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Kurzfassung

1979 wurde mit CeCiBi, erstmalig ein Schwere-Fermionen-Supraleiter ent-
deckt. Diese Verbindung, entdeckt von Steglich und Mitarbeitern, betfisidh
nahe an einem quantenkritischen Punkt, an dem die magnetische Ordimang g
de unterdriickt wird. Der Abstand zu diesem Punkt kann sowohhdDrack als
auch durch Germaniumsubstitution auf dem Siliziumplatz variiert werden.iDabe
treten neben der Supraleitung in CeSig auch verschiedene magnetische Phasen
bei hoherem Germaniumgehalt auf. CeSu ordnet magnetisch unterhalb von
Tn ~ 0.8K in einer Spindichtewelle, wahrend das Schwere-Fermionen-System
CeCuyGe, unterhalb vorily = 4.1 K antiferromagnetisch ordnet.

In dieser Arbeit wurde die Substitutionsreihe Ce@ih_xGg/)» mittels Neutro-
nendifraktion untersucht. Ausgehend von Proben mit hohem Germaniumgehalt
von X = 0.45, deren magnetische Struktur detailliert untersucht wurde, wur-
den schrittweise die Eigenschaften von Proben mit kleineterschlossen, um
schlielich die (bis dato unbekannte) magnetische Struktur in &Laufzukla-

ren. Weiterhin wurden Untersuchungen zum Wechselspiel zwischgnétiamus

und Supraleitung durchgefihrt. Hierzu wurde mit einem selbstentwickalién

bau die Wechselfeldsuszeptibiligitnultanzu den Difraktionsexperimenten auf-
gezeichnet. Durch die direkte Korrelation konnte nachgewiesen weddss in
CeCuySip keine mikroskopische Koexistenz von Supraleitung und magnetischer
Ordnung vorliegt, sondern mikroskopische Phasenseparation.

Abstract

In 1979 the first heavy-fermion superconductor Cg&lpwas discovered by Steg-
lich et al. The system is near a quantum critical point (QCP), where theetiagn
order is just suppressed. The distance to the QCP can be variied witbskgtitr
pressure as well as by germanium substitution on the silicon site. Next to-the su
perconductivity in CeCiSi, one finds distinct magnetic phases while increasing
the germanium content. Ceg3i, shows a magnetic order of a spin-density-type
below Ty ~ 0.8 K, whereas the heavy fermion system Cg@s orders below

Tn = 4.1K as an antiferromagnet.

The focus of this thesis is on neutrortfdaction in the system CeG{Bi1_xGe&)2.
Starting with a sample with a high germanium content e 0.45, the magnetic
structures are investigated in detail. Following a step-by-step apprcauiples

with reducedx are investigated subsequently to figure out the properties of pure
CeCuySip, which were not accessible before. Furthermore, the complex interac-
tion between magnetism and superconductivity is investigated in detail. Using a
specially designed setup, tle-susceptibility could be recordesimultaneously
during the neutron dliraction experiments. Due to the direct correlation between
antiferromagnetic signals and diamagnetic features, the microscopic coegiste
of superconductivity and magnetic order can be ruled out. Insteacase®epa-
ration on the microscopic scale is found.
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Verwendete Symbole,
Abklrzungen und Einheiten

a-b Skalarprodukt (Punktprodukt) der Vektorgmindb
axb Kreuzprodukt zwischen den Vektor@und b
=T, T—0 Polarisationsanderung wéahrend des Streuprozesses

(r/o = parallefsenkrecht zur Streuebene)

o =4r-b? Streuquerschnitt fir Neutronenstreuprozesse

o (q) =4n-r2 |fd3r,o(r*)ei‘ff'rﬂ|2 Streuquerschnitt fiir Photonenstreuungd — 0) =
Z2,Z = Kernladungszahl)

ro = % = 2.82fm ‘Thomsonsche Streulange’ einzelner Elektronen

93 Landéfaktor

s=sine _ 4 Streuparameter

ab,c Basisvektoren der Einheitszelle (im Ortsraum)

= 271%, b*, ¢ Reziproke Basisvektoren der Einheitszelle

G ein Vektor des reziproken Gitters

7 Propagationsvektor im reziproken Raum, charakteri-

siert die raumliche Modulation (der Magnetisierung)
A Wellenlangel = &

' K
K Wellenvektof-impuls
(ki im Primarstrahlk: im gestreuten Strahl)
q Streuvektolg = Ef - IZ
t=1-Te reduzierte Temperatur

dimensionsloser Abstand vom Phasenibergang, bei-
spielsweisas = (p— pc)/ Pec

g



Inhaltsverzeichnis

Abklirzung

SFS Schwere-Fermionen-System

r.l. u. Reziproke Gittereinheiten (reciprocal lattice shit
Grolde Einheiten

TemperatuiT 1K

EnergieE 1meV=1.6021022J)=11.604K
Wellenvektork, Streuvektoq 1A-! = 1010m!

Langel 1A =101"m=100pm= 0.1 nm
Streuquerschnitr 1 barn= 10"%4cn? = 1028 m?
Streulangé 1fm=101m
Boltzmann-Konstantkg kg = 1.38066210 22 JK = 86.17ueV/K = (11.6 KkmeV) !

Wie im Englischen werden Dezimalzahlen mit Punkt zwischanzgahligem
Anteil und Nachkommastellen geschrieben, zaB= 3.1415.... Des Weiteren
wird in den Millerschen Indizes die kristallographischenfgibweise, negative
ganze Zahlen durch einen Uberstrich zu kennzeichnen, bigfalgo z. B-1 = 1).



1 Einfihrung

Supraleitung und magnetische Ordnung sind zwei kollel@i@nomene, denen in
der Festkorperphysik mit groRem Interesse begegnet wedidBnlich schliel3en
sich beide Phdnomene aus, da im Allgemeinen Magnetfeldebpechende Wir-
kung haben und somit die Cooperpaare zerstoren, sodassesehupraleitung
ausbilden kann bzw. stark unterdrtickt wird (BCS-Theorie)¥ghund der Antago-
nie dieser Hekte Ginzburg57 sind insbesondere Materialien hoch interessant,
die beide Erscheinungen zeigen. In letzter Zeit wurden eéririntermetallische
Verbindungen entdeckt, in denen Supraleitung dann ayfivénn eine magneti-
sche Ordnung mittels eines aul3eren Parameters, wie z. Badtgtischem Druck,
vollstandig unterdrtickt ist. Diese magnetische Instgdtjlan der die magnetische
Ordnungstemperatur gerade Null ist und in deren Umgebuiweise Supralei-
tung beobachtet wird, nennt man einen QuantenkritischektPu

Diese Situation findet sich beispielsweise im System GE&l,Ge,)2. Hier
kann man kontinuierlich von dem magnetisch ordnenden @8€&uausgehend
(Tny = 4.1K) durch hydrostatischen Druck (bpi ~ 9 GPa) oder isoelektroni-
sche Substitution von Germanium durch Silizium (bei Cg&it) die magnetische
Ordnung Tn — 0) unterdruicken. In der N&he vdiy ~ 0 findet man hier Supra-
leitung. Kapitel2.5gibt eine kurze theoretische Einfiihrung der genanntendhan
mene.

Die Untersuchung der Wechselwirkung zwischen Supralgitumd Magnetis-
mus erfordert detaillierte Kenntnis der mikroskopischeagnetischen Eigenschaf-
ten sowie (der Symmetrie) der beteiligten Ordnungspam@mé&ur Aufklarung
magnetischer Strukturen und Anregungen sind Neutroransithoden prades-
tiniert. Diese sind jedoch nur bedingt geeignet, Supnahgjtdirekt zu untersuchen.
Wechselfeldsuszeptibilitat stellt hierflr eine geeignetablierte Methode dar. Al-



1 Einftihrung

le benutzten Messmethoden werden in Ka@tebweit vorgestellt, wie es fur das
Verstandnis der spateren Ausfihrungen in dieser Arbeig ngtt Auf einen selbst
entwickelten Aufbau zur Optimierung der Suszeptibilid¢ssung wird in Unter-
kapitel 3.3 eingegangen.

Eigene Neutronenstreuexperimente zur mikroskopischeygnatschen Struk-
tur in CeCuy(Si1—xGey)2 werden in Kapitel ausfuhrlich dargelegt. Dabei werden
sowohl der magnetische Propagationsvektor als auch de@ditéit magnetischer
Uberstrukturreflexe illustriert und quantitativ analysidnsbesondere erforderte
die Aufklarung der komplexen magnetischen Struktur in C£8y 55G e 45)2 die
Kombination verschiedener Streumethoden, namlich Naatround Réntgenbeu-
gung. Auf die Losung des magnetischen Strukturmodells aursfiihrlich einge-
gangen. Ausgehend davon werden die Messungen an L&y Ge,)> mit nied-
rigem Germaniumgehalt vorgestellt und diskutiert. DiesesbMingen sind Grund-
lagen der Untersuchungen am reinen CgSiu

Kapitel 5 stellt die Ergebnisse zur Wechselwirkung zwischen Sujpuaig und
Magnetismus in CeG$i» naher vor. Da Neutronen den supraleitenden Zustand
nicht direkt detektieren, halfen in-situ Messungen der Ngetfeldsuszeptibilitat
wahrend des Neutronenstreuexperiments, eine direkteslétion zwischen den
supraleitenden und magnetischen Eigenschaften herdemstéisbesondere wird
die Abhangigkeit der beobachteten Phdnomene von einemmert®agnetfeld un-
tersucht. Aufgrund der experimentellen Herausforderargg der Untersuchung
der magnetischen Struktur in Cef8b wird eine Extrapolation der magnetischen
Struktur von CeCy(Sig 55G&y 45)2 diskutiert.

Die gewonnenen Erkenntnisse und Ergebnisse zu MagnetisntuiSupralei-
tung in CeCuy(Si_xGe,)2 werden zusammenfassend in Kapedargestellt und
Uberblicksartig diskutiert.



2 Theoretische Einfuhrung in die

Phanomene

Im System CeCyx(Si;_xGe)2 treten nicht nur klassisches Schwere-Fermionen-
Verhalten, sondern auch antiferromagnetische Ordnung Swurgtaleitung auf.
Weiterhin befindet sich CeGS8i, in der Nahe eines quantenkritischen Punk-
tes Gegenwart97 Steglich96a Gegenwart98 sodass sich eine Vielzahl unge-
wohnlicher Phanomene durch Wechselwirkungen diesggkie ergibt. In den
folgenden Unterkapiteln werden die Eigenschaften der sobrmvFermionen so-
wie des Kondo-Hekts auszugsweise rekapituliert. Auch wird auf einige Ausw
kungen eines quantenkritischen Punktes eingegangenlliegtre Einfuhrungen
sind beispielsweise in den Referenzdar(sen91Kittel99; Mathur98 Nolting86,
Rosch99 Stanley99 Wojta01;, ZwicknaglO02 Kotliar0O4) zu finden. Fur die Theo-
rie der Supraleitung in Schwere-Fermionen-Systemen wifdig Darlegungen in
(Thalmeier04 verwiesen.

2.1 Elektronen im Festkorper

Die Dispersionsrelation fiir freie Elektronei (= h?k?/2m) wird durch Be-
racksichtigung der Translationsinvarianz im kristalin€estkorper modifiziert
(Kittel99). Zum einen ist der Impuls nur noahoduloG definiert. Das bedeu-
tet, dass Elektronenimpulse lediglich bis auf ganzzahligéfache der Basisvek-
toren des reziproken Raumes eindeutig sind. Diese Eigefdciat beispiels-
weise zu den so genannten ‘Umklapp-Prozessen’ und damitetaldn zu ei-
ner Abnahme der elektrischen Leitfahigkeit mit steigentiemperatur. Anderer-
seits bilden sich Energiebereiche aus, in denen sich Bledttr aufhalten knnen



2 Theoretische Einfiihrung in die Phdnomene

C*

Abbildung 2.1: Teil der Fermi-Flache der schweren Qudstien in CeCuSi, mit
eingezeichneten Achsen und Nestingvekt@®tockert04.

(‘Bander’) und Energiebereiche, die nicht von Elektronereieht werden koén-
nen (‘Liicken’}. Aufgrund des Pauliprinzips kénnen sich nicht alle Eleké&n im
Grundzustand niedrigster Energie befinden, sondern diedB&vetden (beginnend
mit niedrigster Energie) gefullt. Nach Enrico Fermi wirctgler Zustand des Elek-
tronensystems auch Fermi-Fliissigkgjenannt. Die hdchste Elektronen-Energie
im Grundzustand (also bei vernachlassigbarem Einfluss elmp@&ratur,l = 0)
wird hierbei auch als Fermi-Enerdi&r bezeichnet. Betrachtet man im rezipro-
ken Raum die Flachen konstanter Elektronen-Energie (d.eferdgen Punkté,

fur die E(E) konstant ist), so ergeben sich (aufgrund mehrfacher Faltlurch

kK = K modG) tblicherweise sehr bizarr anmutend geformte Flachen.Flzie
che, die durctE(K) = Eg definiert wird, nennt man Fermi-Flache. Existieren nun
in einer Fermi-Flache grol3e parallele Bereiche, die durctseleen reziproken

1Zum sogenannten Bandermodell, siehe alGtigl99).
2Im englischen Sprachraum ist ‘fermi liquid’ verbreitet.
3Die Fermie-Energe kann einige eV betragen, dies entspeinkt Temperatur von ca. 10000 K.



