(19) (19DE 10 2004 053 972 B3 2006.07.20

Bundesrepublik Deutschland
Deutsches Patent- und Markenamt

(12) Patentschrift

(21) Aktenzeichen: 10 2004 053 972.3 shymtc: GOTR 33/371(2006.01)
(22) Anmeldetag: 09.11.2004 GO1R 33/30(2006.01)
(43) Offenlegungstag: —
(45) Veroffentlichungstag
der Patenterteilung: 20.07.2006

Innerhalb von drei Monaten nach Veréffentlichung der Patenterteilung kann nach § 59 Patentgesetz gegen das Patent Ein-
spruch erhoben werden. Der Einspruch ist schriftlich zu erklaren und zu begriinden. Innerhalb der Einspruchsfrist ist eine
Einspruchsgebiihr in Hoéhe von 200 Euro zu entrichten(§ 6 Patentkostengesetz in Verbindung mit der Anlage zu § 2 Abs. 2
Patentkostengesetz).

(73) Patentinhaber: (56) Fur die Beurteilung der Patentfahigkeit in Betracht
Bruker BioSpin GmbH, 76287 Rheinstetten, DE gezogene Druckschriften:
US 5889456 A
(74) Vertreter: US 5508613 A
Kohler Schmid Moébus Patentanwaélte, 70565 WO 03/0 23 433 A1
Stuttgart JP 2004219361 AA;
(72) Erfinder:
Strobel, Marco, Dipl.-Ing., 76227 Karlsruhe, DE

(54) Bezeichnung: NMR-Spektrometer mit gemeinsamen Refrigerator zum Kiihlen von NMR-Probenkopf und Kryo-
stat

(57) Zusammenfassung: Ein NMR-Spektrometer mit einem
im Heliumtank (8) eines Kryostaten angeordneten Magnet-
spulensystem und mit einem in einer Raumtemperaturboh- \

rung des Kryostaten angeordneten NMR-Probenkopf (4), %
der einen gekihlten HF-Resonator (12) zum Empfang von
NMR-Signalen aus einer zu untersuchenden Probe enthalt,
wobei der Heliumtank (8) und der NMR-Probenkopf (4)

durch einen gemeinsamen mehrstufigen, Kompressor-be- 22
triebenen Refrigerator gekihlt werden, ist dadurch gekenn-
zeichnet, dass der gemeinsame Refrigerator einen Kalt- N
kopf (6) und mehrere Warmetauscher (21, 24, 25, 28, 31,

33, 34) auf unterschiedlichen Temperaturniveaus umfasst, 23—
wobei der Refrigerator im rdumlichen Abstand zum Kryos-
taten in einem separaten, evakuierten und warmeisolierten
Gehause (5) angeordnet ist, und dass mehrere Kihlkreis-
laufe (1a, 1b, 1c, 1d, 2a, 2b, 3a, 3b) mit thermisch isolierten
Transferleitungen (14a, 14b, 15) zwischen dem die Warme-
tauscher (21, 24, 25, 28, 31, 33, 34) enthaltenen Gehause
(5) und dem Kryostat sowie zwischen dem Gehause (5)
und dem NMR-Probenkopf (4) vorgesehen sind. Der Pro-
benkopf- und der Magnetkryostaten des erfindungsgema-
Ren NMR-Spektrometers kann somit von einem gemeinsa-
men Refrigerator gekiihlt werden, wobei die Kihlressorcen
des verwendeten Refrigerators optimal ausgenutzt werden
kénnen.
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Beschreibung

[0001] Die Erfindung betrifft ein NMR-Spektrometer
mit einem im Heliumtank eines Kryostaten angeord-
neten Magnetspulensystem und mit einem in einer
Raumtemperaturbohrung des Kryostaten angeord-
neten NMR-Probenkopf, der einen gekihlten HF-Re-
sonator zum Empfang von NMR-Signalen aus einer
zu untersuchenden Probe enthalt, wobei der Helium-
tank und der NMR-Probenkopf durch einen gemein-
samen mehrstufigen, Kompressor-betriebenen Refri-
gerator gekihlt werden.

Stand der Technik

[0002] Eine derartige Vorrichtung
03/023433 A1 bekannt.

ist aus WO

[0003] Der NMR-Probenkopf eines NMR-Spektro-
meters befindet sich zusammen mit einer Messvor-
richtung in der Bohrung eines Magnetkryostaten. In
diesem Magnetkryostaten ist eine supraleitende Spu-
le, die zur Erzeugung des fur NMR-Messungen not-
wendigen Magnetfelds dient, untergebracht. Sowonhl
der NMR-Probenkopf als auch der Magnetkryostat
mussen im Betrieb auf sehr kleinen Temperaturen
gehalten werden. Die durch Warmeleitung und War-
mestrahlung entstehenden Warmeverluste stellen
daher ein Problem dar.

[0004] Aus diesem Grund ist es Ublich, einen Refri-
gerator zum Kihlen des NMR-Probenkopfs vorzuse-
hen. Eine solche Anordnung wird beispielsweise in
US 5 889 456 und JP 2004 219 361 Abschirmanord-
nung sowie in DE 103 40 352 A1 beschrieben. Zur
Ubertragung der vom Refrigerator erzeugten Kiihl-
leistung dienen Warmetauscher und eine Transferlei-
tung vom Refrigerator zum NMR-Probenkopf (US 5
889 456). Die Beschickung des NMR-Probenkopfes
mit Kaltemittel erfolgt durch Pumpen oder Kompres-
soren Uber die Transferleitungen. Die gekiihlten Bau-
teile des Probenkopfs befinden sich Ublicherweise
auf Temperaturen von 10-60 Kelvin. Als Refrigerator
kommt beispielsweise ein Gifford-MacMahon-Kihler
(GM) oder ein Pulsrohr-Kuhler (PT) zum Einsatz.

