessung war ein Verbesserung des Setups am e Strahl und eine deutli-
che Erhohung des Polarisationsgrades des Targets (vgl. Kapitel 5). Die einzelnen Kom-
ponenten werden im Folgenden vorgestellt und abschlieBend der MeBrun selbst skiz-
ziert.

Der Elektronenstrahl passierte mit einer Energie von 735 MeV, einem Strahlstrom von
10 pA und einer Elektronenpolarisation von 80% eine innen mit Cidsium beschichtete
und mit 4 - 5 bar polarisiertem *He gefiillte Quarzzelle (vgl. Abbildung 8.20). Um den
Untergrund an Fehlreaktionen so klein wie moglich zu halten, wurden die Ein- und
Austrittsfenster aus 25 um dicken Kupferfolien gefertigt. Das Target befindet sich wih-
rend der Messung in einem aus p-Metall gefertigten und mit Spulen umwickelten Kifig,
der sowohl ein ausreichend homogenes, in der Richtung frei wihlbares Fiihrungsfeld
von 4 G erzeugt, als auch durch NMR bzw. ,,adiabatic fast passage™ (AFP) die On-line-
Bestimmung der Targetpolarisation erlaubt.

4. Quarzzelle

o
4 Cs-Reserveir g
¥ F’ i

Glashahn ! ot
= Jik
N - A
J -4
Cu-Folie mit
Au-Beschichtung

Abbildung 8.20: Typische mit Cdsium beschichtete Quarz-Targetzelle fiir die G., Mes-
sungen von 2001 und 2003. Sie wurde mit 4 bis 5 bar polarisiertem “He gefiillt. Das
Volumen betrdgt etwa 325ml. Die Ein- und Austrittsfenster wurden mit 25 um starken
Kupferfolien realisiert.
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Abbildung 8.21: Skizzierte Aufsicht des p-Metallkdfigs mit Targetzelle, umgeben von
der Spektrometeranordnung.

Zum Nachweis der gestreuten geladenen Teilchen kommen die in Abbildung 8.21 an-
gedeuteten Spektrometer zum Einsatz. Spektrometer A weist dabei die quasielastisch
gestreuten Elektronen in Koinzidenz mit denen in dem Nukleonendetektor gestreuten
Nukleonen nach. Letzterer kann durch eine vorgestellte Szintillatorwand zwischen Pro-
tonen und Neutronen unterscheiden.

Die in Spektrometer B nachgewiesenen, elastisch am *He Kern gestreuten Elektronen
dienen mit Hilfe ihrer bekannten spinabhédngigen Formfaktoren als Monitor fiir das Pro-
dukt aus Elektron- und *He- Kernspinpolarisation. Zum Nachweis der geladenen Teil-
chen befinden sich in den Magnetspektrometern jeweils zwei vertikale Driftkammern.
Aufgeteilt in drei MeBruns (3.6.2003-16.6.2003, 3.7.2003-6.7.2003, 15.8.2003—
25.8.2003) stand fiir insgesamt 29 Tage der Elektronenstrahl zur Verfiigung. Innerhalb
dieser Zeit wurden 25 mal durch Targetwechsel das relaxierte durch frisch polarisiertes
Gas ausgetauscht. Es standen neun Targets zur Verfiigung, die entsprechend mehrfach
aufpolarisiert und in den Strahl gebracht wurden. Thre wichtigsten Daten sind in Tabelle
8.3 aufgelistet. Die Relaxationszeiten vor dem Einbringen in den Elektronenstrahl sind
in der zweiten Spalte ,,Init.* aufgelistet. Im Elektronenstrahl lagen die Relaxationszeiten
zwischen 21 h und 40 h, so dal die Zellen im Schnitt alle 12 h bis 20 h ausgetauscht
wurden. Die Problematik der Relaxation im Elektronenstrahl ist in [BerO1] ausfiihrlich
diskutiert. Von dieser Gesamtstrahlzeit konnte aufgrund verschiedener Wartungs-, Um-
bau- und Reparaturunterbrechungen nur ein Teil tatsdchlich zur Datennahme benutzt
werden.

Die stark unterschiedlichen Anfangspolarisationen gehen nur zu einem kleinen Teil auf
Schwankungen des Polarisators zuriick (£2%). Die Hauptursache liegt in unterschied-
lich langen Wartezeiten zwischen Aufpolarisation und tatsdchlichem Einbringen in den
Elektronenstrahl. Obwohl man natiirlich bemiiht war, den Zellenwechsel zeitnah zur
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Targetfiillung durchzufiihren, kam es aufgrund technischer Schwierigkeiten zu Verzo-
gerungen von bis zu mehreren Stunden.