2.2 Kondo-Hrekt, Kondo-Gitter

Gittervektor? getrennt sind, so spricht man von Fermi-Flachen-Nestirgg kdrz
Fermi-Nesting. Hierbei kann sich eine starke Wechselwig<awischen Elektro-
nen mit Impulsk mod G und Elektronen mit Impul§k + #) mod G ausbilden,
da viele mdgliche Wechselwirkungspartner zur Verfliguetish. Dies fihrt meist
(unterhalb einer charakteristischen Ordnungstempefafuzur Ausbildung einer
magnetischen Ordnung (Spindichtewell@)it dem Propagationsvektat Da die
Bandelektronen (und nicht die Rumpfelektronen) an dieserneBobeteiligt sind,
spricht man auch von delokalisiertem bzw. itinerantem Mdigmus. Bild2.1zeigt
zur Veranschaulichung einen Teil der Fermiflache von G8umit eingezeich-
netem Propagationsvektgund Brillouinzoné.

2.2 Kondo-Effekt, Kondo-Gitter

Bringt man in ein unmagnetisches Metall wenige magnetisdoen& (beispiels-
weise Eisenatome in eine Goldmatrix) und untersucht dedredehen Widerstand,
so beobachtet man mit sinkender Temperatur einen Anstiegle&trischen Wi-
derstandes bezogen auf das Verhalten des reinen MetadiseiCitekt tritt schon
bei kleinen Konzentrationen des magnetischen Atoms autwmde erstmals 1964
von Jun Kondo erklart und spater nach ihm benakon(lo64.

Bei hohen Temperaturen wird der elektrische Widerstand da®ifidls durch
Streuung der Elektronen an den Phononen, den Gitterschngeg der Atomker-
ne, dominiert. Senkt man nun die Temperatur, so nimmt diegekt ab. Unterhalb
einer charakteristischen Temperatur ist die Streuung tedti&Bnen an den mag-
netischen Atomen aufgrund der Spin-Spin-Wechselwirkwedpgh stéarker. Die
Leitungselektronen bilden dabei eine Art Wolke um das magectee Atom und
schirmen das magnetische Moment ab. Die Abschirmung hafalge, dass bei
tiefen Temperaturen das ganze makroskopische System uetisdy wird. Diese
Abschirm-Elektronen stehen aber nicht mehr fur den Ladwagsport zur Ver-
fugung und verstarken durch ihre Polarisation die Streudatr Elektronen und

“4In einigen Systemen bildet sich stattdessen eine unmaghetLadungsdichtewelle.
SDie Brillouinzone ist die erste Wigner-Seitz-Zelle desipeaken Gitters und bildet eine Ele-

mentarzelle des reziproken Gitters.



2 Theoretische Einfiihrung in die Phdnomene

erhohen hierdurch den elektrischen Widerstand. Somigtstisr elektrische Wi-
derstand, nach Durchlaufen eines Minim@msieder an. Es ergibt sich eine lo-
garithmische Temperaturabhangigkeit, welche oft alséiam fiir die Festlegung
der ‘Kondo-Temperatur’ verwendet witd

Die Energie, die bendtigt wird, um den durch die Abschirmwebpildeten
Singlet-Grundzustand aufzubrechen, wird auch als Konaerdte bezeichnet:

1 o e , (2.1)
N(Er)

Ek ~

mit der Spin-Spin-Kopplungsstarkezwischen einem magnetischen Moment und
einem Leitungselektronen-Spin sowie der Zustandsdichtelex Fermienergie
N(Eg).

Betrachtet man jetzt Kondo-Systeme mit immer kleinerem ads$tzwischen
den magnetischen Atomen (beispielsweise durch ErhéheKalezentration der
magnetischen Streuzentren), so kommt es zur Uberlappurigmehirmwolken’
der einzelnen magnetischen Atome. In einem solchen Koritter@erden unter-
halb einer bestimmten Temperatur, oftmals als Koharemapggatur bezeichnet,
die magnetischen Streuzentren in die Wellenfunktion déubgselektronen inte-
griert. Hierdurch sinkt die Streurate ab, sodass unterthallikohdrenz-Temperatur
der elektrische Widerstand sinkt und somit ein ausgepsaig@ximum auftritt.
Das Material verhalt sich dann wieder wie eine Fermi-Fljigsit (mit renormier-
ten Parametern). Eine Einfuihrung in die (komplexe) Theistibeispielsweise in
Referenz Coleman0%zu finden.

2.3 RKKY-Wechselwirkung,

Leitungsbandpolarisation

Die nach ihren Entdeckern Rudermann, Kittel, Kasuya und déodenannte
RKKY-WechselwirkungRuderman54Kasuya5 beschreibt die Wechselwirkung

6oftmals Kondo-Minimum genannt
"Leider konnte man sich bisher nicht aifieDefinition einigen. Manchmal werden auch die Tem-

peratur des Minimums oder (bei Kondo-Gittern) des Maximudiess elektrischen Widerstandes
als Kondo-Temperatur bezeichnet.



2.3 RKKY-Wechselwirkung, Leitungsbandpolarisation

zweier lokalisierter magnetischer Atome Uber die Poléinsaler Leitungselektro-
nen.

Aufgrund der Spin-Spin-Wechselwirkunhwerden die Leitungselektronen in
der Nahe eines magnetischen Momentes (Spjn®larisiert. Dies fuhrt zu einer
Uberabschirmung des lokalen Momentes und zu einer gedémpufszillierenden
Leitungsbandpolarisation (siehe auch Abbilduhg). Ein zweites magnetisches
Momentl; in einem bestimmten Abstarit] wird sich bevorzugt entgegen der dort
vorherrschenden Polarisation orientierdioifing86, Kapitel 5.3). Als Kopplungs-
konstante ergibt sich fur den isotropen Fall:

JKE  R2y2
Jriky(rij) = Er N2E§(27r)3F(2kFrij) : (2.2)
mit  F(x) = S'”(X);fcos(x) , 2.3)

mit dem Fermi-Impulks = v2mE:/h?, der Anzahldichte der magnetischen Mo-
menteN/V sowie der Zustandsdichte an der Fermi-EneMi&g). Somit kommt
es, abhangig vom Abstand der magnetischen Atome, entwedeiner ferroma-

RKKY

kIt

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung d@KKY-Kopplungskonstante utber
dem Abstand der magnetischen Atome. Die resultierendgpSpin
larisation ist durch Pfeile angedeutet.
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gnetischen oder antiferromagnetischen Koppldagky der beiden betrachteten
Momente (siehe schematisches BA@ auf Seite9)®. Im Gegensatz zum Kondo-
Effekt handelt es sich hier um eineffékt zweiter Ordnung mit hoher Reichweite.
Diese Wechselwirkung fuhrt zu einer magnetischen Ordnumgrbalb einer kriti-
schen TemperatlirDer Energiegewinn durch die Kopplung betrégt:

Erkky = ksTrkky ~ J°N(Eg) . (2.4)

Insbesondere bei Atomen der Seltenen Etfleim Weiteren 4f-Elemente ge-
nannt, wird dieRKKY-Kopplung oft beobachtet. Aufgrund der Delokalisierung
der unvollstandig gefullten 4f-Schale hybridisieren died-Elektronen mit den
Leitungselektronen (grof3&3 und zeigen somit einen stark®KKY-Effekt.

Die Kopplungskonstanté kann wie beim Kondo-Eekt durch &uf3eren Druck
oder chemische Substitution beeinflusst werden. Doniatérsuchte als erster
theoretisch, was passiert, wenn in einem System sowohl d&ifiegkt als auch
RKKY-Wechselwirkung prasent sind¢niach77. Ist der Energiegewinn durch
Bildung eines magnetischen Zustandes (UR&KY) groRer als der Energiege-
winn durch Ausbildung eines Singlet-Grundzustandes (di#ondo), so ordnet
das System magnetisch. Bid3 auf Seitell vergleicht schematisch die Energie-
skalen von Kondo- undRKKY-Wechselwirkung sowie die Ordnungstemperatur
der resultierenden magnetischen Phagein Abhangigkeit von der Kopplungs-
konstanten]. Ist der Phasentbergang Ggy zweiter Art, kann beilk ~ Trkky,

d. h. beiTy ~ 0, ein quantenkritischer Punkt (QKP) auftreten.

2.4 Schwere Fermionen

In den vorherigen Unterkapiteln wurden verschiedene Pinéne des Elektro-
nensystems vorgestellt. Die kollektiven Abschirm- beargsweise Polarisations-
Effekte der Leitungselektronen lassen sich durch Einfuhrwrg Quasiteilchen
beschreiben. Dabei sind die Eigenschaften der Quasiégilcicht mehr an die

8Es kann allerdings auch der (seltene) Balkky = O eintreten, sodass die Atome nicht mitein-

ander koppeln.
9T¢ (Tn) bei (anti)ferromagnetischer Ordnung
10_anthanoide: Ce, Pr, Nd, Pm, Sm, Eu, Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm,Xb,

10



2.4 Schwere Fermionen

Eigenschaften der Konstituenten gebunden. Durch dené&lergtier typischerwei-
se sehr flachen Dispersion der Quasiteilchen mit der Enérgels-Beziehung
eines freien Elektrons bzw. einer Fermi-Flussigkeit érivén ein Mal3 fur die ef-
fektive Massem®*. Diese Massen® korreliert jedoch nur grob mit der Anzahl der
Konstituenten und betragt haufig ein Vielfaches der MassierfiElektronenm,

m* = 100- 1000me. Aufgrund ihrer hohenféektiven Masse, und da diese Quasi-
teilchen die Fermi-Dirac-Statistik erfullen, werden sie @n Schwere-Fermionen
bezeichnét. Treten in einer (chemischen) Verbindung schwere Fermiaug, so

1im englischen Sprachgebrauch als ‘Heavy Fermions’ bemeich

|

- TRKKY ~ exp(-1/J) :
2 I

— TK ~J :
_ TM :

Temperatur T

Wechselwirkungsstarke J QKP

Abbildung 2.3: “Doniach-Diagramm”. Aufgetragen sind digi&en von Kondo-
und RKKY- Wechselwirkung Uber der Kopplungskonstadtso-
wie die Ordnungstemperatur der resultierenden magnetiseha-
se Ty. Ty ist stark vergroRBert dargestellt, normalerweise gilt
Tk >> Ty. Bei Tk = Trkky kann ein quantenkritischer Punkt
(QKP) auftreten.
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2 Theoretische Einfiihrung in die Phdnomene

spricht man von einem Schwer-Fermion-System (SFS).

Aufgrund ihrer Masse tragen die Quasiteilchen einen erttedah Beitrag zur
spezifischen Warm€ /T bei. Diesen Hekt macht man sich bei der Suche und
Klassifikation von SFS zunutze. Extrapoliert man die speaiie WarmeC/T
fur T — 0, so erhélt man den Sommerfeld-Kbgenteny = lim7t_oC/T ~
N(Eg) ~ m*. Die Beitrdge der Phononen sind flir —» O vernachlassigbar, so-
mit ist y ein verwertbares Mal3 fur digfektive Massem®. Metalle haben typi-
sche Werte vorycy ~ 0.7 mJmol - K2, von schweren Fermionen spricht man
meist abyses ~ 400 mJy mol - K2, es wurden jedoch schon SFS mit weit tiber
y = 1000 mJ¥mol - K2 gefunden. Da die Quasiteilchen nur unterhalb einer be-
stimmten Korrelationstemperatur existieren, ergibt digh hohe Temperaturen
wieder das erwartete Verhalten ohne Quasiteilchen. Eiséihadichere Einfliih-
rung findet sich beispielsweise in Refere@nlemanOd.

2.5 Quantenphasentbergange

In Abhangigkeit von duReren Parametert’ kann Materie in verschiedenen Zu-
standen (Phasen) vorliegen. Dabei wird immer diejeniges®dan Grundzustand
bilden, welche bei den gegebenen Parametedie niedrigste freie Energie (auch
Gibbssche freie Energie genan@)= U — T S aufweist. Darin enthalten sind so-
wohl die innere Energiel (p, V, X, .. .), als auch die Entropi8 der entsprechenden
Phase sowie die Temperafuals Parameter. Durch die Abh&ngigkeit von der Tem-
peratur kann keine Phase im gesamten Temperaturbereimhs&tia, da es immer
eine Temperatur gibt, bei der eine andere Phase die glaieteeHEnergie aufweist
(U1-T S1 = U2 -T Sp). Weisen fur bestimmte Parametersétzezwei verschie-
dene Phasen dieselbe freie Energie auf, sind also im Glenhgt, so spricht man
von einem Phasenibergang. Hierbei ist zu beachten, dass&pigll keinen Ein-
fluss hat, welcher Parameter variiert wird, um den Phasegébg zu durchlaufen,
d. h. den Grundzustand von einer Phase zu einer anderen @uadeen. In der
Literatur werden leicht verschiedene Definitionen der Ankese Phasenibergan-
ges verwendet. Im Folgenden soll ein Phasentbergang zwettso verstanden

12gemeint sind hier ZustandsgréRen wie z. B. DrpcRemperatui , Zusammensetzungetc.
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A thermisch ungeordnet
T \

I
I klassisch kritisch

e
\ quantenkritisch 7
\ /

|
|
| geordnet \/ quantenmech.
Y @ \ ungeordnet
_________________ —_——— —

0 = =

Abbildung 2.4: Schematisches Phasendiagramm mit einermt@uiaitischem
Punkt (QKP) beiw. zwischen einer magnetisch geordneten und
ungeordneten Phas¥qdjta0l; LohneysenQy.

werden, dass am Phasenubergangspunkt alle (der mindesten$hasen sowohl
identische Gibbssche Energie als auch Entropie aufwe({gges trifft nicht auf
alle Phasenubergange zu!)