[0005] Der Magnetkryostaten eines NMR-Spektro-
meters umfasst einen Heliumtank, der den supralei-
tenden Magneten sowie flussiges Helium (4,2K) ent-
halt, ein oder mehrere den Heliumtank umschlieRen-
de Strahlungsschilde, ein dul3erer, im folgenden als
AuRenmantel bezeichneter, Vakuumbehalter sowie
ein oder mehrere Halsrohre, die den Heliumtank mit
dem AuRenmantel verbinden. Die Strahlungsschilde
kénnen ebenfalls Behalter sein, welche mit flissigem
Stickstoff (77,3K) geflllt sind um den Warmeeintrag
auf den Heliumtank zu verringern. Der Warmeeintrag
in den Heliumtank und auf das Strahlungsschild, wel-
cher aus Strahlung und Warmeleitung durch die
Halsrohre und weitere Verspannungen resultiert,

fuhrt zum Verdampfen von Helium und Stickstoff. Um
das Abdampfen von teurem Helium und Stickstoff zu
verhindern werden zur Kiihlung von Magnetkryosta-
ten ebenfalls Refrigeratoren (PT oder GM-Kihler)
eingesetzt.

[0006] Es gibt auch hier die Méglichkeit den Refrige-
rator mittels Transferleitung mit dem Magnetkryosta-
ten zu verbinden. Die Transferleitung zwischen Refri-
gerator und Kryostat muss jedoch hoéchst effizient
sein um die Warmestréme mit geringen Verlusten zu
Ubertragen. Diese Ausfihrung kommt aufgrund des
weniger kompakten Aufbaus bei modernen Magnetk-
ryostaten jedoch nicht zum Einsatz.

[0007] Es hat sich dagegen durchgesetzt, den Kalt-
finger direkt in den Magnetkryostaten einzubauen.
Hierbei wird der Kaltfinger im Kryostaten mit einem
oder mehreren Schilden verbunden und/oder kon-
densiert verdampftes Helium im Heliumtank. Diese
Methode hat den Vorteil, dass sie durch die direkte
Kihlung effizienter als die externe Anordnung des
Refrigerators und den Transport des Kaltemittels
Uber eine Transferleitung ist. Eine solche Ausfuhrung
ist in US 6 389 821 beschrieben. Bei dieser Methode
wird jedoch mehr Helium kondensiert als verdampft.
Es ist daher notig einen Teil der Kalteleistung durch
eine elektrische Heizung auszugleichen. Es wird
auch hier ein Teil der Kalteleistung ungenutzt ,ver-
schwendet".

[0008] In WO 03/023433 A1 und EP 1 560 035 A1
wird daher vorgeschlagen, den im Magnetkryostaten
eingebauten Kaltfinger des Refrigerators nicht nur
zum Kuihlen des Kryostaten, sondern gleichzeitig
auch zum Kiihlen des NMR-Probenkopfes zu ver-
wenden. Durch den Einbau des Refrigerators in den
Magnetkryostaten ergeben sich jedoch erhebliche
Nachteile. So befindet sich das im Allgemeinen mag-
netische Regeneratormaterial innerhalb des Streu-
felds der NMR-Magnetspule und erzeugt dadurch
magnetische Stérungen. Auch die vom Refrigerator
direkt verursachten Vibrationen bewirken eine Ver-
schlechterung der Messbedingungen. Daruber hin-
aus koénnen durch das begrenzte Platzangebot inner-
halb des Magnetkryostaten die Warmetauscher nicht
beliebig platziert werden, so dass die Einstellung der
Vorkuhltemperatur nur begrenzt moéglich ist und da-
her das Optimum des Kuhlbetriebs bei derartigen
Vorrichtungen oft nicht erreicht werden kann. Bei den
bekannten Vorrichtungen geht daher immer noch ein
erheblicher Teil der Eingangsleistung des Kibhlers,
die bei etwa 4-8kW liegt, verloren.

Aufgabenstellung

[0009] Aufgabe der Erfindung ist es daher, ein
NMR-Spektrometer vorzuschlagen, bei dem Proben-
kopf- und Magnetkryostaten von einem gemeinsa-
men Refrigerator gekuhlt werden, wobei die Kihlres-
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sourcen des verwendeten Refrigerators optimal aus-
genutzt und gleichzeitig die vom Refrigerator verur-
sachten Stérungen im Arbeitsvolumen minimiert wer-
den.

[0010] Diese Aufgabe wird erfindungsgemall da-
durch geldst, dass der gemeinsame Refrigerator ei-
nen Kaltkopf und mehrere Warmetauscher auf unter-
schiedlichen Temperaturniveaus umfasst, wobei der
Refrigerator im rdumlichen Abstand zum Kryostaten
in einem separaten, evakuierten und warmeisolierten
Gehause angeordnet ist, und dass mehrere Kihl-
kreislaufe mit thermisch isolierten Transferleitungen
zwischen dem die Warmetauscher enthaltenden Ge-
hause und dem Kryostaten sowie zwischen dem Ge-
hause und dem NMR-Probenkopf vorgesehen sind.

[0011] Die jeweils bendtigten Kihlleistungen wer-
den allesamt aul3erhalb des Kryostaten durch einen
Refrigerator erzeugt und mittels geeigneter Kaltemit-
tel durch eine isolierte Transferleitung an die zu kuh-
lenden Bauteile Ubertragen. Hierdurch werden einer-
seits mechanische und magnetische Stérungen des
Magnetfelds durch den Refrigerator vermieden und
andererseits die Uberschussenergien, welche bei
den unterschiedlichen Kiihlkreislaufen anfallen, zur
Kihlung weiterer Kihlkreislaufe genutzt. Des Weite-
ren wird die variablere Anordnung der Warmetau-
scher eine effektivere Einstellung der Vorkiihltempe-
ratur ermdéglicht, was wiederum eine Energieerspar-
nis zu Folge hat.