Nach Abschlufl des Experimentes zeigte sich, dall die Bestimmung des Sensorortes, der
zur direkten Messung der *He-Magnetisierung (vgl. Kapitel 4.2.1) benutzten Forster-
sonde fehlerbehaftet war. Eine Reskalierung durch eine Vergleichsmessung am Neutro-
nenstrahl (vgl. 4.2.3) fiihrte zu einer nachtriglichen Korrektur der Werte um den Faktor
0,92 nach unten [Par03]. Daraus ergibt sich die mittlere Polarisation iiber die gesamte
MefBdauer mit Pyl = 48%. (Da die Genauigkeit des Korrekturfakors nicht bekannt ist
wird der Fehler konservativ mit £2% abgeschétzt). Diese Fehljustage erzwingt nicht nur
die nachtrigliche Korrektur der Werte, sondern sie nahm bereits Einflu auf die An-
fangspolarisationen wiahrend der Messungen.

Im Vergleich zur 2001er Messung [Ber0O1] konnte die mittlere Polarisation deutlich von
38% auf 48% erhoht und auch die Targetdichte von 4 auf 5 bar vergroflert werden. Mit
der Veroffentlichung der Ergebnisse ist Anfang 2005 zu rechnen. Bei zukiinftigen Mes-
sungen kann nach dem heutigen Stand mit einer weiteren Steigerung der Polarisation
um bis zu 10% gerechnet werden.
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Abbildung 8.22: Vergleich der Ergebnisse der G, ,-Messungen. Mit ® ist die Zusammen-
fassung der Messungen [Roh98],[Ber0l1] gezeigt. Die weiteren Datenpunkte sind den
Arbeiten von J.Becker [Bec97] m, C.Herberg [Her9S8] A, M.Ostrick [Ost98] V,
1L Passchier [Pas99] X, und H-Zhu ¢ entnommen. Sowohl der statistische als auch die
Summe aus statistischem und systematischem Fehler ist dargestellt. Die graue Fldche
stellt den Bereich der Fits der Daten von S.Platchov [Pla90] unter Verwendung ver-
schiedener NN-Potentiale dar. Die durchgezogene Linie entspricht den Daten von Plat-
chow unter Verwendung des Paris-Potentials. Gestrichelt ist ein gewichteter Fit der
gezeigten Daten dargestellt.
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Tabelle 8.3: Ubersicht iiber die im Strahl zum Einsatz gekommenen Zellen. Diese wer-
den mit laufenden Nummern bezeichnet. Der angefiigte kleine Buchstabe lduft mit jedem
Einsatz (a steht fiir ersten Einsatz, b fiir den zweiten usw...). Angegeben sind die mit
zwei unabhdngigen Polarimetriemethoden gemessenen Relaxationszeiten, als auch die
Anfangspolarisation am Strahl. Aufgrund einer, erst nach der Messung entdeckten
Fehljustage des Magnetfeldsensors, sind diese mit dem Faktor 0,92 zu korrigieren
[Par03]. Die Diskrepanzen bei den unterschiedlichen Verfahren der T; Bestimmung
werden z.Zt. noch untersucht.

Zelle Relaxation T1 [h] Druck [bar| | Pol. |%]
Name | Init. | AFP im Strahl | NMR im Strahl | Nach Strahl Anfang
12a | 87-90 26.1+£0.9 295+1.2 5.30 62.0
12b | 87-90 329+0.3 36.1+0.6 4.97 69.8
12¢ | 87-90 33.7+£0.3 349+1.8 5.10 68.9
12d | 87-90 29.7+£0.9 37.5+0.8 5.20 60.2
12e | 87-90 285 +0.8 416+ 1.9 4.90 67.5
13a 30 220+0.2 271+ 1.0 5.20 69.8
13b 80 31507 258 £ 0.7 5.07 63.4
14a 75 21.9+1.0 245+ 1.5 5.02 56.0
14b 75 - - 5.20 70.0
15a 80 19.8 +0.1 128+ 0.4 33.7 5.50 66.7
15b 80 34.4+0.8 379+1.1 43.0 5.20 64.4
15¢ 80 36.1+0.9 344+1.2 5.06 69.3
15d 80 374+1.0 379109 5.00 68.6
16a H2 275 +0.7 206+ 1.2 5.20 63.4
16b H2 26.9+0.6 272+ 1.3 5.10 29.7
17a 56 21.2+04 212404 5.07 64.9
17 56 28.6 0.6 321+1.3 4.90 67.2
18b 75 26.6 + 0.7 23.7+0.7 36.0 4.95 59.7
18¢ 75 28.8+0.5 33.7+1.8 4.95 67.1
18d 75 380+1.6 371+1.6 5.05 70.2
19a 70 26.7 + 0.5 279+ 1.1 4.99 60.5
19b 70 325+0.6 36.2+1.2 5.056 63.2
19¢ 70 - - 4.96 51.8
19d 70 34.7+04 440+ 0.8 5.05 67.0
19¢ 70 40.3 £ 1.3 36.3+1.1 5.17 69.9
20a 130 31.2+1.0 341+1.7 5.00 63.2
20b 130 325+t1.2 353+ 1.7 5.20 70.8
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9. Zusammenfassung und Ausblick