Der FallT = 0 unterscheidet sich von den ‘klassischen’ Phasenlubesgdneg)
T > 0in drei wesentlichen Punkten: Erstens kann der Zustand0 experimentell
niemals realisiert werden. Zweitens geht in die Gibbssotie Energie die Entro-
pie nicht ein, da der Terni S den Wert Null annimmt. Und drittens kbnnen die
Fluktuationen nicht thermisch angetrieben sein, da kéiaemischen Anregungen
maglich sind. Daher kommen nur quantenmechanisch angetéeFluktuationen
in Frage, weshalb ein solcher Phaseniibergang auch alse@paasenibergang
(QPUY bezeichnet wird. Interessanterweise beeinflussen diesaténfluktua-
tionen auch das Verhalten fir > 0. Zur Veranschaulichung zeigt Bil2.4 ein
schematisches, T) Phasendiagramm mit einem QKP zwischen einem magne-

13In der Fachliteratur auch als quantum phase transition j@@Zeichnet. Leider werden diese
Begriffe nicht immer eindeutig verwendet.
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2 Theoretische Einfiihrung in die Phdnomene

tisch geordneten und einem ungeordneten Zusteojta01).

Folgt man dem mit (1) markierten Pfad, so findet man fir hohaperaturen
das thermisch ungeordnete Gebiet. Mit sinkender Tempandhert man sich dem
(klassischen) Phasenubergang, dAG. = |G, — G4| ~ 0. In der Nahe dieses Pha-
senubergangs existieren Gebiete beider Phasen, solan@meligiedierenzAG
durch das thermische Spektrum geliefert werden kann. Dietgete haben keine
festen Ausmalie, sind jedoch immer kleiner als eine maxiétge, die Korrela-
tionslanget. Betrachtet man nun einen Ausschnitt mit einer GribRe&, so findet
man, unabhangig von der Wahl vénSelbstahnlichkeit, d. h. auf LAngenskalen
kleiner als¢ sieht das System immer statistisch gleich aus. Aufgrund\ur
des thermischen Spektrums sind diese Phasengebiete taittbtts, sondern fluk-
tuieren, d. h. sowohl Grél3e als auch Position verandernrsitter Zeit. Hierbei
findet man auch eine charakteristische Zeitskala, die Kudroaszeitr.. Betrach-
tet man die Korrelationslange in der Nahe des Phasenulmgrgdh ~ T bzw.

t = (T -T¢)/Tc =~ 0), sofindet man ein Potenzgesétz [t|™ mit einer Divergenz
am Phasenubergang, wie man es fur klassisch kritische Rifzesgange erwartet
(siehe z. B. Referenx\ilson79)*. Auch die Korrelationszeit zeigt ein Potenzver-
halten:zc ~ €% ~ t™% Der dynamische kritische Exponeribeschreibt hierbei die
Kopplung der zeitlichen und raumlichen Fluktuationen. Mamn sich die Aus-
wirkung vonz so vorstellen, dass dem System weitere ‘zeitliche’ Dinamesn zur
Verfligung stehen, in dem die Fluktuationen sich ausbréidemen. Aufgrund der
divergierenden Korrelationsléange bzw. -zeit und der Sétbdichkeit des Systems
sind am Phasentbergang die mikroskopischen Details desnysarelevant und
man bendotigt zur Beschreibung des Systems im Wesentlichesiendtektive Di-
mensionalitat des Systendsy = d 4 z und der Fluktuationen. Aufgrund dieser
Eigenschaft lassen sich alle Phaseniibergéange letztlinolyer® so genannten Uni-
versalitatsklassen zuordneBtéanley99.

Unterhalb der Ordnungstemperatur ist das System geordeet, < T tre-
ten auch keine Fluktuationen mehr auf. Erhoht man jetzbetrachtet also den

14 Andere physikalische Eigenschaften zeigen ebenfallsaierverhalten (mit unterschiedlichen
Exponenten). Darauf soll hier jedoch nicht weiter eingggerwerden.

14



2.5 Quantenphasentibergdnge

mit (2) markierten WegT > 0) in Bild 2.4 auf Seitel3, so kann man in der N&-
he des QKP Quantenfluktuationen beobachten. Diese habeclanakteristische
Energieskaldwe ~ Tgl und dominieren das Verhalten solariye. > kgT. Bei
Annadherung an den QKP (also ftir ~ w¢) skaliert die Energie der Quantenfluk-
tuationen wiehwc ~ T"% Direkt am Quantenphaseniibergang dominieren also die
quantenkritischen Fluktuation&h Fiir @ > @, schlieRlich findet man ein quan-
tenmechanisch ungeordnetes System vor. Wenn der Phasgaiidpelurch Varia-
tion vonw bei T = 0 durchlaufen wird, so treten keine thermischen Fluktunetio
auf. Der Phasenubergang @ei= 0 vom geordneten zum ungeordneten Regime
wird also lediglich durch die Quantenfluktuationen geteiepwoher der Quanten-
phasenibergang seinen Namen hat.

Senkt man jezt flkr ~ w. die Temperatur ab, so befindet man sich unterhalb
einer kritischen Temperatur (deren Energie die maximalergia der Quantenf-
luktuationen ist) im Bereiclinwe > kgT der (per Konvention) ‘quantenkritisch’
genannt wird. In Abhangigkeit von der Temperatur ist dersEenzbereich dieses
Gebietes (inw) durchhwe ~ |t ~ kgT vorgegeben und wird umso kleiner, je
niedriger die Temperatur ist. Bei gentigend kleiner Temperginn dieser Be-
reich so klein werden, dass er experimentell nicht mehrzglgh ist. FUrT — 0
schliesslich erreicht man den durch Quantenfluktuatiomeniwierten Bereich nur
beiw = w¢, d. h. am quantenkritischen Punkt (QKP). In diesem Berercdem
die Quantenfluktuationen dominieren, zeigen viele Mesagmdein anderes Ver-
halten, beispielsweise zeigt der elektrische Widerstdhdine Abweichung von
p(T) = po+ AT? mit einem anderen Exponenten. Uber diese Anomalien ist der
QKP indirekt auch ber >0 nachweisbar.

Eine ausfuhrlichere theoretische Beschreibung erfolgt inmnken der Re-
normierungsgruppentheorie, deren Ausgangspunkte Skedeianz, Universali-
tat und Selbstéhnlichkeit sind. Eine Einfihrung zu krtise Phdnomenen ist bei-
spielsweise in$tanley99 und Referenzen darin zu finden.

Betrachtet man nun einen Phaseniibergang von einem magngésodneten
zu einem paramagnetischen Grundzustand, wie er z. B. im Dlmidéagramm

hwe ~ T > T, davz > 1.
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2 Theoretische Einfiihrung in die Phdnomene

PM
AF

SC

X, p
QKP

Abbildung 2.5: Schematisches Phasendiagramm mit einemtepiaitischen
Punkt (QKP). Markiert sind der antiferromagnetische (Afey, pa-
ramagnetische (PM) und der (méglicherweise) supraleg€Bd)
Bereich.

auftritt, so ergibt sich ein Bild &hnlicB.5. Links unterhalbTy befindet sich das
System im magnetisch geordneten Zustand. Auf der rechtiée fSelet sich der
magnetisch ungeordnete Zustand. Dazwischen befindet sicQuantenkritische
Punkt beix.. Die nur in der Nahe vom; auftretenden Quantenfluktuationen kén-
nen nun wiederum andere Wechselwirkungen im System vkest&r So wird
zum Beispiel in einigen Schwere-Fermionen-Systemen in ddreNles QKP Su-
praleitung beobachteMathur98 LéhneysenQy.

16 Falls mindestens drei Wechselwirkungen auftreten, vordeaich die zwei starksten fast kom-
pensieren, kann die dritte (meist sehr viel schwachere)héédwirkung das Verhalten in der
Néahe des QKP dominieren.
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3 Experimentelle Methoden

Physikern stehen eine Reihe von experimentellen MethodeNVerdligung, um
Untersuchungen festkdrperphysikalischer Phdnomendguiicthren. Je nach Fra-
gestellung erweisen sich bestimmte Methoden als besomgeignet. Prinzipi-
ell kann man zwischen mikroskopischen und makroskopisdhetmoden unter-
scheiden. Zu demakraskopischen Methoden gehdéren beispielsweise Messun-
gen der spezifischen Warmekapazitat, der thermischen Anadghoder der ma-
gnetischen Suszeptibilitdt sowie die Bestimmung von Trarigp3en (elektri-
scher Widerstand, thermische Leitfahigkeit,...). Diesetidden mitteln immer
Uber grof3e Teile der Probe. Im Gegensatz dazu konzentseriemikroskopische
Messmethoden auf die Bestimmung von physikalischen Ei¢pafign auf atoma-
rer Skala. Beispiele hierfur sind Rastermethoden (Rastdrefednmikroskopig-
Spektroskopie), NMR, NEXAFS sowie diverse Streumethoden. Idealerweise
kombiniert man mikroskopische und makroskopische Medsoaketn, um sowohl
kleine Strukturen als auch gemittelte Eigenschaften ioesén und vergleichen zu
konnen.

In dieser Arbeit wurden hauptsachlich Streumethoden mgsvegen der mag-
netischen (Wechselfeld-) Suszeptibilitat kombiniertden folgenden Unterkapi-
teln werden die einzelnen Methoden naher vorgestellt. &u§ liegt dabei auf
der Rekapitulierung des fir die gewonnenen Erkenntnissedarlichen Verstand-
nisses.

Im untersuchten System Ce&8i;_xGe)2 wurden interessante magnetische
Eigenschaften gefunden. Die mikroskopischen Untersugsmethoden sind auf
Magnetismus unterschiedlich sensitiv und nicht alle draudie impulsabhéngige
Bestimmung magnetischer Eigenschaften, wie z. B. den Nastaméferromagne-

1"Near Edge X-ray Absorption Fine Structure”-Spektrosleopi
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3 Experimentelle Methoden

tischer Ordnung. Daher fiel die Wahl auf Neutronenstreusighé KapiteB.1.1ab
Seite21) zur Untersuchung der mikroskopischen magnetischen Bdetften. Fir
eine Probe wurden die Daten durch eine Untersuchung miéstsianter magneti-
scher Rontgenstreuung (siehe Kap8dl.2ab Seite23) erganzt. Die in den unter-
suchten CeCibi, Proben gefundene Supraleitung wurde grol3tenteils per Wech
selfeldsuszeptibilitat (siehe Kapitgl3ab Seite27) wahrend der Streuexperimente
in-situ untersucht.

3.1 Das Streuexperiment

In diesem Kapitel sollen die fur das Verstandnis der Arbel¢vanten Fakten zu-
sammengetragen werden. Ausfuhrlichere Ausarbeitungansiad beispielsweise
in den ReferenzerAnderson06Lovesey84 Squires78zu finden.
Abbildung3.1zeigt den schematischen Aufbau eineffilaktometers. Der Auf-
bau ist fur alle Strahlarten (Neutronen, Photonen, ..nJiéh. Aus dem von einer
Quelle erzeugten polychromatischem Strahl wird mittefeegiMonochromators
ein Strahl mit einer festen Wellenlange (bzw. Energie) detvdls Monochro-
matoren werden sehr oft Einkristalle unter Ausnutzung dagBischen Streube-
dingung oder Geschwindigkeitsselektoren (‘Chopper’) \@rdet. Nach Durchlauf
diverser Strahlkorrektorén(nicht dargestellt) tffit der Strahl auf die Probe. Die
unter einem Winkel @ gestreute Intensitat wird mit einem Detektor eingefangen,
der meist um die Probe bewegt werden kann. Es gibt jedoch Mudtidetektor-
instrumente, bei denen an verschiedenéhPbsitionen Detektoren angebracht
sind. Dies erlaubt eine simultane Erfassung der Streuundiélgewahlten Streu-
winkelP. Spektrometer haben im Unterschied zufiktometern zwischen Pro-
be und Detektor noch einen Energieanalysator, um den Eidrgitrag zwischen
Strahl und Probe charakterisieren zu konnen. Dieser Aatdydasiert (wie auch
der Monochromator) meist auf der Bragg'schen Streuung aneidristall. Die
Probenrotatiorw wird fur kristalline Proben bendtigt, um die gewlnschteté€sd-

2Linsen, Blenden, Spiegel, Polfilter, Leitfelder...
SAufgrund ihrer gebogenen Form werden diese Multidetektariémals “Bananendetektoren”

genannt.
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3.1 Das Streuexperiment

Monochromator
: polychromatischer

Quellstrahl

Priméarstrahlfanger

Probe onochromatischer

Primarstrahl

Strahlstopp

K N29)
T

Detektor

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung eineffdktometers. Aus dem poly-
chromatischen Quellstrahl wird mittels eines Monochrarsagin
monochromatischer Primarstrahl gewonnen. Die Intend#&atan
der Probe gestreuten Strahles wird im Detektor ermitteltr D
Streuwinkel 2 und die Probendrehungsind mit Pfeilen markiert.
Der Erhebungswinkey charakterisiert die Detektorposition ober-
halb bzw. unterhalb der dargestellten Streuebene. Das Ramumw
kelelement des DetektorsQ) ~ AyA (20) ist ebenfalls skizziert
(rechts im Bild).

bene fir die Bragg'sche Beugung auswahlen zu konnen. Die Besbst ist meist
innerhalb eines speziellen Kryostaten angebracht. Dadk@onen Experimente
auch bei extremen Bedingungen (hohe Magnetfelder und tesfgo€&raturen) aus-
gefuhrt werden. Normiert man die Rate, mit der Teilchen in asmwinkelele-
mentd() gestreut werden, mit der Rate, mit der Teilchen auf die Pradfien, so
erhalt man den einfachftierentiellen Wirkungsquerschndt-/d(). Der im Raum-
winkel dQ) befindliche Detektor registriert eine dentfdrentiellen Wirkungsquer-
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3 Experimentelle Methoden

schnitt proportionale Zahlrate bzw. IntensitalMeranderliche Primarintensitaten
werden durch eine Normierung der Streuintensitat auf eRranérstrahimonitor
bertcksichtigt.