[0012] Diese Anordnung ist daher wesentlich effizi-
enter und kostengtinstiger verglichen mit einem in ei-
nem Kryostaten integrierten Kaltkopf, wie beispiels-
weise in WO 03/023433 A1 beschrieben, als auch
verglichen mit der aus US 5,889,456 bekannten An-
ordnung, bei der fir die Kiihlung des NMR-Proben-
kopfs und des Kryostaten jeweils separate Refrigera-
toren vorgesehen sind. Einsparungen von bis zu
100% der Eingangsleistung und der Anschaffungs-
kosten sind mdglich.

[0013] Bei einer bevorzugte Ausfihrungsform des
vorliegenden NMR-Spektrometers weisen die ther-
misch isolierten Transferleitungen der Kihlkreislaufe
einen gemeinsamen thermisch isolierten Leitungsab-
schnitt auf, der mindestens 50%, insbesondere min-
destens 70%, vorzugsweise etwa 90%, der Gesamt-
lange der Transferleitungen umfasst. Hierdurch kon-
nen Temperaturverluste beim Transfer der Kaltemittel
zu den zu kuhlenden Objekten verringert werden.

[0014] Eine besonders bevorzugte Ausflihrungs-
form der Erfindung sieht vor, dass innerhalb des ge-
meinsamen Leitungsabschnitts die Transferleitung,
die sich auf dem niedrigsten Energieniveau befindet,
von mindestens einem Strahlungsschild, das sich auf
einem hoheren Energieniveau befindet, thermisch
abgeschirmt wird. Die Transferleitung auf dem nied-

rigsten Energieniveau ist so einer verringerten Tem-
peraturdifferenz ausgesetzt, was die Energieverluste
und die Anforderung an die Isolierung des Leitungs-
abschnitts verringert.

[0015] Besonders vorteilhaft ist es, wenn die Trans-
ferleitungen koaxial angeordnet sind, wobei sich die
Transferleitung auf dem niedrigsten Energieniveau
im Zentrum der Anordnung befindet.

[0016] In einer bevorzugten Ausfiihrungsform wei-
sen die Transferleitungen schwingungsdampfende
Bauteile zur Entkopplung von Refrigerator und
NMR-Probenkopf beziehungsweise von Refrigerator
und Kryostat auf. Die Gute der NMR-Messungen wird
hierdurch verbessert.

[0017] Vorteilhafterweise sind zwischen dem Ge-
hause und dem Kryostaten zwei Kihlkreislaufe vor-
gesehen, von denen sich ein Kihlkreislauf auf einem
Temperaturniveau von etwa 77K befindet. Dieser
kann zur Kihlung eines Strahlungsschildes oder ei-
nes Stickstofftankes dienen.

[0018] Darlber hinaus erweist es sich als vorteil-
haft, wenn auch zwischen dem Gehause und dem
NMR-Probenkopf zwei Kihlkreislaufe vorgesehen
sind, von denen sich ein Kiihlkreislauf auf einem
Temperaturniveau von etwa 77K befindet. Ein Vor-
verstarkers des NMR-Probenkopfs kann beispiels-
weise durch einen derartigen Kuhlkreislauf gekuhit
werden.

[0019] Dabei werden die Kihlkreislaufe, die sich auf
einem Temperaturniveau von etwa 77K befinden,
vorzugsweise mit flissigem Stickstoff (=LN2) als Kal-
temittel betrieben. Der Stickstoff wird am Kaltkopf
kondensiert und fliissig durch die Transferleitung ge-
leitet. Hierdurch wird die durchschnittliche Uberta-
gungstemperatur der Kalteleistung erhéht und somit
ein besserer Wirkungsgrad erreicht.

[0020] Besonders vorteilhaft ist es, wenn sich einer
der Kuhlkreislaufe zwischen dem Gehause und dem
Kryostaten auf einem Temperaturniveau von etwa 4K
befindet und mit flissigem Helium (=LHe) als Kalte-
mittel betrieben wird. Dieser kann beispielsweise ei-
nen im Kryostaten befindlichen Heliumtank kihlen.

[0021] Eine besonders bevorzugte Ausflihrungs-
form des erfindungsgemaflien NMR-Spektrometers
sieht vor, dass der gemeinsame Refrigerator einen
Regenerator aufweist, an dem mindestens ein Kalte-
mittel entlang geflihrt wird, so dass dieses Kaltemittel
auf eine definierte Temperatur vorgekihlt wird. Auf
diese Weise kann auf einen der Warmetauscher ver-
zichtet werden. Zuséatzlich ergibt sich die Mdglichkeit
die Temperatur des Kaltemittels durch Wahl der Lan-
ge der Kontaktflache der Transferleitung mit dem Re-
generator individuell anzupassen.
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[0022] Dies lasst sich besonders gut realisieren,
wenn der gemeinsame Refrigerator ein Pulsrohrkuh-
ler ist. Das Anbringen der Transferleitungen an das
fest stehende Regeneratorrohr eines Pulsrohrkihlers
und somit auch der Temperaturaustausch wird hier-
durch erheblich vereinfacht, verglichen mit einem
sich bewegenden Regenerator bei einem Gifford-Mc-
Mahon-Kihlers, bei dem eine derartige Anordnung
nur schwer realisierbar ware.