Der Bedarf an hyperpolarisiertem *He in Medizin und physikalischer Grundlagenfor-
schung ist in den letzten ca. 10-15 Jahren sowohl in Bezug auf die zu Verfiigung ste-
hende Menge, als auch auf den bendtigten Grad der Kernspinpolarisation stetig gestie-
gen. Gleichzeitig mufiten Losungen fiir die polarisationserhaltende Speicherung und den
Transport gefunden werden, die je nach Anwendung anzupassen waren. Als Ergebnis
langjdhriger in der Arbeitsgruppe EXAKT, des Instituts fiir Physik der Universitit
Mainz erfolgter Untersuchungen und Konstruktionsansdtze im Rahmen zahlreicher Di-
plom- und Doktorarbeiten kann mit dieser Arbeit ein in sich geschlossenes Gesamtkon-
zept vorgestellt werden, dal zum einen die entsprechenden Mengen fiir klinische An-
wendungen, und auch hochste Polarisation fiir physikalische Grundlagenforschung zur
Verfiigung stellen kann.

Verschiedene unabhdngige Polarimetriemethoden zeigten in sich konsistente Ergebnisse
und konnten, neben ihrer eigenen Weiterentwicklung, zu einer verldBlichen Charakteri-
sierung des neuen Systems und auch der Transportzellen und —boxen eingesetzt werden.
Durch konsequente Weiterentwicklung der in [Ebe00] vorgestellten Polarisationseinheit
an fast allen Komponenten kann bei einem Flufl von 0,8 barl/h eine Polarisation von
Piax = 77% am Auslall der Apparatur erreicht werden. Dabei waren die im Rahmen die-
ser Arbeit durchgefiihrten Verbesserungen an den Lasern, der Optik, der Kompressions-
einheit, dem Zwischenspeicher und der Gasreinigung wesentlich fiir die Erhdhung der
damals erreichten Polarisation um einen Faktor 1,5. Neben dem Einsatz eines neuen
Faserlasersystems war die deutlich verbesserte Gasreinheit und die langlebige Kom-
pressionseinheit ein Schliissel fiir diese Leistungsfahigkeit. Seit Herbst 2001 erzeugte
das System bereits iiber 2000 barl hochpolarisiertes *He und ermoglichte damit zahlrei-
che interdisziplindre Experimente und Untersuchungen.

Das Konstruktionsprinzip des Polarisators erlaubt eine weitreichende Skalierbarkeit. So
ist eine verkleinerte Version der Apparatur ebenso problemlos realisierbar, wie eine
deutlich groBere. Dabei ist zu erwarten, dafl die maximale Polarisation in etwa unverén-
dert bleibt, sich aber der erreichbare Fluf3 entsprechend verkleinert, bzw. erhoht. Zu-
kiinftige Nachbauten konnten so den jeweiligen Anforderungen angepalit werden.

Durch Verbesserungen an den in [Gro00] entwickelten Transportboxen und weitgehen-
der Unterdriickung der Wandrelaxation in den Transportzellen aufgrund neuer Erkennt-
nisse iiber deren Ursachen stellen auch weitgehend polarisationserhaltende Transporte
iiber groBe Strecken kein Problem mehr dar. Somit kann polarisiertes *He auch an weit
entfernten physikalischen Experimenten oder medizinischen Tomographen zur Verfii-
gung gestellt werden (vgl. Kapitel 8.1.4).