Zum Berechnen der Intensitaten ist es vorteilhaft, ein (expntell relevantes)
Koordinatensystem zu definieren:

& = K/[K| (3.1)

= K/ [& (32)

€& = & = (6 -§)/(2sin@) (3-3)
8§ =8 = (&+6)/(2cosO) (3.4)
8 =& = —(&x8)/sin® (3.5)
é=¢ = (00)=¢g (3.6)
& = @&cosO +§sin® (3.7)

g = &cos®-gsin® (3.8)

& = \/FZ(—Sina)éX—{—COSQ)éy—éZ) (3.9)

& = \/FZ(—sinwé(—kcoswéy—l—éz) (3.10)

& = COSwé + sinwe, (3.11)

Hierbei liegt der Streuwinkel@ zwischenEf undﬁ. Die Einheitsvektore® und

& liegen entlang des Primar- bzw. gestreuten Strahles. Ditoxené und €, lie-

gen senkrecht auf bzw. in der Netzebene und in der Streughetehe durchg
undé; aufgespannt wirdg; steht senkrecht auf der Streuebene. Der Impulsibertrag
q= ki — ki wahrend des Streuprozesses erfolgt in Rich@n®ie Polarisationeg

sind fur die beiden Richtungen senkrecht und parattalifds) und vor bzw. nach
dem Streuprozess (Indizésind f) angegeben. Die normierten Einheitsvektoren
des Kiristallgitters der Prob&, &, und&; sind fir eine [001]-[110] Streuebene an-
gegeben (mit Rockingwinked). Der allgemeine Fall ist in Referenkzqvesey96
angegebeh

“4In der angegebenen Referenz ist der Streuwinkel abweiahér@ statt 20 bezeichnet!
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3.1 Das Streuexperiment

3.1.1 Neutronenstreuung

Fur die Streuung unpolarisierter Neutronen ist ddfedentielle Wirkungsquer-
schnittg—g gegeben durchAndersonO6Lovesey84 Baruchel94 Kapitel V):

S—g = (S—S)N + (S—S)M : (3.12)
Die Indizes stehen hierbei fiir Streuung an nuklearen (N) bzagnetischen (M)
Streuzentren. Des Weiteren wird der Streuprozess durcBuleavektoig charak-
terisiert, welcher von der Wellenlangedem Streuwinkel @ und der Orientierung

der Probe abhangt:
B |q| _ 4nsin®
a=19="7

Fur Kristalle (Gittervektore®, b, ¢, BasisB) lassen sich beide Terme in Gleichung

(3.13)

(3.12 wie folgt ausdrticken:
Fur nukleare Streuung ergibt sich:

2
do
- — b: q P+
|5 >, 3 by enplid ()
3
_ (\2/2 > Fn(@fs(a-6) (3.14)
Ger.G.
Fn(d) = ) bjexp(id-rj) exp(-W;) . (3.15)
jeB

Hierbei bezeichnelb; die mittlere Streulange dgsten Atoms der Basi8 an der
Stellerj. Die Abmessungen des Atomkernes sind sehr klein gegeni@vetilo-
licherweise verwendeten Wellenlangen, sodasaicht vonq abhangt (isotrope
Streuung). Die Elementarzellen EZ werden mittels In#teturchlaufen.G be-
zeichnet einen reziproken Gittervektor (r. G.). Die Sumrambaltet nebe na-
tiirlich auch—G. Das reziproke Gitter wird durch die reziproken Gittergekn
@ = Zﬂ\%, b* = Zyr%f, c = 271%5)5 aufgespannt. Der nukleare Struktur-
faktor beinhaltet auch den Debye-Waller Faktor @xy;), welcher die tempera-
turabhangige Schwingungsamplitude der Atome um ihre Ruiepo beschreibt.

SIn der Kristallographie wird tiblicherweise eine andere Warttion verwendets* = 2x¢ p* —

N T Vez
Cxd =« _ dxb
Vgz’ Vez
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3 Experimentelle Methoden

Aufgrund des Faktor&(a— G) in Gleichung 8.14) erhélt man Reflexe an den Po-
sitionend = G des reziproken Gitters mity (G) als Strukturfaktor.

Um den Ausdruck fu(g—g)M auszuschreiben, muss zunachst einmal die Magne-
tisierungm (r) an den Orterr; der magnetischen Atome modelliert werden:

Z ][Zm 7) exp( I?-?)] ., (3.16)

)= j€Bwm
mit m(-7) = m(?)

33

=

m(

Hier wurde von der Fourierdarstellung Gebrauch gemacht. ddgte Term be-
schrankt die Magnetisierung auf die magnetischen AtomeemBasisBy,, die
zweite Summe lauft Uber alle Propagationsvektarefiir die m(7) # 0 gilt. Da
m(r) reellwertig ist, muss auah(—7) = m*(7) gelten. Die (reziproken) Vektoren
7, fur die m(¥) # 0 ist, beschreiben eine rdumliche Modulation der Magretisi
rungsdichte. Damit ergibt sich flr denfidirentiellen magnetischen Wirkungsquer-

schnitt:
. 2
&) - JZB 3, (@) explic (1 1)
_ VEZ GMngZ'ﬁML ‘ (G-Gw-7) . (3.17)
Fvi(d?) = éq><lfnﬂ><éq=lfm—%f , (3.18)
Fu(@?) = 223 fi(d)m@) exp(id-r) exp(-W) . (3.19)

j€Bwm

Ausgenutzt wurde die Darstellung deFunktion alss(x) = ¥ exp(ix- k). Glei-
chung B.19 definiert den magnetischen Strukturfakfy, der im Unterschied zu
dem nuklearen Strukturfaktdry ein Vektor ist. Der Fakt, dass nur die gusenk-
rechte Komponente der Magnetisierung in den Streuprozaegeld, wird durch
Gleichung 8.18 beschriebenBy bezeichnet die magnetische Basis, die Summe
tber By lauft Gber alle magnetischen Streuzentren der EinhelészBle Sum-

me UberGy lauft tber alle Punkte des magnetischen reziproken Gitters. G.),
welches nur durch die magnetischen Atome gegeben ist. t@lieises Gitter gleich
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3.1 Das Streuexperiment

dem reziproken Gitter aller Atome. Abweichungen ergebeh si a. fir den Fall,
dass kristallographisch &quivalente Atome nicht magoetsjuivalent sind (siehe
hierzu auch Kapited.1.4ab Seite64 sowie ReferenzKrontzeR).

Man erkennt, dass der magnetische Strukturfaktor nuigfes Gwm = 7 nicht
verschwindet, d. h. es treten 'magnetische Satelliten’(ﬁﬁeii 7 auf. Durch ge-
naue Bestimmung der Position€, + 7 lassen sich somit oft auch die Propaga-
tionsvektorerr bestimmen. Zum einen lasst sich hierdurch eine antifergmeti
sche Ordnung durch das Auftreten von magnetischen Sete#iflexen nachwei-
sen. Zum anderen ist die Intensitatsberechnung fur dielBeging der magneti-
schen Struktur von Nutzen. Hierfur wird jedoch ein Ausdrtigkden in Gleichung
(3.19 verwendeten magnetischen Atomformfakfg(q) bendtigt. Dieser ist im
Wesentlichen die (impulsabhangige) fouriertransforteiddagnetisierungsdichte
des Atomsj und ist fur verschiedene Atomkonfigurationen in Form voredpo-
lationskodfizienten in der Literatur zu finden, beispielsweise in trerrnational
Tables for ChrystallographyAnderson06 Kapitel 4.4.5) teilweise basierend auf
den Daten ausHreeman7}® In spharischer Naherung giBéruchel9:

f(d) = f(a) = <jo<s>>+%<jz<s>>, (3.20)
mits = Sil’li@) Eg,

mit dem Landéfaktog. Die Erwartungswerte der Integrale werden wie folgt inter-
poliert:

<jo(q) > ~ Agexp(—as’) + Bpexp(—bs®) + Coexp(—cs?) + Do (3.21)
<ja(q) > ~ (Aexp(-as’) + Bexp(-bs’) + Cexp(-cs’) + D) s (3.22)
mit Ao+Bp+Co+Dp=1 . (3.23)

3.1.2 Resonante magnetische Rontgenstreuung

Der Streuguerschnitt fir nichtresonante Réntgenstreusingroportional zu der
Anzahl der ElektroneZ eines Atoms. Die magnetische Photonenstreuung ist ein

2
relativistischer EHekt und dadurch einen Fakrén%) schwécher im Vergleich zu
(nichtmagnetischer) Ladungsstreuung. Diese ‘magnedidcitensitat ist deshalb
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3 Experimentelle Methoden

sehr schwach, nichtresonante magnetische Rontgenstexuragpte erfordern da-
her einen hohen messtechnischen Aufwand.

Lasst sich mit der Photonenenergie jedoch gerade ein Dipoliibergang an-
regen, wobei die fur Dipolibergange ublichen Auswahinegel = +1 und
Am = 1 oder 0 gelten, so kommt es zu resonanter Rontgenstreuurgi Da
wird ein Elektron unter Absorption eines Photons auf dasehé&lEnergieniveau
angehoben. Der Wirkungsquerschnitt hierfir hangt starkden beteiligten Wel-
lenfunktionen und deren Polarisation ab. Anschliel3enchkarier Absorption ei-
nes weiteren Photons und Reemission von zwei Photonen (bawilierte Emis-
sion) das Elektron (oder ein anderes aus dem angeregteawiwgeder in das
Ursprungsniveau zuriickspringen. Der Wirkungsquersthimtdiesen Prozess ist
deutlich grof3er als flr nichtresonante magnetische Petreuung. Hierdurch ent-
stehen sowohl eine starke Strahlabsorption (verringertdriagtiefe) sowie eine
(Resonanz-) Uberhéhung der gestreuten Intensitat um ettva 10¢, welche den
Faktor der relativistischenfiekte teilweise kompensiert.

Um diesen Verstarkungfekt nutzen zu kdnnen, ist jedoch eine bestimmte, ele-
mentabhangige Wellenlange erforderlich. Dies kann beispeise dazu genutzt
werden, um in einer Substanz mehrere ‘Sorten’ magnetisat@ne unabh&én-
gig voneinander zu untersuchd?engra9f Der genaue Zusammenhang zwischen
den Polarisationen der beteiligten Energieniveaus undpdirisationsabhangi-
gen Streuintensitat ist sehr komplex, siehe auch Refergteme85 Hannon88
Pengra94Lovesey96. Je nach Atomkonfiguration sind auch Quadrupoltibergange
beobachtbar. Diese treten oftmals bei leicht verringd?testonenenergibw auf
und sind somit gut von den Dipoliibergangen zu unterscheiden

Nach ReferenzRengra9lasst sich die gestreute Intensitat wie folgt darstellen:

() )

Der Vorfaktor enthélt die Elektronenladurgg die Elektronenmassee und die

—

)| (3.24)

Zexp(iq-?j)fj(lzi,

J

Lichtgeschwindigkeit. Die Summey}.; lauft Uber alle Atome (Streuzentren) an
den Orten?j. Im Gegensatz zur Neutronenstreuung wird hier mitdie Energie
der streuenden Teilchen (Photonen) bezeichnet. Die Ireplds einlaufenden und
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3.1 Das Streuexperiment

gestreuten Photonenstrahlen werden I_f.nilnd Ef bezeichnet. Wieder ergibt sich
der Streuvektor zg = ki — K. Im Weiteren soll das Augenmerk auf die Auswahl-
regeln, also die Falle mit Intensitat Null, gelegt werdesher werden die Vorfak-
toren nicht weiter bertcksichtigt. Nach RefereBtufme83 lasst sichfj im Fall
einer resonanten Dipolanregung, bis auf Vorfaktoren, wigtfdarstellen:

ipol 5 >
ij'po ~ & -6 (F11+ F1-1)

—i (& x&)-mj(F11—F1-1)
+ (& -mj) (& -my) (2F10— F11—F1-1) . (3.25)

Hierbei sindé = e;, e, undé; = e, e, die Polarisationen des Primar- bzw. ge-
streuten Strahles un; gibt das magnetische Moment am Atgran. Die Parame-
ter FLm, auf die hier nicht ndher eingegangen wird, hédngen starlkdeorEnergie
der Photonen sowie den konkreten Wellenfunktionen derillgeésn Zustande ab
und reprasentieren die Starke der beitragenden Uberg@igmg85. Der erste
Term in Gleichung §.25 tragt nur zur Ladungsstreuung an den PositioBerei.
Der zweite Term (linear im;) beschreibt magnetische Streuung (f&lls # F1-1)
und erzeugt Intensitat an den Positio@m 2, ist also fiir die magnetischen Satel-
liten verantwortlich. Der dritte Term beeinhalt eine quaidiche Abhangigkeit von
m; und erzeugt Intensitat auf den Positior@uind G + 27 (ftir eine einfache Mo-
dulationmj ~ cos(7-F) ist M ~ cos'(7-F) ~ [cog0) + cog(27- F)]). Im Weiteren
soll nur der zweite Term in Gleichun@.@9 (linear inm;) berticksichtigt werden.

Fasst man alle Kombinationen der Polarisationen des edekén Feldvektors
der Photonem und o (parallel und senkrecht zur Streuebene) vor und nach dem
Streuprozess zusammen, so lasst sich der zweite Term ioh@he @3.25 bis auf
Vorfaktoren wie folgt darstellen:

Mp = (3.26)

oc-o -0 | 0 Ei-mj
—I_()f~mj (R)ka)i)~mj

g—nT T—T

Hier bedeutet beispielsweise- o die Anderung der Polarisation des Photons von
& (parallel zur Streuebene) durch den Streuprozess,ialso senkrecht zur Streu-
ebene. Man erkennt, dass ﬁarJ_ m; kein Beitrag zur Intensitat im — o~ Streuka-
nal generiert wird. Fum; ||l?i oderm; || Ef ist hingegen derr — r Streukanal ohne
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3 Experimentelle Methoden

Intensitat. Aufgrund der Summe Ubgin Gleichung 8.24) ist die Auswertung bei
einer nicht kollinearen magnetischen Struktur deutlidinngeriger.