[0023] Bei einer speziellen Ausfiihrungsform des er-
findungsgemalien NMR-Spektrometers enthalt der
Kryostat einen Heliumtank und ein im Heliumtank an-
geordnetes und in einen der Kuhlkreislaufe integrier-
tes Joule-Thomson-Ventil. In diesem Joule-Thom-
son-Ventil kiihlt der Heliumstrom zu Kiihlung des He-
liumtanks durch adiabatische Entspannung weiter ab
und verflissigt sich teilweise. Die Temperatur nach
der Entspannung ist niedriger als die Temperatur der
zweiten Stufe des Refrigerators, beispielsweise 6
Kelvin am Refrigerator und 4.2K nach dem
Joule-Thomson-Ventil. Die zweite Stufe des Refrige-
rators kann durch diese Temperaturerh6hung we-
sentlich mehr Leistung aufnehmen als bei einer Ab-
kihlung des Kihlmittels auf 4.2K ohne Joule-Thom-
son-Ventil (100-300%). Der NMR-Probenkopf beno-
tigt im unteren Temperaturbereich Ublicherweise
mehr Leistung als der Heliumtank des Kryostaten.
Zudem ist es nicht nétig den NMR-Probenkopf bis auf
4.2K abzukuhlen. Durch das Joule-Thomson-Ventil
kann die Leistung der zweiten Stufe auf zwei Tempe-
raturniveaus aufgespaltet werden, die Effektivitat des
Gesamtsystems verbessert sich hierdurch erheblich.
Besonders vorteilhaft ist es, wenn das den Kaltkopf
und die Warmetauscher enthaltende Gehause ober-
halb des Kryostaten angeordnet ist. Durch die
Schwerkraft und die Eigenkonvektion des Kaltemit-
tels kann mit dieser Anordnung auf eine Pumpe zum
Umwalzen des Kaltemittels und die zugehdrigen
Ventile verzichtet werden. Dadurch wird ein zusatzli-
cher Warmeeintrag durch den Betrieb einer Pumpe
vermieden und die Effizienz der Gesamtapparatur er-
hoht.

[0024] Des Weiteren kann es vorteilhaft sein, wenn
der Kompressor des Refrigerators zusatzlich mindes-
tens einen der Kuhlkreislaufe antreibt.

[0025] Weitere Vorteile der Erfindung ergeben sich
aus der Beschreibung und den Zeichnungen. Ebenso
koénnen die vorstehend genannten und die weiter auf-
gefihrten Merkmale je flir sich oder zu mehreren in
beliebigen Kombinationen Verwendung finden. Die
gezeigten und beschriebenen Ausfihrungsformen
sind nicht als abschlieRende Aufzahlung zu verste-
hen, sondern haben vielmehr beispielhaften Charak-
ter fur die Schilderung der Erfindung.

Ausfiuhrungsbeispiel
[0026] Es zeigen:

[0027] Fig. 1 eine schematische Darstellung einer
Ausfihrungsform der erfindungsgemafRen Anord-
nung;

[0028] Fig. 2 eine schematische Darstellung einer
weiteren Ausflhrungsform der erfindungsgemafien
Anordnung gemaR Fig. 1 mit einem gemeinsamen
Leitungsabschnitt der Transferleitungen;

[0029] Fig. 3 eine schematische Darstellung einer
Ausfihrungsform der erfindungsgemaRen Anord-
nung mit einem mit Stickstoff betrieben Kuhlkreislauf,
und einem in einen der Kuhlkreislaufe integriertem
Joule-Thomson-Ventil; und einer Vorkiihlung des
KuhImittels entlang des Regenerators der zweiten
Stufe des Refrigerators; und

[0030] Fig. 4 eine schematische Darstellung einer
weiteren Ausflihrungsform der erfindungsgemafen
Anordnung mit zwei Kuhlkreislaufe zur Kihlung des
NMR-Probenkopfs.

[0031] In den nachfolgend erlauterten Figuren sind
verschiedene Ausfihrungsformen des erfindungsge-
malken NMR-Spektrometers mit den zugehérigen
Kahlkreislaufen 1a, 1b, 1c, 1d, 2a, 2b, 3a, 3b ge-
zeigt. Das NMR-Spektrometer umfasst des Weitern
einen Kryostaten, einen NMR-Probenkopf 4 und ein
separates, evakuiertes und warmeisolierten Gehau-
se 5, in dem sich ein Kaltkopf 6 eines Refrigerators,
der vorzugsweise als Pulsrohrkiihler ausgebildet ist,
befindet, um einen Warmeintrag durch Konvektion
und Gaswarmeleitung zu verhindern. Die Isolation
gegen Warmestrahlung ist in den Zeichnungen nicht
dargestellt.

[0032] Die wesentlichen Bestandeile des Kryosta-
ten sind ein AuRenmantel 7 und ein Heliumtank 8, der
einen supraleitenden Magneten sowie fllissiges Heli-
um (4,2K) enthalt, ein Stickstofftank 9, in dem sich
flissiger Stickstoff befindet, sowie ein oder mehrere
Halsrohre 10, die den Heliumtank 8 mit dem AufRen-
mantel 7 verbinden. Auch der Stickstofftank 9 weist
ein oder mehrere solcher Halsrohre 11 auf.

[0033] Im NMR-Probenkopf 4 befinden sich der Re-
sonator 12 und der Vorverstarker 13. Der Transport
der Kaltemittel erfolgt jeweils durch vakuumisolierte
Transferleitungen 14, 15. Diese Leitungen 14, 15
kénnen mehrere Meter lang sein und sind hier stark
verkurzt dargestellt. Es gibt sehr viele verschiedene
Beschaltungen des NMR-Probenkopfs 4. Diese sind
in US 5 889 456 dargestellt. In den hier dargestellten
Varianten wird immer die einfachste Beschaltung ver-
wendet.
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[0034] Um den NMR-Probenkopf 4 zu kihlen bezie-
hungsweise um im Stickstofftank 9 beziehungsweise
Heliumtank 8 verdampfende Gase zu rekondensie-
ren, sind bei der in Fig. 1 dargestellten Ausflihrungs-
form des erfindungsgemafl NMR-Spektrometers drei
Kuhlkreislaufe 1a, 2a, 3a dargestellt. Kihlkreislauf 1a
versorgt den NMR-Probenkopf 4, Kihlkreislauf 2a,
den Stickstofftank 9 und Kuhlkreislauf 3a den Helium-
tank 8 des Kryostaten mit Kaltemittel. Ein Kompres-
sor 16 verdichtet das als KihImittel verwendete Heli-
um fur den Kaltkopf 6 und die Kuhlkreislaufe 1a, 2a
des NMR-Probenkopfs 4 und des Stickstofftanks 9
des Magnetkryostaten. Ein zweiter Kompressor be-
ziehungsweise eine Pumpe 17 treibt den Kuihlkreis-
lauf 3a fur den Heliumtank 8 des Magnetkryostaten
an. Dies ist notwendig, da der Druck auf der Nieder-
druckseite des ersten Kompressors 16 (Ublicherwei-
se ca. 5 bar) Uber dem kritischen Druck von Helium
liegt und somit die Aufrechterhaltung eines Vorrats
mit flissigem Helium im Heliumtank 8 nicht mdglich
ware. Die Durchflussrate der Kihlkreislaufe 1a, 2a,
3a wird durch Ventile 18, 19, 20 reguliert.