Die Funktionsfdhigkeit und VerldBlichkeit des Polarisators und der peripheren Einheiten
konnte in den letzten Jahren in verschieden Grundlagenexperimenten und klinischen
Studien an drei Orten unter Beweis gestellt werden (Kapitel 8), wobei zu bemerken ist,
daf die Entwicklungen der Komponenten erst Anfang 2004 ihren heutigen Stand er-
reicht haben. Neue Anwendungen konnen bereits von diesen letzten Verbesserungen
profitieren.
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Die klinische Relevanz der Lungenbildgebung zeigen neben verschiedenen abgeschlos-
senen und noch laufenden Studien auch die Bestrebungen, einen Nachbau des Polarisa-
tors in England zu betreiben. Aufgrund der giinstigen geographischen Lage konnte eine
in Sheffield stationierte Apparatur innerhalb einer Transportzeit von etwa 3h fast die
gesamte britische Insel versorgen und somit einen grof3en Schritt in Richtung einer Eta-
blierung der neuen diagnostischen Methode darstellen.

Der Einsatz von polarisiertem Gas an Beschleunigeranlagen bzw. Neutronenquellen war
bislang zum einen mangels Verfligbarkeit, zum anderen aber auch aufgrund fehlender
erreichbarer Polarisation limitiert. Das vorgestellte System ist jetzt in der Lage einen
sinnvollen Einsatz an solchen Anlagen zu garantieren. Entsprechend wurde fiir die in
diesem Friihling in Betrieb gegangene Forschungsneutronenquelle FRM II in Miinchen-
Garching eine weiter verbesserte Version unseres Polarisators von einem Mainzer Inge-
nieurbiiro gebaut und bereits auf dem Gelidnde des Reaktors installiert. Erste Tests be-
stitigten die erwartete Systemleistung. Die endgiiltige Fertigstellung wird in den néch-
sten Wochen erwartet und die erste Einbindung in ein laufendes Experiment ist fiir Ende
2004 angesetzt.

Zusammenfassend konnte gezeigt werden, dall die Problematik der Kernspinpolarisati-
onserzeugung von “He, die Speicherung, der Transport und die Verwendung des polari-
sierten Gases in klinischer Diagnostik und physikalischen Grundlagenexperimenten
weitgehend gelost ist und das Gesamtkonzept die Voraussetzungen fiir weiterfithrende
Entwicklungen auf diesen Gebieten geschaffen hat.
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A. Anhang

A.1 Verbesserungen am Nachbau des Polarisators ,,Helios* fiir das
FRM-II in Miinchen

Der Nachbau des Polarisators (auf den Namen ,,Helios* getauft) sollte die bewéhrten
Komponenten des bereits vorhandenen Prototypen behalten, es sollten aber die im Lau-
fe der letzten Jahren entdeckten kleineren Schwichen ausgerdumt werden. Deshalb
wurde der prinzipielle Aufbau, wie er in Abbildung 5.1 dargestellt beibehalten, jedoch
ingenieursgerecht weiterentwickelt.

Durch Skalieren der Feldspulen auf einen Durchmesser von nun 2m konnte der Radius
des homogenen Bereichs um 10cm erweitert werden. Die mit der Olhydraulik verbun-
denen Komplikationen und Risiken wurden mittels Elektromotor bewegten Linearan-
triebs vermieden, ohne dabei an den bewihrten Kompressordichtungen Anderungen
vornehmen zu miissen. Alle Komponenten wurden an einer Mittelwand aufgehéngt, so
daB3 die Apparatur jetzt leicht zugénglich und montagefreundlich ist. Eine Demontage ist
notwendig, um den Transport der Maschine von Mainz nach Miinchen zu bewerkstelli-
gen (vgl. Abbildung A.1 und Abbildung A.2).

Eine Verbesserung im Bereich des OP-Volumens wurde dadurch erzielt, dal die Pump-
zellenfenster nicht mehr an die die Glasrohre angeschmolzen sind, sondern vielmehr
vakuumfettgedichtet an diese angeflanscht wurden. Die erlaubt eine beidseitige Antire-
flexbeschichtung der Fenster und minimiert die an den Zellenfenstern durch Reflexion
entstehenden Laserverluste. Gleichzeitig werden eventuelle Reparaturen nach Glasbruch
erleichtert.

Ebenso wurde eine neue Steuerungs-Software entwickelt, die neben vielen Vorteilen in
der Handhabung auch ein neues Regelungskonzept enthilt. Wahrend der Polarisator der
Uni-Mainz zeitgesteuert gleichlange Kompressionszyklen aneinander héngt, kann die
neue Maschine auf Polarisation geregelt werden. Dabei wird der Zyklus so verlangsamt
oder beschleunigt bis eine frei zu definierender Polarisation im Mittel der OPZ 3,4,5
erreicht ist. Auf diese Weise kann die Mindestpolarisation beim Abfiillen des Gases
besser kontrolliert und unstabile Parameter wie Laserleistung oder Wellenlédngenstabili-
tit abgefangen werden.