3.2 Strukturanpassung

Die (magnetische) Struktur eines Systems aufzuklarepjnstkomplexe Angele-
genheit. Zuerst werden die integralen Intensitdteg) ~ LP|f(c‘f)|2 verschiede-
ner reziproker Gitterpunkte (AnzahWeyp) mittels Rockingscarfsbestimmt (sie-
he auch ReferenBaruchel94 Kapitel V)). Anschliessend wird die Flache unter
der Kurve mittels Integration oder durch Gaulf3fits bestinibiese Daten werden
dann aufbereitet, um Einflisse der Probe, (Absorptionnktitn, . . .) sowie geo-
metrieabhangige Faktoren zu separieren. Auf diese Deataitshier nicht weiter
eingegangen. Als Resultat erhalt man das BetragsquadratrdketuSamplitude far
jeden untersuchten Reflex. Da die magnetische Strukturaudeli. A. jedoch eine
komplexe Zahl ist, besteht das Hauptproblem darin, die kexepPhase zu be-
stimmen, um daraus die Struktur zu rekonstruieren. Marlspin diesem Zusam-
menhang auch vom Phasenproblem der Rekonstruktion in dieaklion, welches
nicht umgangen werden kann. Es kann also nicht einfach ®tingtur ausgerech-
net’ werden.

Ein weit verbreiteter und auch hier benutzter Ansatz béstahn, das Problem
unter Anwendung eines Ausschlussverfahrens umzukehram: mabodelliert die
(magnetische) Struktur mittels eines Modells mMj, Parametern und berechnet
die Intensitaten, (dj) der Nexp. experimentell untersuchten Reflege Als Giite
des Modells wird oft die normierte Summe Uber die Abweiclaguadrate zwi-
schen modellierten und gemessenen Intensitgfeverwendet:

2 1 3 [lin.(6)) = lexp. ()

B Nexp.— Nth, i Uexp.(qj)z

Es werden aber teilweise auch andere Gutekriterien hezagga (gewichtete qua-

X (3.27)

dratische AbweichungeriR-Werte, etc. ), auf die hier nicht néaher eingegangen
werden soll. Ublicherweise bedeutet ein hoher bzw. niedriyert des Giitekri-
teriums, dass das Modell die Daten schlecht bzw. gut beithidierbei ist zu

5Dabei wird die Probe durch die Reflektionsbedingung gedtgatockt’).
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3.3 Wechselfeldsuszeptibilitét

beachten, dass verschiedene Kriterien bzw. deren Werezaumander nicht ver-
gleichbar sind.

Durch Variation demMNy,. Modellparameter und Vergleich der fiir verschiedene
Parametersatze ermittelten Gutekriterien wird das begiom® Modell gesucht.
Auch hier werden verschiedene Algorithmen verwendet, writhdellparameter
zu variieren. Hier sind zu nennen ‘Brute force’ (Abrastemesid-dimensionalen
Parameterbereiches), Downhill-Simplex (einfach zu im@atieren), simulated
annealing (zeitaufwandig) und Levenberg-Marquardt (kehiplex, ‘state-of-the-
art’). Ein detaillierte Beschreibung findet sich beispiedgse in ReferenzZ{ress02
Kapitel 10 und 15).

Die Ublicherweise verwendeten Anpassungsprogramme deeke breites
Spektrum von Anwendungsféllen ab und sind daher sehr komigla jedoch den
speziellen Problemen im System Ce(&i;_xGe,)2 gerecht zu werden und Einbli-
cke in die Prozedur der Strukturbestimmung und -modeltigrzu erhalten, wurde
ein eigenes Programm entwickelt. Dies erlaubt auch eiefafafpassungen, um
beispielsweise Strukturbilder zu generieren.

3.3 Wechselfeldsuszeptibilitat

Wahrend eines Neutronenstreuexperiments wird die Profge@tur Ublicher-

weise durch ein Probenthermometer bestimmt. Diese Thestewnsind zur

Vermeidung von Strahlungsschaden auf3erhalb des Neustoakles montiert.
Sowohl die Warmestrahlung auf die Probe als auch Hikskee, z. B. durch

Cadmium-Abschirmungen, kénnen eine Abweichung der wahrebdhtempera-
tur von der gemessenen Temperatur bewirken. Es ist abategkeaphysikalischen
Effekten mit starker Temperaturabhangigkeit notwendig, ddd&ntemperatur ge-
nau zu bestimmen. Hier bietet sich die Verwendung der Prelbstsals Sekundar-
thermometer an.

Die Auswahl an Messgréf3en, die in-situ ermittelt werdenn@nohne einen
speziellen Aufbau zu erfordern, ist allerdings beschrankitvon den Probeneigen-
schaften abhéngig. Einfache Mdéglichkeiten bieten belspieise der elektrische
Widerstand, die Hallspannung und die Wechselfeldsudazétitt. Durch Messung
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3 Experimentelle Methoden

der (stark temperaturabhangigen) Messgrol3e ohne akériStrahl wird eine Ka-
librierung gewonnen, mit der wahrend des Experiments diéhtemperatur er-
mittelt werden kann. Fur Neutronenstreuexperimente wegtel3e, volumindse
Proben bevorzugt. Diese weisen aber eine grol3e Querstldmitte auf und er-
schweren dadurch die Bestimmung der elektrischen Leitk&#tigZu beachten ist
ferner, dass integrale Messgrof3en nur eine ‘gemittelteb&untemperatur liefern
koénnen, also nicht auf lokale Temperaturvariationen, wi.Zzm Brennfleck eines
Rdntgenexperimentes, sensitiv sind.

Im System CeCgBip bietet es sich an, den supraleitenden Zustand Uber den
Diamagnetismus der Supraleitung zu charakterisieren. AndRiar supraleiten-
den Phase (béi. bzw. ugHc2) andert sich das diamagnetische Signal sehr stark,
somit kann der Zustand nahe des Randes bzw. die Ndhe zum Ravietblesser
charakterisiert werden, als nur Uber die Bestimmung der &eatpr und Vergleich
mit dem Phasendiagramm. Dies erlaubt dartiber hinaus Aeissdg Uber die ei-
ner reinen Temperaturmessung mittels Probenthermomatardgehen. Weiterhin
ist die integrale Grof3e Suszeptibilitat sensitiv auf didudoenanteile, wobei aller-
dings u. U. Abschirmgekte auftreten und ggf. berticksichtigt werden mussen.

Zur experimentellen Bestimmung der magnetischen Susziégtily werden im
Wesentlichen zwei Methoden angewendet:

1. Magnetometerbestimmen die Magnetisierumd der Probe in Abhangigkeit
vom auBeren MagnetfejehH. Fur M || H ergibt sichy dann als Ableitung
x = 0M/0B. Diese Messung ist in rein statischen Feldern mdglich umd wi
auch algdc-Methode bezeichnek (= xdc)-

2. Suszeptometerbestimmeny, indem die Probe einem oszillierendesc)
Magnetfeld ausgesetzt wird. Die Magnetisierung innertisbProbe vari-
iert dadurch zeitlich und induziert in einer Spule eine desZgptibilitatyac
proportionale Spannung. Diese Methode bendtigt ein kéemagnetisches
Wechselfeld und wird daher auak-Suszeptibilitat oder Wechselfeldsuszep-
tibilitat genannt.

Um wahrendeines Neutronenstreuexperiments, also in-situ, die ptibdeat
der Probe charakterisieren zu kbnnen, wurde ein Spulemsa2estimmung der
Wechselfeldsuszeptibilitat entwickelt. Die simultane ddeng erlaubt auch eine
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3.3 Wechselfeldsuszeptibilitét

@ =<— Probe

Kompensationsspule  Primarspule  Signalspule

Abbildung 3.2: Schematischer Aufbau eines klassisclagh\Wechselfeldsuszep-

tometers. Das durch die Primarspule erzeugte Magnetfélziart

in den Sekundérspulen identische Spannungen. Die Prolgé sor
durch ihre Magnetisierung fir eine Asymmetrie der Induksio
spannungen. Durch antiserielle Verschaltung der Sekspdim
wird der gemeinsame (Gleichtakt-)Anteil unterdrickt. Basultie-
rende Spannung wird mit einem Lock-In-Verstarker erntitteld

ist bei korrektem Abgleich proportional zur Suszeptikilitler Pro-

be.

direkte Korrelation der Neutronenstreudaten mit dem Dmedismus (und so-
mit den supraleitenden Eigenschaften), statt des Umwégete GrolRen Uber die
Bestimmung voriT und uoH einander zuzuordnen. Somit sind stérkere Aussagen
maglich, da der Umweg Uber eine weitere Messgrof3e entfallt.

3.3.1 Klassischer Aufbau

Der erste Aufbau des Spulensystems folgte dem Schema dasssskhen Wech-
selfeldsuszeptometers (BiRl2). Das Anregungsfeld wird von der mit Wechsel-
strom einer gewahlten Frequemzetriebenen Primarspule erzeugt. In den zwei
Sekundarspulen wird dadurch die gleiche Spannugdnduziert. Aufgrund der
antiseriellen Verschaltung kompensieren sich diese Spayan. In einer der Spu-
len (Signalspule genannt) ist die Probe platziert. Die Mgigrerung der Probe an-
dert sich durch das Anregungsfeld, und durch die Magnetisgeder Probe wird
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3 Experimentelle Methoden

Abbildung 3.3: Erster Aufbau des Spulensystems, montiert einem He-
Kryostaten. Die Probe befindet sich unsichtbar im Inneresm t-
kennt leicht die zwei Sekund&rspulen. Die Primarspule wiitaer
beide Kammern gewickelt.

eine zusatzliche Spannutdy in der Signalspule induziert. Diese Spannung wird
durch die zweite Spule (Kompensationsspule genannt) fedatt kompensiert.
Die resultierende Dierenzspannun@Js + Up) — (Ug) = Us, welche mit einem
Lock-In-Verstarkef gemessen wird, ist bei korrektem Abgleich proportional zur
Suszeptibilitat.

Bild 3.3 zeigt den realisierten Aufbau, montiert an eindde Kryostaten des
Hahn-Meitner-Institutes (HMI) in Berlin. Der gesamte Autbiaesteht aus hochrei-
nem Kupfer flr den Spulenkérper und fir den Probenhaltenimeien. Die Wick-
lungen erfolgten mit handelstblichem Kupferlackdraht.dgeginlagigen Sekun-
darspulen haben jeweils 200 Windungen, die zweilagige &spule 800 Windun-
gen. Die Auswertung der Signale erfolgte mit einem LocR/starker Modell
EG&G 726%. Der hohe Anteil von Stérsignalen konnte mit einem Vonmnigtr
mit Bandpass Modell EG&G 5113 reduziert werden.

’selten auch Phasengleichrichter genannt
8Die Firma wurde inzwischen von Signal Recovery aufgekaliétModellnummern werden aber

weiterhin verwendet
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3.3 Wechselfeldsuszeptibilitét

LAMAAAWWAMMAMM
| E—

Probe

Lotkontakte Gewinde
B Priméarspule

Il Signalspule
[ Kompensationsspule

B Neutronenschild
0 Kupfer

Abbildung 3.4: Aufbau des verbesserten Designs fur digtinSuszeptibilitats-
messung. Die Probe wurde neben die Spulen platziert. Ein Neu
tronenschild unterdriickt inkoh&arente Streuung an deneBpuhd
dem Spulenkérper.

Wahrend des Experiments wurden folgende Probleme bemeaktM2sssignal
war aufgrund des geringen Fullfaktors und der geringen Wfigdzahl der Sekun-
darspulen sehr klein. Auch traten Wirbelstréme auf, wettibd’robe und den Spu-
lenkdrper aufheizten, sodass letztlich mit einem sehnkleiAnregungsfeld gear-
beitet werden musste. Zum anderen wurde ein erhohter Watetgn den Neu-
tronenmessungen beobachtet, welcher auf die signifikadvieargen inkoharenter
Streuer (Kupfer, Wassergtan der Drahtisolation, ..) zurtickgeftihrt wurde. Das
Messsignal selbst wurde durch ein breites Spektrum ani§t@ien Uberlagert.
Daher wurde ein zweites, verbessertes Design entworfdohesdiese Probleme
reduziert.

3.3.2 Verbessertes Design

Bild 3.4 zeigt eine schematische Darstellung des verbesserteeraites. Ab-
weichend von der klassischen Anordnung wird die Probe hatinnerhalb der
Signalspule, sondern aul3erhalb platziert, sodass dierdveut die Spule nicht
durchdringen mussen. Neutronen, die die Spule dennoéerireverden durch
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3 Experimentelle Methoden

Abbildung 3.5: Bild des verwendeten Aufbaus wahrend eine&gperimente am

Institut Laue-Langevin (ILL) in Grenoble. Die Probe (reshm
Bild) ist mit GE-Varnishgeklebt und zuséatzlich mit Kupferdraht
fixiert. Der Spulenkorper aus hochreinem Kupfer ist inntoker
Spulen langs geschlitzt und mit Stycast 1266 stabiliiern Wir-
belstrome zu reduzieren. Die Primarspule wurde mjgmOoNbTi-
SupraleiterdrahtT; = 8.8 K) gewickelt, die Sekundarspulen mit
70um Kupferlackdraht.

den Neutronenschild absorbiert. Durch den Aufbau bedistgsowohl das An-
regungsfeld am Probenort inhomogen als auch ffek&ve Fullfaktor stark redu-
ziert. Letzterer wird durch eine grof3e Anzahl Sekundarwngen kompensiert.
Die Inhomogenitat des Anregungsfeldes erlaubt keine MesderabsoluterSus-
zeptibilitat und kann das Messsignal modifizieren. Fir dengesehenen Einsatz-
zweck werden diese Einschrankungen jedoch in Kauf genomBiearseits wird
eine Kalibrierungsmessung vorgenommen und anderersétesdie absolute Sus-
zeptibilitat aus Labormessungen bekannt sein.