Kuhlkreislauf 1a des NMR-Probenkopfs 4:

[0035] Zur Kihlung des NMR-Probenkopfs 4 tritt ein
Kaltemittel (hier He-Gasstrom) nach dem Kompres-
sor 16 mit Raumtemperatur in das Gehause 5 ein und
wird in einem Warmetauscher 21 im Gegenstrom mit
den abstromenden Gasen aus dem NMR-Proben-
kopf 4 und der Stickstoffkiihlung vorgekuhlt. In den
an die erste Stufe 22 und die zweite Stufe 23 des
Kaltkopfs 6 angeschlossenen Warmetauschern 24,
25 wird das Kaltemittel weiter abgekiihlt und verflis-
sigt. Das als Kaltemittel verwendete Helium hat dann
eine Temperatur von etwa 4,2K. Nach Durchstromen
der Transferleitung 14a wird das Helium im Resona-
tor 12 und anschliefend im Vorverstarker 13 auf ca.
70-90K erwarmt und kuahlt den NMR-Resonator 12
auf ca. 6-20K, sowie den Vorverstarker 13 auf ca.
70K ab. Durch die Transferleitung 14b wird das Kal-
temittel zurlick in das Gehause 5 geleitet. Dort vereint
es sich mit dem Kuihlgas der Stickstoffkiihlung aus
dem Kihlkreislauf 2a und wird anschlieRend im War-
metauscher 21 auf knapp unter Umgebungstempera-
tur (ca. 290K) erwarmt und in den Kompressor 16 zu-
rickgeleitet.

Kihlkreislauf 2a des Stickstofftanks 9:

[0036] Im Kuihlkreislauf 2a tritt ein KihImittelstrom
(hier: He-Gasstrom) nach dem Kompressor 16 mit
Raumtemperatur (ca. 300K) in das Gehause 5 ein
und wird im Warmetauscher 21 im Gegenstrom mit
den abstrdmenden Gasen aus NMR-Probenkopf 4
und Stickstoffkiihlung vorgekuhlt und in den an die
erste Stufe 22 des Kaltkopfs 6 angeschlossenen
Warmetauscher 24 weiter abgekuhlt auf eine Tempe-
ratur unterhalb von 77K (vorzugsweise ca. 55K).
Nach Durchstrémen der Transferleitung 15 durchlauft

das Helium einen Warmetauscher 26. Der Warme-
tauscher 26 befindet sich im Stickstoffgas und soll
gasférmigen Stickstoff wieder verfllissigen. Das Kal-
temittel des Kuihlkreislaufs 2a nimmt Warme vom
Stickstofftank 9 auf und strémt wieder durch die
Transferleitung 15 zuriick in den Gehause 5. Dort
vereint es sich mit dem Kihlgas der NMR-Proben-
kopf-Kuhlung aus dem Kihlkreislauf 1a und wird an-
schlieBend im Warmetauscher 21 auf knapp unter
Umgebungstemperatur erwarmt und in den Kom-
pressor 16 zuriickgeleitet.

Kuhlkreislauf 3a des Heliumtanks 8:

[0037] Furden Kihlkreislauf 3a wird abdampfendes
Helium aus dem Heliumtank 8 umgepumpt. Der
He-Gasstrom tritt nach der Pumpe 17 mit Raumtem-
peratur in das Gehause 5 ein, wird im Warmetau-
scher 24 vorgekihlt und im Warmetauscher 25 weiter
abgekihlt und verflissigt (ca. 4,2K). Nach Durchstro-
men der Transferleitung 15 stromt das Helium fllissig
in den Heliumtank 8. Das aus dem Heliumtank ver-
dampfend Heliumgas entweicht durch das Halsrohr
10, erwarmt sich auf Raumtemperatur und wird zur
Pumpe 17 zurickgeleitet. Das aus dem Heliumtank 8
abdampfende Helium kann zusatzlich auch zur Kiih-
lung eines Strahlungsschildes oder der Halsrohre 10
dienen.

[0038] Fig. 2 zeigt eine Ausfiihrungsform des erfin-
dungsgemalien NMR-Spektrometers, bei der die in
Eig. 1 getrennten Transferleitungen 14a, 14b, 15 ei-
nen gemeinsamen Leitungsabschnitt 27 aufweisen.
Hierdurch wird es ermdglicht, die Transferleitungen
derart anzuordnen, dass auf einem Grof3teil der Ge-
samtlange der Transferleitungen 14a, 14b, 15 die
warmeren Abschnitt der Kihlkreislaufe die kalteren
gegenuber der Raumtemperatur abschirmen kon-
nen. Dies kann beispielsweise durch eine koaxiale
Anordnung der Transferleitungen 14a, 14b, 15 erfol-
gen, oder durch eine geeignet Anordnung von Strah-
lungsschilden, welche die Transferleitung auf dem
niedrigsten Energieniveau umschlieft. Auf diese
Weise kann der Transfer der Kaltemittel Uber die
Strecke zwischen dem Gehause 5 und dem Kryosta-
ten beziehungsweise zwischen dem Gehause 5 und
dem NMR-Probenkopf 4 mit minimalen Temperatur-
verlusten realisiert werden.