Das Sicherheitskonzept ist ebenfalls aus dem Prototypenstatus herausgewachsen. Zahl-
reiche Abfragen auf Abbruchbedingungen und Features wie z.B. Ventilstatussensoren
garantieren den reibungslosen Betrieb und minimieren die Gefahr eines groferen Defek-
tes.

Tests zur Leistungsfihigkeit diese Systems stehen unmittelbar bevor. Die vor dem Um-
zug nach Miinchen erreichten Werte bestitigten bereits die Erwartungen.
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Abbildung ].' Seitenansicht ,, Helios . Zu erkennn sind die 2m Spulen (blau) und die
OPYV im hinteren Bereich und im Vordergrund die von der Abdeckung geschiitzte Optik.

Die Apparatur wird von einer Mittelwand aus verwindungssteifem Aluminiumwabenma-
terial getragen.

Abbildung A.2: Kompressionsseite des ,,Helios . Im

Elektroantrieb mit Schubstange zu sehen, der den mit dem Prototypen baugleichen
Kompressor (golden) antreibt.
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A.2 Das auf der Konferenz der ,,International Society for Magnetic
Resonance in Medicine* (ISMRM) 2003 in Toronto vorgestellte
Poster

Large Scale Production and Handling of spin-polarized
Helium-3 for MRT of Lungs
storage, transport, application and recovery

Department of Physics, Mainz: M. Batz, J. Bermuth, A. Deninger, M. Ebert, F. Filbir, T. GroBmann, W. Heil, S. Hicbel, W. Ketter,
N. Krowas, L. Lauer, H. Mayer, E. Otten, D. Rudersdorf, J. Schmiedeskamp, R. Surkau, M-Wolf

Department of Anesthesiology, Mainz;  Department of Radiology, Mainz;  Royal Hallamshire Hospital, Sheffield (GB); ~Danish Research Centre for Magnetic Resonance, Copenhagen (DK)

Introduction

Polarisation of *He by optical pumping techniques is well known in principle since the 1960ies. The first applications were experiments in fundamental
physics. Because of the macroscopic magnetisation one started to use in the early 90ies spin-polarised gases as a kind of MRT-contrast agent to enable
airspace imaging. The wide interest in this new method made it necessary 1o find way of polarising 3He in large quantities at high polarisation. In addition, the
handling of prepolarised 3He, i.¢. is storage, transport, administration and recovery, have become important issues in assessing and spreading this new
noninvasive diagnostic tool in research and medical practice.

Method and Realisation

The polarisation apparatus (Fig. 1, 3) is based on the method
of optical pumping of metastable 3He atoms in an electrical
plasma at a gas pressure of order 1 mbar. A beam of
resonant (A = 1083nm) circularly polarised laser light is
irradiated along 5 plasma tubes of 2.2 m length wherein the —
atoms are picking up the polarisation of the light by b=l I e .
absorption. Within less than half a minute the total gas e

volume of 301 is polarised up to a degree well above 60%.
The polarised gas is then sucked out by a large, specially
developed non magnetic piston and compressed to 3 bars
into 1 ltr. storage cells. Fig. 2 shows the 3He polarisation ™2 TP

measured in the plasma tubes of the polariser as function of Figure 3: Scheme of Polarisor
throughput. In a static mode a maximum polarisation of

Pmax = 84% has been observed. A typical working point

would be around 70 bar*l/day at P = 65%.
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Storage and Transport

The polarised *He is stored and transported in special cells

(Fig. 4) which are blown from iron free glass. Without

internal coating polarisation decay times of up to 160h are

observed (Fig. 4), sufficient for shipping everywhere within

-~ specially developed homogenously magnetized spin cases
(Fig. 5).

[Figure 4: Transport cell and Decay Measurement

Application
Furthermore we have developed a unit which administers a
preselected bolus of 3He precisely during the breathing cycle and
triggers the MRT scanner (Fig.6). It is particularly useful for

—
MR Tomograph

— quantification of functional imaging. In this context we have also
Q:K@ By=15T developed various methods of 3He polarimetry based on a direct
— SHe bolusfEmEamS measurement of its static magnetisation.
Figure 6: Gas Administration Unit The exhaled gas can be recovered, purified and polarised, again. Copenhagen Sheffield

Results

Our polarised 3He is regularly used at the University Clinics Mainz, the Hallamshire Hospital at Shefficld (GB) and the Copenhagen
University Hospital, Hvidovre (DK) in an EU sponsored research program for assessing the di is of pul y di by *He MRT
(Polarized Helium to Image the Lung). Some results are shown below. Low ficld imaging at 0.1 T has been explored in Orsay in
collaboration with the Université Paris Sud XI.
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