Bild 3.5 zeigt den realisierten Aufbau, wie er fur ein Experiment arstitut
Laue-Langevin (ILL) in Grenoble benutzt wurde. Der Spul@mer besteht aus
hochreinem Kupfer, damit auch bei sehr tiefen Temperateieangute Warmeleit-
fahigkeit sichergestellt wird, sodass Probe und Spulerggltihlt werden. Inner-
halb der Primérspule ist der Spulenkérper langs geschiitat Wirbelstrome zu
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Abbildung 3.6: Messung einer Bleiprobe im Temperaturbér€ie= 4 - 10K. Die
Supraleitung von Blei unterhalb varf? = 7.2 K ist gut zu sehen.
Die Anomalie bei etwd . = 8.8 K ist auf die einsetzende Supra-
leitung des Spulendrahtes der Primarspule zurtckzufliB@rca.
5.8 K wird vermutlich das Létzinn supraleitend.

reduzieren. Aus Stabilitdtsgrinden wurde der entsteh&nagchenraum mit Sty-
cast 1268 ausgefiillt. Die Primérspule wurde direkt auf den Spulep&bigewi-
ckelt, gefolgt von den Sekundarspulen. Dabei erfolgte jlsvene Isolation mit-
tels dinnem Zigarettenpapier, um Kurzschlisse zu verhindgm die resistive
Heizung der Primarspule zu vermeiden, wurde hierfir Sefeatiraht verwendet.
Der verwendete kupferummantelte NbTi-Supraleiterdratttdine Sprungtempe-
ratur vonT, = 8.8 K. Fur den anvisierten Temperaturbereich fir Messuwgan
T = 0.03- 1K bestehen daher reichlich Reserven.

Bild 3.6 zeigt eine erste Messung einer Bleiprobe mit dem verbessBrsign
in einem Heliumkannenkryostaten. Die Probe selbst maRanurx1 x 1 mri. Der

9Stycast 1266 ist ein auf den Warmeausdehnungikamnten von Kupfer bei tiefen Temperaturen
optimierter Zweikomponentenkleber.
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3 Experimentelle Methoden

Anregungsstrom durch die Primarspule betrug 1 mA und dieedumngsfrequenz
135 Hz. Die Messung selbst erfolgte mit dem o. g. Lock-Instérker und Band-
pass, um den Einfluss von Stérsignalen zu reduzieren.

Unterhalb einer Temperatur voh ~ 7.4 K wurde eine stark negative Suszep-
tibilitéat ermittelt (rote Messpunkte). Durch den Vergleimit einer Leermessung
(schwarze Messpunkte) ist dieser Sprung mit der einse¢ere8dpraleitung in Blei
(TPP ~ 7.2K) zu identifizieren. Der supraleitende Ubergang demBriicklung
zeigt sich beil; ~ 8.8K. BeiT ~ 5.8 K weicht die Leermessung von dem erwar-
teten konstanten Wert ab. Dies ist vermutlich auf das Emeseton Supraleitung
im Lotzinn der Létkontakte zurtickzufihren. Zusammenfaddeann festgestellt
werden, dass der Aufbau die Anforderungen bzgl. Signaligmael und Auflosung
erfullt.

3.3.3 Neutronenabschirmung

Zur Abschirmung der Spulen wurde handelsibliches BornjBM) in Form eines
Hohlzylinders (L&ngd = 23 mm, Durchmesser = 9 mm, Wandstarkel =
0.8 mm, Dichtep ~ 2 glem®) verwendet. Rontgenpulvefttiaktometrie ergab eine
weitgehend amorphe Zusammensetzung, jedoch scheinegraihitartige Ringe
mit einer Orientierung parallel zur Oberflache auszurichies ist aufgrund der
Herstellung durch eine@VD-Prozes¥ verstandlich.

Die Abschirmwirkung beruht auf der starken Neutronengisaom des!oB-
Isotops, welches in der Natur mit einer Haufigkeit von etwad ¥8 vorkommt.
Zur Bestimmung der Absorptionslange= (on)~! benétigt man die Atomdichte
n = pNa /My mit der Massendichte, der AvogadrozahNa und dem molaren Ge-
wicht My= 24.817 gmol. Hierbei istc = 769 barn der Absorptionsquerschnitt von
BN. Dringt der Neutronenstrahl durch die Abschirmung derkBid, so tritt eine
Intensitatsabschwachunglo = exp(—d/u) auf. Die Verwendung von isotopen-
reinem°BN wiirde die Intensitatsabschwachung um mehrere GroRemogen
erhohen, jedoch ist leider kein isotopenreines Bornitrigiklich.

Die Tabelle3.1zeigt zusammengefasst die charakteristischen Eigerischain
Bornitrid (zusammengestellt aus den ReferenBaage52Rudolph Dianoux0)).

10Chemical Vapor Deposition
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3.4 Proben

Material Dichte Absorptionslange Abschwéchung
p(g/cm?) p(mm) /1o =exp(-0.8mny u)
hexagonales BN  2.27 0.227 2.971072 = 100:3
kubisches BNl  3.48 0.148 4551072 = 220:1
verwendetes BN ~2 0.26 5102 = 20:1

Tabelle 3.1: Ubersicht tiber die Eigenschaften von Bornitrideiden kristallinen
Modifikationen sowie der verwendeten amorphen Form. Naties
Isotopengemisch hat einen Absorptionsquerschnitt 769 barn.

Zum Vergleich enthéalt die Tabelle sowohl die Werte fir Bardiin den kristal-
linen Modifikationen sowie des verwendeten amorphen BN. M&erant, dass
die schwerer herstellbare kubische Modifikation aufgruadh®heren Atomdich-
te Neutronen starker absorbiert. Jedoch bewirkt auch daswelete Bornitrid ei-
ne flr den vorgesehenen Einsatzzweck ausreichende lidtisasischwéachung. Bei
zweifachem Durchgang durch die Abschirmumg=€ 1.6 mm) wird der Neutro-
nenstrahl um mindestens den Faktor 400 abgeschwacht.

3.4 Proben

In dieser Arbeit wurden Neutronenstreuexperimenteff{@ktion und elasti-
sche Streuung) an mehreren Einkristallen durchgefihe. @BCu(Si1—xGe)2-
Proben wurde von Micha Deppe, die CeSu-Proben von H. S. Jeevan her-
gestellt und charakterisiert (beide Max-Planck-Institiit Chemische Physik
fester Stdfe). Dabei kommt eine modifizierte Bridgeman-Technik mit Kerpf
Eigenfluss und nichtstdchiometrischer Einwaage zum Eingaese Methode ist
notwendig, da CeCi(Si;_xGe)2 peritektisch wachst. Der Germaniumgehalt der
CeCuy(Si1—xGe)2-Proben wurde mittel& DX-Analyse ermittelt. Die CeCibip-
Proben wurden mittels Messungen der spezifischen Warmekd#pand der
Wechselfeldsuszeptibilitat klassifizieD¢ppeO4aJeevah Da aufgrund der Pro-
bengrol3e nicht alle Messungen an den Neutronenprobenfdbrblar waren, wur-
de teilweise stattdessen ein benachbartes Stick aus demdghtch charakteri-
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siert. Aus jedem Batch wurden auch weitere Proben fur andegoerinente ent-

nommen.
Probe Klassifizierung| Massem | ungefahre GréRe (mh
CeCuy(Sip.55Ge.45)2 570mg 3x4x5
CeCuy(Sip.64Ge.36)2 668 mg 4x4x7
CeCuy(Sip.82Ge.19)2 1.63g 5x5x7
CeCuySi» A-Typ 350mg 3x4x4
CeCuySin A/S-Typ 680 mg 4x4x%x6
CeCuySip A+S-Typ 5.6¢0 8x8x18
CeCuySip S-Typ 2.0g 6x8x8

Tabelle 3.2: Ubersicht tiber die Eigenschaften der mittelsthdnendiraktion un-
tersuchten Proben.
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4 Modellsubstanz
CeCuy(Si1_xGex)2

Nach der Entdeckung der Supraleitung im Schwere-Fermi@ystem CeCiSip
wurde dieses neue Phanomen intensiv stud@&tedlich79. Analog zu anderen
Cer-basierten Schwere-Fermionen-Systemen konkurriegtégchweitige antifer-
romagnetische Ordnung mit einem unmagnetischen GruratmisDas Verhalt-
nis der Wechselwirkungen wird durch die Hybridisierung Ger-4f-Momente mit
den Leitungselektronen stark beeinfludabnevert98 und enthaltene Referen-
zen). Daher wurden auch andere Cer-basierte Systeme mipFh@&truktur un-
tersucht, beispielsweise CefSib und CeCyGe, (Mathur98 Steglich96h. In die-
sen Systemen bildet sich im Grundzustand eine langreitig@eintiferromagne-
tische Ordnung, die durch die Anwendung von hydrostatiscBeuck p kontinu-
ierlich unterdrtickt wird Tn(p — pc) — 0). Zusatzlich findet man in der Nahe
von p; Supraleitung unterhallbc, wobei p; und T fir beide Systeme verschie-
den sind Jaccard9R Dieses Verhalten wird auf einen quantenkritischen Pbekt
pc zurtickgefuhrt. Sieht man von (aufwandigen) ExperimentgenDruck ab, so
bietet die isoelektronische Substitution von SiliziumaduGermanium eine gute
Maglichkeit, die kontinuierliche Entwicklung der inteszsiten Eigenschaften von
CeCuySiy nachzuvollziehen.

CeCuyGe, hat unterhalbTy ~ 4.1K einen Fermi-Nesting dominierten
(Zwicknagl0?) antiferromagnetischen Grundzustand mit leicht redtemeiMo-
mentenuorg.  1lug (Knopp89 Krimmel97h. Sparn und Mitarbeiter berichten
uber zwei Phasentibergange innerhalb der magnetisch ggendPhaseSparn97.
Der erste beil'1 ~ 2.4K deutet auf eine Spin-Reorientierung hin, der zweite bei
TL =~ 1Kist vermutlich ein Lock-In-Phaseniibergang.

37



4 Modellsubstanz CeG(5h_xGé& )2

CeCuySip hingegen zeigt im Homogenitatsbereich unterschiedliagberischaf-
ten: eine magnetische Phase (als A-Phase bezeichnethaibteonTa ~ 0.8K,
Supraleitung (oft als S-Phase bezeichnet) mit einer pridfegngigen kritischen
TemperaturTc = 0- 0.7K oder beide Phdnomene (iny&Typ), wobei die
Supraleitung die A-Phase unterdricktéglich96h. Die in Messungen der spe-
zifischen Warme gefundenen Anomalien deuteten ob ihrer eieldlaren Gro-
Be darauf hin, dass schwere Quasiteilchen flr beitiekie verantwortlich sind
(Steglich79 BredI85.

Beide Substanzen haben die gleiche tetragonal innenzgatrienCpSio-
Struktur (14mmm), siehe auch #139 in ddnternational Tables for Crystallo-
graphy (Hahn0§. Bild 4.1 zeigt eine Abbildung der tetragonalen Einheitszelle.
Die Cer-Atome besetzen die Positionen in den Ecken und in die Mer Ein-
heitszelle (Wyckh&f Position 2a). Kupfer-Atome sind mittig auf den Seitenfla-
chen in der H6hé/sc und 3/4c positioniert (Wyckhd Position 4d). Der einzi-
ge freie Parameter der Struktur ist did’osition der auf den Seitenkanten plat-

Abbildung 4.1: Einheitszelle von Cegbi1_xGe)2. In der innenzentrierten tetra-
gonalen Einheitszelle sind zwei chemische Formeleinheitehal-
ten.
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zierten SiliziuniGermanium-Atome (Wyckho Position 4e). Die Gitterparameter
a~4.1A, c~ 10.0A undz ~ 0.37 variieren nur schwach zwischen CeSi und
CeCuyGe (Knebel9§.

Da es im System CeG(5i1-xGe)2 keine Mischungslicke gibtDeppe04s
lasst sich also sehr gut die Entwicklung von einem magretigordneten zu ei-
nem supraleitenden System untersuchen. Zu Beginn dieseitArdr der Erkennt-
nisgewinn durch die verfigbaren, meist polykristallinenolden stark begrenzt.
Zwar wurden Messungen an Einkristallen durchgefilrinfgmel973, jedoch wa-
ren diese sehr klein. Infolgedessen konnte, vom magnegsohdneten System
CeCuyGe ausgehend, die magnetische Ordnung nurxfi 0.6 nachgewiesen
werden Knebel96 Krimmel973.

Bild 4.2 zeigt das aus thermodynamischen Messungen an Polyleisgwon-
nene §, T)-Phasendiagramm von Ce&8i1_xGe()2 (Trovarelli97). Mehrere Pha-
senubergénge lassen sich in Abhangigkeit vom GermaniutaidAx verfolgen.

5 T T T T
4—
P
3
© 3
-
*é o Tp A AA T o]
O Ll *—e. — 7 B i
o 1
c \\
o
T

—

A 77

—
o

00.0 0.2 . 0.4 0.6 . 0.8
Ge-concentration x

Abbildung 4.2: Magnetischex,(T)-Phasendiagramm von Ce&8i1_xGe()2 aus
(Trovarelli97).
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4 Modellsubstanz CeG(5h_xGé& )2

Unterhalb der magnetischen Ordnungsiubergangel yizw. Ta gekennzeichnet,
wurden weitere Ubergange innerhalb dieser Phasen gefulierhochste Pha-
senubergangstemperatur sowie das geordnete magnetismherivisteigen kon-
tinuierlich mit wachsendem Germaniumgehalt~ir x > 0.6 war die Natur des
mit Ty bezeichneten Phasenubergangs mithilfe von Neutroneesierimenten
an Pulverproben als antiferromagnetische Ordnung mit stealuziertem Moment
bekannt Knebel96 Krimmel979. Dieser Nachweis gelang nicht fiar< 0.6, so-
dass die Natur des Phasentubergangs lediglich als ‘magmetia magnetfeldab-
hangig’ bekannt war.