[0039] Fig. 3 zeigt eine weitere Ausfiihrungsform
des erfindungsgemall NMR-Spektrometers mit ge-
genilber in Fig. 1 modifizierten Kihlkreislaufen 1b,
2b, 3b

Kuhlkreislauf 1b des NMR-Probenkopfs 2:

[0040] Wie bereits bei der in Fig. 1 gezeigten Aus-
fuhrungsform tritt hier der He-Gasstrom nach dem
Kompressor 16 mit Raumtemperatur in das Gehause
5 ein und wird im Warmetauscher 21 im Gegenstrom
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mit den abstrémenden Gasen aus der NMR-Proben-
kopf 4 vorgekuhlt und anschlieRend in dem, an der
ersten Stufe 22 des Kaltkopfs 6 angeschlossenen
Warmetauscher 24 abgekihlt. Das Kaltemittel wird
dann durch einen an der zweiten Stufe 23 des Kalt-
kopfs 6 angeschlossenen Warmetauscher 28 weiter
abgekuhlt. Der Warmetauscher 28 ist dabei mit dem
Regeneratorrohr der zweiten Stufe 23 des Kaltkopfs
6 verbunden und fuhrt das Helium nicht bis zum kal-
ten Ende der zweiten Stufe 23 des Kaltkopfs 6 son-
dern lediglich bis zu einer Stelle, an der das Kaltemit-
tel die Temperatur aufweist, welche fiir die Kihlung
des NMR-Probenkopfs 4 geeignet ist. Nach Durch-
strdmen der Transferleitung 14a wird das Helium im
Resonator 12 und anschlieend im Vorverstarker 13
auf ca. 70-100K erwarmt und wieder durch die Trans-
ferleitung 14b zurlick in das Gehause 5 geleitet. Dort
wird es im Warmetauscher 21 auf knapp unter Umge-
bungstemperatur erwarmt und in den Kompressor 16
zuruckgeleitet. Durch die frei wahlbare Lange der
Kontaktflache des Kaltemittels mit dem Regenerator-
rohr ist es moglich die Vorkihltemperatur des Kalte-
mittels auf die gewlinschte Anwendung zu optimie-
ren. Eine derartige Temperatureinstellung ist jedoch
nur bei einer externen Anordnung des Refrigerators
moglich, wie in der vorliegenden Erfindung vorge-
schlagen. Mit einem im Kryostaten integrierten Refri-
gerator ware dies wegen des begrenzten Platzange-
bots nicht realisierbar.

Kuhlkreislauf 2b des Stickstofftanks 9:

[0041] Bei dem in Eiq. 2 gezeigten Kihlkreislauf 2b
wird zur Kihlung des Stickstofftanks 9 ein Stick-
stoff-Gasstrom verwendet. Der Stickstoff-Gasstrom
tritt nach einer Pumpe 29 auf Raumtemperatur in das
Gehause 5 ein und wird im Warmetauscher 24 abge-
kihlt und verflissigt. Nach Durchstrémen der Trans-
ferleitung 15 stromt der flussige Stickstoff in den
Stickstofftank 9 und verdampft dort durch die in den
Stickstofftank eingebrachte Warmeenergie, verlasst
den Magnetkryostaten durch das Halsrohr 11 und
stromt zur Pumpe 29 zurlick. Der Massenstrom wir
durch Ventil 30 eingestellt. Durch die Verwendung
von Stickstoff als Kaltemittel erfolgt der Transfer des
Kaltemittels durch die Transferleitung 15 im flissigen
Zustand. Hierdurch wird die durchschnittliche Uberta-
gungstemperatur der Kalteleistung erhéht und somit
ein besserer Wirkungsgrad erreicht. kann der Ver-
brauch von teurem Helium reduziert werden. Aller-
dings wird zum Umpumpe des Stickstoff eine zusatz-
liche Pumpe 29 und ein Ventil 30 bendtigt.

Kuhlkreislauf 3b des Heliumtanks 8:

[0042] Wie bereits mit dem Kduhlkreislauf 1b be-
schrieben, kann auch das fir den Kuhlkreislauf 3b
benétigte Helium-Gas nach einer Vorkihlung durch
den Warmetauscher 24 durch einen mit der zweiten
Stufe 23 des Kaltkopfs 6 verbundenen Warmtau-

scher 31 auf eine definierte Temperatur abgekuhlt
und verflissigt werden. Nach Durchstrémen der
Transferleitung 15 wird das flissige Helium durch ein
Joule-Thomson-Ventil 32 in den Heliumtank 8 expan-
diert und verdampft dort. AnschlieRend strdmt das
Heliumgas durch das Halsrohr 10, erwarmt sich auf
Raumtemperatur und wird in zur Pumpe 17 zurlick-
geleitet. Die Expansion des Helium-Gases durch das
Joule-Thomson-Ventil 32 bewirkt, dass dem im Heli-
umtank befindlichem Helium zusatzlich Warme ent-
zogen wird und somit die Kuhlleistung des Kuhlkreis-
laufs 3b erhoht wird. Fir den Kahlkreislauf 3b kénnte
somit theoretisch ein leistungsschwacherer Refrige-
rator verwendet werden. In der Praxis nutzt man die
derart gewonnene Kihlleistung dazu, dem Kiihlkreis-
lauf 1b des NMR-Probenkopfs mehr Leistung zuzu-
fuhren. Darlber hinaus nimmt auch der Kompressor
fur das Joule-Thomson-Ventil 32 wesentlich weniger
Leistung (kleiner 10%) als der Kompressor des Refri-
gerators auf.

[0043] Fig. 4 zeigt eine Ausfiihrungsform des erfin-
dungsgemalien NMR-Spekirometers, bei welcher
der Resonator 12 und der Vorverstarker 13 des
NMR-Probenkopfs 4 mittels zweier separater Kuhl-
kreislaufe 1¢, 1d gekihlt werden.

