
Abstract

Long-lived spin-order or state (LLS) possesses lifetime that is much longer

than the longitudinal relaxation time. Since its first demonstration in molecules

lacking symmetry, LLS has found application in areas such as slow diffusion,

chemical exchange, protein-ligand interactions, quantum computation, and

hyperpolarization. LLS methodology has also advanced in parallel and now

numerous methods exist that can excite LLS from thermal magnetization and

convert it to an observable state. The first half of this thesis details an ex-

ploration performed for a geometrical description of LLS excitation during

spin-locking pulses. This exploration has been successful in providing a ge-

ometrical description for weak coupling regime and also reveals novel pulse

sequences for a diverse range of coupling regimes. The findings and implica-

tions of this investigation open new opportunities for further advancing the

LLS methodology and extending the range of LLS applications. In addition to

this exploration, a new two-dimensional J-resolved sequence is also presented

in the first half. Based on the concept of LLS, this new sequence provides

a faster and simpler way of accessing selective scalar couplings from highly

congested spectra.

The second half entails cross-polarization (CP) that is now a well-established

phenomenon and has become an integral part of solid-state NMR for investi-

gating nuclei with low gyromagnetic ratios and natural abundance. However,

cross-polarization in quadrupolar systems is still challenging under magic-

angle spinning (MAS). A new pulse sequence for CPMAS in half-integer

quadrupolar systems is proposed that has the potential to emerge as a success-

ful alternative to the conventional sequence. In addition to cross-polarization,

a somewhat different and relatively unknown concept—Spherical Tensor Anal-

ysis of Free Induction Decay—is also explored in the second half. This ex-

ploration suggests the possibility of free induction decay decomposition into

spherical harmonic functions and anticipates its use for shimming of magnets.
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सारांश

लॉंग-Ùलव्ड Ąस्पन ऑडर्र अथवा स्टेट (एल एल एस ) का जीवन काल अनुद्ैय जीवन काल

कĢ अपेक्षा अÙधक होता ह।ै जब इसे पहली बार असमिमित वाले अणओुं में पर्दिशर्त िकया गया,

तत्पश्चात एल एल एस का उपयोग धीमे िवसरण, रसायिनक िविनमय, पर्ोटीन-Ùलगैंड अतंरिकर्या,

क्वांटम गणना एवं हाइपरपोलराइज़ेशन जसेै के्षतर्ों में िकया गया ह।ै समय के साथ अल अल एस्

िवÙध में भी पर्गित हĨई है एवं अब अनेक िवÙधयाँ ज्ञात है Ùजनके माध्यम से थमर्ल चुम्बकत्व का एल

एल एस में उत्ेजन एवं इसका अवलोकन संभव ह।ै इस थीÙसस के पहले भाग में Ąस्पन-लॉिकंग

पल्स के दौरान एलएलएस उत्ेजना के ज्यािमतीय िववरण के Ùलए िकए गए अन्वेषण का िववरण

िदया गया ह।ै यह अन्वेषण कमजोर कपÙलगं पर्णाली के Ùलए एक ज्यािमितय िववरण पर्दान करने

में सफल रहा है और नवीन पल्स अनुकर्मों कĢ खोज भी करता है जो िविभन् कपÙलगं पर्णाÙलयों

के Ùलए हैं। इस अन्वेषण के नतीजे नई संभावनाओं के द्ार खोलते हैं जो एल एल एस िवÙध को

और आगे बढ़ाने एवं एल एल एस अनुपर्योगों कĢ शेर्णी को िवस्ताěरत करने में सहायक हैं। इस

अन्वेषण के अलावा, पहले भाग में एक नया दो-आयामी J-रज़ेोलवड िवÙध भी पर्स्तुत कĢ गई

ह।ै एल एल एस के अवधारणा पर आधाěरत, यह नई िवÙध अत्यÙधक भीड़बाड़ से भरे स्पेक्टर्म में

िवशेष रूप से चयनात्मक स्कैलर कपÙलगं्स को ज्ञात का एक तेज एवं सरल तरीका पर्दान करता

ह।ै

इसका दसूरा भाग कर्ॉस-धर्ुवीकरण को सĄम्मÙलत करता ह,ै जो अब एक Ùसद् तथ्य है एवं

सॉÙलड-स्टेट एन एम आर का एक अिभन् अगं बन गया ह,ै Ùजसका उपयोग कम जायरोमगै्ेिटक

अनुपात एवं कम पर्ाकृितक पर्चुरता वाले नािभयों कĢ जांच के Ùलए िकया जाता ह।ै हालांिक,

कुआडरूपलोर िनकाय में कर्ॉस-धर्ुवीकरण अब भी मÙैजक-एंगल Ąस्पिनगं (MAS) के अतंगर्त

चुनौतीपूणर् ह।ै आधा पूणार्क कुआडरूपलोर िनकाय में CPMAS के Ùलए एक नयी पल्स िवÙध

पर्स्तुत कĢ गई है जो पारपंěरक अनुकर्म का सफल िवकल्प बन सकती ह।ै कर्ॉस-धर्ुवीकरण के

अितěरक्, दसूरे भाग में कुछ अपेक्षाकृत अलग अवधारणा—फर्Ģ इडंक्शन िडके का स्फेěरकल

टेंसर िवश्लेषण—को भी अन्वेिषत िकया गया ह।ै यह अन्वेषण संभावना िदखाता है िक फर्Ģ

इडंक्शन िडके को स्फेěरकल हामोर्िनक फलन में िवभाÙजत िकया जा सकता है एवं यह मगै्ेटों के

िशिमगं के Ùलए उपयोग के संकेत करता ह।ै
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