Zu Beginn der vorliegenden Arbeit bestanden also zahlreifieaee Fragen. Die
Natur der A-Phase war ebenso unbekannt, wie die Wechselmgtldie zur Supra-
leitung fuhrt. Inwieweit unterscheiden sich die magnétest Strukturen innerhalb
der geordneten Phase? Welchen Einfluss tbt die Substiautiattie magnetischen
Strukturen aus und wie sieht die Wechselwirkung zwischegnétismus und Su-
praleitung aus? Aul3erdem sind die von verschiedenen Adrappen publizierten

3 CeCu,(Si ,Ge ),
N
i T
» PM o 1 |
= :
1 TL -
AFM .
0 SC. | L | L | L | L
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5

Abbildung 4.3: Magnetisches(T)-Phasendiagramm von Ge&8i;_xGey), fur
0 < x < 0.5. Zusammenstellung aus verschiedenen Messungen an
Einkristallen(Deppe04bStockert0%. Die Fragezeichen markieren
offene Fragen: siehe Text.
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4.1 CeCHu(Si 556G 45)2

Daten nicht Uberall konsistent (vergleiche beispielseveie Phasendiagramme in
den ReferenzenTtovarelli97 Knebel96 Krimmel973). Essentiell zur Beantwor-
tung dieser Fragen war jedoch die Aufgabe, Einkristalleligender Grof3e mit
definierten Eigenschaften reproduzierbar herzustellézs felang erst nach 2000
in der Arbeitsgruppe von Dr. Christoph Geihel

Von dieser Arbeitsgruppe wurden auch die in dieser Arbagrsuchten Einkris-

talle zur Verfigung gestellt. Da fik > 0.6 die Untersuchung der antiferromagne
tischen Ordnung bereits durchgefiihrt wenébel9§, konzentrierten sich unsere
Untersuchungen auf das Gebiek 0.6. Hierzu wurden Einkristalle mit verschie-
denen Zusammensetzungen hergestellt und charakteriBieppe04a Jeevan
Makroskopische Messungen fanden innerhalb der magnetigehasdy weitere
Phaseniibergange fir alle Proben, obgleichxbei 0.25 die Ubergangstempera-
turen nahezu entartet sind. Bi#ftd3 auf Seite40 zeigt ein aus makroskopischen
Messungef erstelltes schematisches, [T)-Phasendiagramm fiir & x < 0.45.
Die Zusammenstellung erfolgte aus den QuellenDefpe04b Stockert0% und
deren Referenzen.

Als erste Probe wurde ein Einkristall mit nomingl= 0.5 hergestellt, der mit-
telsEDX-Analyse bestimmte Germaniumanteil betragt nach Refel2epfe043a
jedochx = 0.45. Kleinere Abweichungen im Prozentbereich zwischeminel-
ler und tatsachlicher Zusammensetzung wurden im gesanytster gefunden
(Deppel4n Fokus der Untersuchungen an Ce(Biy 55Gey 45)2 war der Nach-
weis und die Bestimmung der magnetischen Ordnung mittel$rdi@enstreuung,
um dann schrittweise die Eigenschaften von Proben mit igiedgm Germanium-
gehalt und schlussendlich von CeSip zu ermitteln.

4.1 CeCuy(Sig.55G€0.45)2

Nachdem Einkristalle ausreichender Groéfe und Qualitachdutie Arbeit
von Micha Deppé zur Verfiigung standenDeppe04 machten die Untersu-
chungen am CeC\(Sip55G&y.45)2-System grol3e Fortschritte. Von Oliver Sto-

IMax-Planck-Institut fir Chemische Physik festerfBto
2u. a. elektrischer Widerstand, spezifische Warme, Susiiégtinnd Magnetisierung
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4 Modellsubstanz CeG(5h_xGé& )2
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Abbildung 4.4: H K 0.51)-Streuebene von Ce&Big 55Ge 452 bei T = 70 mK
< Tn =~ 3K, aufgenommen bel = 2.39 A von O. Stockert am
E2-Diffraktometer des HMI Berlin. Die magnetischen Satelliten,
deren Ursprung in deH K 0) Ebene liegt, sind mit einem Kreis
markiert. Aufgrund der hohen vertikalen Akzeptanz des Ktetrs
sind auch die Reflexe mit = 0.49 erfasst. Die Pfeile markieren
Reflexe, die durch ein Fremdkorn erzeugt werden und nicht zur
magnetischen Ordnung gehdren. Der Propagationsvektatesaur
7 = (0.277 0.277 0.51Lbestimmt Stockert03.

ckert wurde ein Experiment am Flat-Cone-Neutrondindktometer E2 des
Hahn-Meitner-Institutes (HMI) in Berlin durchgefihrStockert03. Die Probe
CeCuy(Sig 556G 45)> wurde in einen?He/*He-Entmischungskryostaten so befes-
tigt, dass eineH K 0)-Primérstreuebene realisiert ist. Mittels Flat-Conehrek
wurden (beil = 2.39 A) die reziproken Ebenehl(K L) mit L = 0— 1 untersucht.
Unterhalb vonTy = 3.1K wurden beiL ~ 0.5 antiferromagnetische Satelliten
gefunden. Bild4.4 zeigt einen Ausschnitt der reziprokeH K 0.51)-Ebene von
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4.1 CeCHu(Si 556G 45)2

CeCuy(Sip55Gey 45)2 bei T = 70 mK. Die Pfeile markieren Reflexe, die durch ein
nukleares Fremdkorn erzeugt werden und nicht zur maghetis©rdnung geho-
ren (sie verschwinden nicht b&i> Ty). Bei tiefster Temperatur sind die Positio-
nen der antiferromagnetischen Satelliten kompatibel miéra einfachen Propa-
gationsvektor = (ty 7 7.) = (0.2771) 0.2771) 0.51(3)) mit ry = 7«. Die
Satelliten von Reflexen deH(K 0)-Ebene sind in Bildt.4 durch Kreise markiert.
Aufgrund der hohen vertikalen Akzeptanz des Detektors emiadich die Satelliten
der H K 1)-Ebene belL = 0.49 erfasst. Weiterhin konnte nur dieKomponente
des Propagationsvektors temperaturabhéngig bestimndewer

Der erfolgreiche  Nachweis antiferromagnetischer  S&elli in
CeCuy(Sips5Gen 45)2 stellt den Startzeitpunkt dieser Arbeit dar. Ein Ziel die-
ser Arbeit war es, die magnetische Struktur bei einer Proliehohem ugrq.
(also z. B. CeCy(Sip 55G&.45)2) zu bestimmen und hin zy ~ 0 (d. h. reinem
CeCuySiy) zu extrapolieren. Die Bestimmung der magnetischen Strukiu
CeCuy(Sip.s5Ge 45)2 stellte lange Zeit eine grol3e Herausforderung dar. Nurtdurc
die Kombination verschiedener Experimente konnte diesgd-geldst werden.
In den folgenden Unterkapiteln wird daher der beschrittéfeg zur Losung der
mikroskopischen magnetischen Struktur k= 0.45 nachgezeichnet.

4.1.1 Propagationsvektor (D23)

Um den Temperaturverlauf des magnetischen Propagatiktasgeund die (ma-
gnetische) Struktur genauer zu untersuchen, wurde einriExget am Einkristall-
Diffraktometer D23 des ILY durchgefiihrt. Der Neutronendetektor dieses In-
strumentes kann so positioniert werden, dass auch BraggretelRerhalb
der horizontalen Streuebene vermessen werden konnen. iBkrigiall aus
CeCu(Sip 556G 452 mit einer Masse vom = 570 mg wurde so auf einem Kup-
ferpin befestigt, dass sich nach Einbau in eifkle-Kryostaten eine horizontale
(H H L)-Streuebene ergab. Die Wellenlange betiug= 1.2805A. Nach Ab-
kihlung aufT = 4.2K und Bestimmung der Orientierung, wurde bei 150 (53
unabh&ngigen) zuganglichen nuklearen Braggreflexen einilRysdan durchge-

3Das Institut Laue-Langevin betreibt einen Hochfluss-Amisgsreaktor in Grenoble, Frankreich.
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4 Modellsubstanz CeG(5h_xGé& )2

fuhrt, um die integrale Streuintensitat zu erhalten. Més#in Daten wurde die
Kristallstruktur verfeinert, wobei sich eine sehr gute Aspung ergab und die in
der Literatur ver@entlichte I4mmm Struktur bestatigt wurde. Auch der Parame-
ter z dieser Struktur, die-Position der SiliziunflGermanium-Atome, bestatigt mit
z = 0.387415) die Literaturwerte Knebel9§.

Wie bereits in KapiteB.1.1ab Seite21 gezeigt, modifiziert eine ferromagneti-
sche Komponente einer magnetischen Struktur nur die livd¢asif den nuklearen
Braggreflexen, nicht jedoch die Intensitat der antiferronedigchen Satelliten. Um
eine mogliche ferromagnetische Komponente der bereitsngehen antiferroma-
gnetischen Ordnung zu finden, wurden Bei= 0.3 K wiederholt die Intensitaten
nuklearer Braggreflexe ermittelt, um Veranderungen auimesp Im Rahmen der
Auflésung wurde keine ferromagnetische Intensitat gefande

Weiterhin wurde bei tiefster Temperatlir = 0.3K eine Auswahl von ma-
gnetischen Reflexen zentriert, um den magnetischen Propagyagkiorr =
(th 7k 7L) genauer zu bestimmen. Wie zuvor konnte die Relatign= 7«
bestatigt werden. Diél-Komponente des Propagationsvektors schwankte kaum,
jedoch traten furrp Werte zwischen 0.49 und 0.51 auf. Dies wurde zunéachst
darauf zurtickgefuhrt, dass aufgrund der groReaitterkonstante und der re-
lativ kleinen reziprokerc*-Achse die Auflosung in (O Q)-Richtung schlech-
ter ist als in H H 0)-Richtung. Als Mittelwert Gber ca. 100 Reflexe ergab sich
T= (0.27:{1) 0.2731) 0.505(3)) mit einem Fehler von weniger als 1%.

Daraufhin wurde anhand zweier ausgesuchter magnetischiex®elie Tem-
peraturabhangigkeit des Propagationsvektors bestimasuDvurden der Satel-
lit des (0 O 6)-Reflexes (0.273 0.273 6.51) und der Satellit(@e® 0)-Reflexes
(2.727 1.727 -0.51) verwendet. Bi#tl5 zeigt Rockingscans uber diese Satelliten
bei ausgewahlten Temperaturen fernab von den bekannteemizergangen. Im
Weiteren werden diese Satelliten nach ihrem Ursprung sdeteRichtung bzgl.

7 als 006+ und 220- bezeichnet. Diese Reflexe wurden gewéhlt, da sieheime
magnetische Intensitat haben, ihre Vektoren im reziprét@mm nahezu senkrecht
aufeinander stehen und beide i@-Bereich der hdchsten Instrumentauflosung lie-
gen. Die Verwendung hoch indizierter Reflexe bewirkt nuriéefnderungen des
Streuwinkels ® bei einer Anderung des Propagationsvektors, jedoch starite-
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Abbildung 4.5: Rockingscans in Ce&8ips5Gey 452 bei ausgewahlten Tempe-
raturen fernab von einem Phasenibergang. diosition und
Streuintensitat der magnetischen Braggreflexe (0.273 GZD
und (1.727 1.727 -0.51) veréndern sich deutlich mit der Tenayp
tur. Die Linien geben einen Gaul¥fit an die Rohdaten wieder. Die
Kurven wurden um jeweils 50 Einheiten gegeneinander versch
ben.

rungen im Rocking-Winkeb. Da sich eine Anderung des Propagationsvektors auf
die Position der untersuchten Reflexe unterschiedlich aliswasst sich aus den
beobachteten-Verschiebungen spater die Anderung des Propagationsgeid-
konstruieren. Daher kdnnen alle relevanten InformatianérRockingscans Uber
beide Reflexpositionen bestimmt werden. Die Temperaturapbkeit wurde so-
wohl mit steigender als auch mit fallender Temperatur best. Dabei wurde nach
der Temperaturstabilisierung noch eine Zeit lang gewautatdie Probe sicher zu
thermalisieren.
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Abbildung 4.6: Temperaturabhangigkeit derPosition und Streuintensitat der
magnetischen Braggreflexe (0.273 0.273 6.51) und (1.72771.72
-0.51) in CeCu(Sig 55G& 45)2. Die Linien sollen den Verlauf un-
terhalb Ty verdeutlichen. (Instrument D23 (ILL Grenoble), Wel-
lenlangel = 1.2805A.))
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4.1 CeCHu(Si 556G 45)2

Beide Reflexe zeigten eine Temperaturabhangigkeit sowoét fosition als
auch ihrer Streuintensitat. Bild.6 zeigt die Position und die integrale Intensitat
beider Reflexe als Funktion der Temperatur. Bei= 1.3— 1.5K ist ein hystere-
tischer Sprung in der Reflexposition zu beachten. Die Hysgeveeist auf einen
Phasenubergang erster Ordnung hin. Unterhalb diesesrRiteesgangs sind so-
wohl die magnetische Intensitat als auch der Propagatidbsvkonstant. Letzte-
res Verhalten wird in der englischsprachigen Fachliteralsi ‘Lock-In transition’
bezeichnet, daher bekam der zugehorige PhasenibergaBygrdbs|T, zugewie-
sen. Oberhal@, verandert sich die Reflexposition kontinuierlich und die m&g
tische Intensitat nimmt langsam ab. Beir~ 2.2- 2.3K findet man eine leichte
Anomalie sowohl in der Position als auch in der Intensitaése Temperatur ent-
spricht dem Phasenubergang bei(siehe Phasendiagramm in Bdd3 auf Seite
40). Aus der Intensitatsanderung lasst sich auf eine Spini&#@rung beiT
schlie3en. DieserfEekt ist auch an anderen magnetischen Braggreflexen, z. T. so-
gar starker, beobachtbar. Beide Phasenlubergangstemparkturelieren sehr gut
mit den Anomalien, die bei Messungen der thermischen Ausdai gewonnen
wurden QeschlerOh Bei der Néel-Temperatdry ~ 3.1 K schlie3lich verschwin-
det die magnetische Intensitat. In der Nahe vgnist auch kritische Streuung
beobachtbar, darauf wird hier nicht weiter eingegangen.