Kuhlkreislauf 1¢c des Vorverstarkers 13:

[0044] Analog zum Kuhlkreislauf 2a des Stickstoff-
tanks 9 tritt das Kihimittel nach dem Kompressor 16
mit Raumtemperatur in das Gehause 5 ein und wird
im Warmetauscher 21 im Gegenstrom mit den ab-
stromenden Gasen aus NMR-Probenkopf 4 und
Stickstoffkiihlung vorgekuhlt und in den an die erste
Stufe 22 des Kaltkopfs 6 angeschlossenen Warme-
tauscher 24 auf eine Temperatur unterhalb von 77K
(vorzugsweise ca. 55K) abgekuhlt. Eine weitere Ab-
kiihlung des Kaltemittels findet innerhalb des Kihl-
kreislaufs 1¢ jedoch nicht statt. Fur diesen Kuhlkreis-
lauf 1¢ wiirde sich daher Stickstoff als Kaltemittel eig-
nen, das sich Stickstoff bei dieser Temperatur bereits
im flissigen Zustand befindet. Nach Durchstrdmen
der Transferleitung 4b wird das Kaltemittel im Vorver-
starker 13 auf ca. 70—-100K erwarmt und wieder durch
die Transferleitung 14b zuriick in das Gehause 5 ge-
leitet. Dort wird es im Warmetauscher 21 auf knapp
unter Umbebungstemperatur erwarmt und in den
Kompressor 16 zuriickgeleitet.

Kihlkreislauf 1d des Resonators 12:

[0045] Da fir die Kiihlung des Resonators 12 tiefere
Temperaturen benétigt werden als fir die Kihlung
des Vorverstarkers 13, wird das Kaltemittel nach
Durchlaufen des mit der ersten Stufe 22 des Kalt-
kopfs 6 verbundenen Warmetauschers 24 in einem
weiteren Warmetauscher 33 durch den Rickstrom
des Kaltemittels auf ca. 18K, und in einem mit dem
Regeneratorrohr verbundene Warmetauscher 34 auf
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die gewinschte Temperatur von ca. 6K abgekuhlt,
bevor es durch die Transferleitung 14a zum Resona-
tor 12 gelangt. Der Riickstrom des Kaltemittels erfolgt
durch die Transferleitung 14a und die auf héheren
Temperaturniveaus befindlichen Warmetauscher 24,
21, so dass das Kaltemittel beim Rickfluss zum
Kompressor 16 Warme von den zuflielenden Kalte-
mitteln aufnehmen kann.

[0046] Die Kihlung des Stickstofftanks erfolgt in
dem in Fig. 4 dargestellten NMR-Spektrometer ana-
log zum Kuhlkreislauf 2a aus Fig. 2, der Kuhlkreislauf
3b des Heliumtanks dagegen entspricht dem aus

Fig. 3.

[0047] Die Merkmale der einzelnen Kuhlkreislaufe
1a, 1b, 1¢, 1d, 2a, 2b, 3a, 3b kénnen selbstverstand-
lich auf verschiedene Weise miteinander kombiniert
werden. Insbesondere kommen die Vorteile aller
Ausfuhrungsformen der Erfindung besonders gut zur
Geltung, wenn die Transferleitungen 14a, 14b, 15 ei-
nen gemeinsamen Leitungsabschnitt 27 aufweisen,
wie in Fig. 2 beispielhaft dargestellt, da auf diese
Weise eine besonders effektive KihImitteltibertra-
gung realisiert wird.

[0048] Die erfindungsgemalie Vorrichtung stellt auf-
grund der externen Unterbringung des Refrigerators
ein aulerst storungsfreies System dar. Da sich der
Refrigerator in relativ groRer Entfernung vom Arbeits-
volumen des NMR-Spektrometers befindet, werden
sowohl mechanische als auch magnetische Stérun-
gen, die beispielsweise vom Regeneratormaterial
ausgehen koénnen, nicht auf das Magnetspulensys-
tem Ubertragen. Die Wahl des Regeneratormaterials
ist dadurch erheblich weniger eingeschrankt und
kann nach Gesichtspunkten der Kihleroptimierung
gewahlt werden. Mit der erfindungsgemafen Vorrich-
tung kann daher neben einer effektiven Kiihlung eine
gute Homogenitat des Magnetfelds innerhalb des Ar-
beitsvolumens des NMR-Spektrometers erreicht wer-
den. Ebenso ist es bei der erfindungsgemafen exter-
nen Anordnung aufgrund der entspannten geometri-
schen Randbedingungen mdglich, die Form und das
Ausmald des Regeneratorrohrs im Prinzip frei zu
wahlen, wohingegen bei einem in einem Kryostaten
integrierten Refrigerator immer ein Kompromiss zwi-
schen Kuhlleistung und rdumlicher Ausdehnung des
Refrigerators gefunden werden muss. Das erfin-
dungsgemale NMR-Spektrometer realisiert die Kiih-
lung des NMR-Probenkopfs und der Flissig-
keitstanks im Kryostaten mit einem einzigen vom,
Kryostaten entfernt angeordneten Refrigerator. Die
Einsparung von Geratekomponenten auf der einen
Seite und die Flexibilitat der Anordnung der zur Ver-
fugung stehenden Warmetauscher, deren Tempera-
turniveaus auf die bendtigten Kihltemperaturen opti-
miert werden kdnnen, auf der anderen Seite, erlau-
ben eine hochst effektiven Ausnutzung der Kihlleis-
tung des Refrigerators.

2006.07.20

Bezugszeichenliste

1a, b Kuhlkreislauf NMR-Probenkopf
1c Kuhlkreislauf Vorverstarker
1d Kihlkreislauf Resonator
2a,b Kuhlkreislauf Stickstofftank
3a,b Kuhlkreislauf Heliumtank
4 NMR-Probenkopf
5 Gehause
6 Kaltkopf
7 Aulenmantel
8 Heliumtank
9 Stickstofftank
10 Halsrohr im Heliumtank
11 Halsrohr im Stickstofftank
12 Resonator
13 Vorverstarker
14a, b Transferleitungen NMR-
Probenkopf
15 Transferleitung Kryostat
16 Kompressor
17 Pumpe
18 Ventil
19 Ventil
20 Ventil
21 Warmetauscher
22 erste Stufe vom Kaltkopf
23 zweite Stufe vom Kaltkopf
24 Warmetauscher
(erste Stufe 55K)
25 Warmetauscher
(zweite Stufe 4,2K)
26 Warmetauscher (Stickstofftank)
27 Leitungsabschnitt
28 Warmetauscher (12K)
29 Pumpe
30 Ventil
31 Warmetauscher (4,2K)
32 Joule-Thomson-Ventil
33 Warmetauscher (18K)
34 Warmetauscher (6K)
Patentanspriiche

1. NMR-Spektrometer mit einem im Heliumtank
(8) eines Kryostaten angeordneten Magnetspulen-
system und mit einem in einer Raumtemperaturboh-
rung des Kryostaten angeordneten NMR-Probenkopf
(4), der einen gekihlten HF-Resonator (12) zum
Empfang von NMR-Signalen aus einer zu untersu-
chenden Probe enthalt, wobei der Heliumtank (8) und
der NMR-Probenkopf (4) durch einen gemeinsamen
mehrstufigen, Kompressor-betriebenen Refrigerator
gekihlt werden, dadurch gekennzeichnet, dass der
gemeinsame Refrigerator einen Kaltkopf (6) und
mehrere Warmetauscher (21, 24, 25, 28, 31, 33, 34)
auf unterschiedlichen Temperaturniveaus umfasst,
wobei der Refrigerator im raumlichen Abstand zum
Kryostaten in einem separaten, evakuierten und war-
meisolierten Gehause (5) angeordnet ist, und dass
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mehrere Kuihlkreislaufe (1a, 1b, 1c 1d, 2a, 2b, 3a,
3b) mit thermisch isolierten Transferleitungen (14a,
14b, 15) zwischen dem die Warmetauscher (21, 24,
25, 28, 31, 33, 34) enthaltenden Gehause (5) und
dem Kryostaten sowie zwischen dem Gehause (5)
und dem NMR-Probenkopf (4) vorgesehen sind.

2. NMR-Spektrometer nach Anspruch 1, dadurch
gekennzeichnet, dass die thermisch isolierten Trans-
ferleitungen (14a, 14b, 15) der Kihlkreislaufe (1a,
1b, 1c 1d, 2a, 2b, 3a, 3b) einen gemeinsamen ther-
misch isolierten Leitungsabschnitt (27) aufweisen,
der mindestens 50%, insbesondere mindestens
70%, vorzugsweise etwa 90%, der Gesamtlange der
Transferleitungen (14a, 14b, 15) umfasst.

3. NMR-Spektrometer nach Anspruch 2, dadurch
gekennzeichnet, dass innerhalb des gemeinsamen
Leitungsabschnitts (27) die Transferleitung, die sich
auf dem niedrigsten Energieniveau befindet, von
mindestens einem Strahlungsschild, das sich auf ei-
nem héheren Energieniveau befindet, thermisch ab-
geschirmt wird.

4. NMR-Spektrometer nach einem der vorherge-
henden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
die Transferleitungen (14a, 14b, 15) koaxial angeord-
net sind.

5. NMR-Spektrometer nach einem der vorherge-
henden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
die Transferleitungen (14a, 14b, 15) schwingungs-
dampfende Bauteile zur Entkopplung von Refrigera-
tor und NMR-Probenkopf (4) beziehungsweise von
Refrigerator und Kryostat aufweisen.

6. NMR-Spektrometer nach einem der vorherge-
henden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
zwischen dem Gehause (5) und dem Kryostaten zwei
Kuhlkreislaufe (2a, 2b, 3a, 3b) vorgesehen sind, von
denen sich ein Kuhlkreislauf (2a, 2b) auf einem Tem-
peraturniveau von etwa 77K befindet.

7. NMR-Spektrometer nach einem der vorherge-
henden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
zwischen dem Gehause (5) und dem NMR-Proben-
kopf (4) zwei Kuhlkreislaufe (1a, 1b, 1¢, 1d) vorgese-
hen sind, von denen sich ein Kihlkreislauf (1¢) auf ei-
nem Temperaturniveau von etwa 77K befindet.

8. NMR-Spektrometer nach einem der Anspru-
che 6 oder 7, dadurch gekennzeichnet, dass die
Kuhlkreislaufe (2a, 2b, 1¢), die sich auf einem Tem-
peraturniveau von etwa 77K befinden, mit flissigem
Stickstoff (=LN,) als Kéltemittel betrieben werden.

9. NMR-Spektrometer nach einem der vorherge-
henden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
sich einer der Kiihlkreislaufe (3a, 3b) zwischen dem
Gehause (5) und dem Kryostaten auf einem Tempe-

raturniveau von etwa 4K befindet und mit flissigem
Helium (=LHe) als Kaltemittel betrieben wird.

10. NMR-Spektrometer nach einem der vorher-
gehenden Anspriche, dadurch gekennzeichnet,
dass der gemeinsame Refrigerator einen Regenera-
tor aufweist, an dem mindestens ein Kaltemittel ent-
lang gefiihrt wird, so dass dieses Kaltemittel auf eine
definierte Temperatur vorgekuhlt wird.

11. NMR-Spektrometer nach einem der vorher-
gehenden Anspriche, dadurch gekennzeichnet,
dass der gemeinsame Refrigerator ein Pulsrohrkih-
ler ist.

12. NMR-Spektrometer nach einem der vorher-
gehenden Anspriche, dadurch gekennzeichnet,
dass der Kryostat einen Heliumtank (8) und ein im
Heliumtank (8) angeordnetes und in einen der Kiihl-
kreislaufe integriertes Joule-Thomson-Ventil (32) ent-
halt.

13. NMR-Spektrometer nach einem der vorher-
gehenden Anspriche, dadurch gekennzeichnet,
dass das den Kaltkopf (6) und die Warmetauscher
(21, 24, 25, 28, 31, 33, 34) enthaltende Gehause (5)
oberhalb des Kryostaten angeordnet ist.

14. NMR-Spektrometer nach einem der vorher-
gehenden Anspriche, dadurch gekennzeichnet,
dass der Kompressor (16) des Refrigerators zusatz-
lich mindestens einen der Kihlkreislaufe (1a, 1b, 1c
1d, 2a) antreibt.

Es folgen 4 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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