Mit dem bei tiefster Temperaturp = 0.3 K ermittelten Propagationsvektor als
Bezugspunkt Iasst sich aus den ermittelten Positionsandenuwer 006 und 220-
Satellitendw die Temperaturabhangigkeit des Propagationsvektorgrrasn. Im
Folgenden werden die Positionsanderunge(il ) = w(T) — w(To) beider Satel-
liten (mit Indizes 006 und 220- gekennzeichnet) sowie die Anderung der Kom-
ponenten des Propagationsvektors:

6tH(T) = 7n(T) —H(To) (4.1)
otrL(T) = 7(T)—=7L(To) (4.2)

als zweikomponentige Vektoren betrachtet. Mit den Andgemder Reflexpositio-
nendwoos (T) und dwzzo-(T) sowie den Ableitungefd< ) und (§< ) fur beide
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4 Modellsubstanz CeG(5h_xGé& )2

Reflexe (008 und 220-) lasst sich die temperaturabhangige Anderung gmpP
gationsvektors bezogen auf die Werte Bewie folgt bestimmen:

T dwgos:  dwoos |1
5TH (T) _ 5TH( ) _ drq dr. ] 6w006+ (T) . (4.3)
oTL oTL (T) —d‘giao' _dcé‘zrzl_o- 0wW220-

Die Ableitungen%—f werden hierbei nur fur die Positionen blej ausgewertet. Da
nur eine geringe Temperaturabhangigkeit ermittelt wisdl,diese lineare Néahe-
rung gerechtfertigt. Mit dem béip = 0.3 K bestimmten Propagationsvekt@r=
(0.273 0.273 0.505) als Bezugspunkt ergibt sich dann fir elileperaturabhangig-
keit des Propagationsvektors:

(T) | [ | ™
[ () m= (7]

Bild 4.7 zeigt den auf diese Art ermittelten Propagationsvektor mh@ngigkeit

oTL

+[5TH](T):T0+5T(T) . (4.4)

von der Temperatur. Die Komponente des Propagationsvektors zeigt aul3er dem
hysteretischen Sprung bBi im Rahmen der Fehlerbalken keine ausgepragte Tem-
peraturabhangigkeit. Im Gegensatz dazu zeigHdkkomponente oberhalb_ eine

fast lineare Temperaturabhéngigkeit mit einer leichtenralie beiT;.

Ein weiteres Ziel dieses Experimentes war die Bestimmungrdegnetischen
Struktur. Dazu ist es notwendig, die Intensitat einer gnoRezahl magnetischer
Braggreflexe zu ermitteln. Die anschliel3ende Strukturasyrags(siehe auch Kapi-
tel 3.2 ab Seite26) variiert dann die Parameter des Strukturmodells und eétsu
eine gute Ubereinstimmung zwischen Modell und Experimenézeichen. Zu-
nachst wurde nur der Grundzustand betrachtet und Datenr imieftemperatur-
phase unterhalb vof, gesammelt.

Aufgrund des Propagationsvektofs= (ry 74 7.) und der Kristallstruktur
[4/mmm ergeben sich 4 kristallographische T-Domé&nen (Nonagmklentspre-
chend ReferenzAuthier0g). Jede dieser T-Domé&nen erzeugt einen eigenen Satz
von magnetischen BraggrefleXeAufgrund desnkommensurableRropagations-
vektors Uberlagern sich diese Reflexe nicht, sodass zu jedéexRedeutig die
Doméane bestimmt werden kann. Daher reichen zur Bestimmungaignetischen

42.B.+(H +74; K+ 7yy; L+ 7)) oder+(H + 7y; K+ 74; L—11)
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4.1 CeCHu(Si 556G 45)2

CeCUZ(SiO.SSGeO.45)2
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Abbildung 4.7: Temperaturabhéangigkeit des Propagatiektsvst = (74 74 7L)
fir CeCuw(Sip 55Gep.45)2, bestimmt anhand der Reflet@0 6) +
und (2 2 0) — 7, gemessen am D23 des ILL Grenoble hei=
1.2805 A. Die Diagramme, oben fitp; und unten fiirr,, sind so
skaliert, dass beide den gleichen Bereich in absolutennekap
Einheiten abdecker-aulhaberOx
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4 Modellsubstanz CeG(5h_xGé& )2

Struktur im Prinzip die Intensitaten aus einer Domane. UsseliAussage zu prifen
und da keine Gleichverteilung der Domanenbesetzung vgeseszt werden kann,
wurden Information aus mehreren Doméanen gesammelt. Daagitéiten einer Do-
mane wurden fast vollstandig ermittelt, aus anderen wujelgeils einige symme-
triedquivalente magnetische Braggreflexe vermessen.dasgevurden 374 Refle-
xe vermessen. Kombiniert man die Daten symmetrieaquiteiéteflexe, so erhalt
man 68 Intensitatswerte. Der so ermittelte Datensatz e@gtaul3erordentlich gu-
te Statistik, die Intensitaten sowohl von Friedelpaarsraath von symmetrieaqui-
valenten Reflexen variieren nur im Rahmen der statistischaleF&omit wurde
eine gleichmafRige Domanenpopulation festgestellt. &yamische Abweichungen
der Intensitaten aufgrund der Probenform wurden ebenfallg beobachtet.

Aufgrund der hervorragenden Qualitat des Datensatzesanaptimistisch eine
Bestimmung der Magnetstruktur versucht. Verschiedene Etagnukturen wurden
getestet, aber die berechneten Intensitaten wichen imeuwtlich von den gemes-
senen Werten ab, ohne dass eine Systematik erkennbar v@mahé. blieb vorerst
die erfolgreiche Anpassung der Magnetstruktur eine ursgelBlerausforderung.
Bei der systematischen Suche nach moéglichen Ursachen fiDiskeepanz zwi-
schen Modell und Experiment drangten sich folgende Mogkdien in den Vor-
dergrund:

Das Auftreten hoherer harmonischer Satelliten an Pogitidh, 3r..., wurde
im durchgefiihrten Experiment bereits ausgeschlossenatalliten verschiedener
Reflexe H K L) konnte an entsprechenden PositionenK L)+(27, 37,...) kei-
ne Intensitat nachgewiesen werden. Aufgrund der Stati&si&t sich jedoch hier
nur die Abschéatzung(2r, 3r,...) < 0.01l (7) angeben. Eine solch geringe Inten-
sitat auf hoheren harmonischen Satelliten sollte sichgedwr in geringer Weise
(durch die modifizierte magnetische Struktur) auf die Isit der direkten Satel-
liten auswirken. Somit kann diese Mdoglichkeit ausgesdd@nsverden.

Daraufhin wurde die Frage untersucht, ob sich die magreti§truktur tber-
haupt mit nur einem Propagationsvektor beschreiben lédst,0b zwei oder mehr
vonnoten sind (sogenannteulti-k-Strukturen)? Da keine weiteren Satelliten ge-
funden wurden, musste eine solche Struktur also durch wexene Kombina-
tionen von(+ry +7H +7L) als Propagationsvektoren modelliert werden. Diese
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Strukturen zerfallen prinzipiell in zwei Klassen: Lasstsdie Struktur additiv mo-
dellieren, so treten nur Satelliten von einzelnen Propagsiektoren auf (z. B. bei
(110171 und bei (110} 72). Ist die Struktur jedoch im Kern multiplikativ, so treten
auch (im Prinzip alle) Kombinationen der Propagationswekt auf. Eine solche
Struktur wirde also auch Intensitat auf PositiondrK( L)+(71 + 72 +...) erzeu-
gen. Dies kann jedoch durch vorhergehende Experimentescisigssen werden.
Somit blieb nur, die additiven Strukturen zu modellierdreraauch dieser Ansatz
fuhrte nicht zum Erfolg.

Als nachster Punkt wurde uberprtft, ob sich evtl. Satelliieerlagern. Sollten
mehrere Satelliten auftreten, die sich tGberlappen, kaim\kedell die experimen-
tellen Ergebnisse wiedergeben, welches pro Reflexposigoageinen Satelliten
berechnet. Falls sich Reflexe Gberlappen, musste die Sunerdnkensitaten be-
rechnet werden. Die Beobachtung verschiedener, nahe aéedsnliegender Werte
fur die L-Komponente des Propagationsvektors stitzt diese Thestappender
Reflexe. Es stellt sich hier nun die Frage, wie es zu einer snl8ituation kom-
men kann: Treten zwei sehr &hnliche Propagationsvektargek@nnten sich diese
aufgrund der Instrumentauflosung tberlappen. Um eine s@ttuktur modellie-
ren zu kénnen, sind jedoch die genauen Werte der Propagatkioren und die
Intensitaten ihrer Satelliten wichtig. Aufgrund detKomponente des Propagati-
onsvektors vorrp ~ 0.5 kdnnten sich jedoch auch Satelliten z. B. des (110) und
(111) Reflexes uberlagern. Wie in Kapitell.1ab Seite21 in Gleichung 8.19
gezeigt, erzeugen nur die Punkte des reziproken Gittermdgnetischen Atome
antiferromagnetische Satelliten. Die Struktur von CgSy-_xGe)2 ist innenzen-
triert, das zugehorige reziproke Gitter somit flachenzerttrD. h. (111) ist im
Gegensatz zu (110) kein Punkt des reziproken Gitters und gamit keine anti-
ferromagnetischen Satelliten erzeugen. Sollten diedeeter, misste (111) (und
andere Positionen) zum reziproken Gitter der magnetiséit@me gehdren. Dies
ist nur moéglich, sofern die Innenzentrierung der nukle&wuoktur nicht in der ma-
gnetischen Struktur enthalten ist, d. h. die Untergitterktek- bzw. Zentralatome
(siehe auch Bildt.1auf Seite38) bilden nichtaquivalente magnetische Strukturen.
Es sind allerdings nicht viele Beispiele einer solchen StnuBekannt.

51
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Um die verbliebenen Fragen zu klaren und damit die ProbleeneStruktur-
anpassung zu lésen, war ein Experiment nétig, welches digeFiberlappender
antiferromagnetischer Satelliten klaren kann. Dazu wae @eutlich hohere}-
Auflésung als am D23 in der verwendeten Konfiguration notig.

4.1.2 Magnetische Satelliten bei tiefster Temperatur (PANDA)

Um die Frage Uberlappender Satelliten zu beleuchten, wandeExperiment
am PANDA-Spektrometer durchgefuhrt. Dieses Dreiachsskispmeter fur kalte
Neutronen am Forschungsreaktor FRM-II in Garching wurdewtserer Arbeits-
grupp€ entwickelt und gebaut. Die notiggAufldsung, um mégliche Satelliten
trennen zu kénnen, wurde durch starke Kollimation des Rstréhle8 und ei-
ne kleine Blende im Primarstrahl erreicht. Die VerwendunigekaNeutronen mit
einer Wellenlange von = 4.188 A vergroRerte gegeniiber dem Experiment am
D23 die Streuwinkel und damit auch die Auflésung deutliche Brobe wurde
wie in vorherigen Experimenten so eingebaut, dass ¢inid ()-Streuebene reali-
siert wurde. Fur dieses Experiment wurde #ie/*He-Entmischungskryostat ver-
wendet. Aufgrund von Regelproblemen konnten nur wenige Beatpren T =
0.05; 0.8; 1.9; 2.5; 5.5K) stabilisiert und fiir Messungenwendet werden. Al-
lerdings ist bei jeder dieser Temperaturen die Probe imestabilen Zustand und
nicht in der Nahe eines Phasentiberganges.

Bild 4.8 zeigt zwei Rockingscans b& = 0.8K und 1.9K an den Positionen
der antiferromagnetischen Satelliten (0.27 0.27 0.51)(0nB 0.73 -0.51). In der
Tieftemperaturphase b&i= 0.8 K werderzweiReflexe beobachtet. Diese sind fur
den Fall (a) auch gut separiert, im Fall (b) tritt schon eiaeke Uberlagerung auf.
Die Position des zusatzlichen Reflexes entspricht einemagesmnsvektor von
(0.27 0.27 0.49). Bel = 1.9K, d. h. oberhalb des Lock-In-Phasenlbergariges
kann der zusatzliche Reflex nicht mehr nachgewiesen werdedidBraggreflexe
sehr dicht beieinander liegen, gelang nur bei den Positialez Reflexe (0.273

SArbeitsgruppe Experimentalphysik, Institut fir Festkémghysik, Technische Universitét Dres-

den
SEine starke Kollimation verringert die Divergenz und erhéadurch die Auflésung. Leider wird
die Intensitat z. T. stark reduziert.
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CeCu,(Sij . Ge, ,5), @PANDA
74 75 76 77
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Abbildung 4.8: Uberlappung magnetischer Satelliten in Tieftemperaturphase
(T < TL = 1.3-1.5K) von CeCuy(Sip 55G&.45)2, bestimmt am
PANDA (FRM-II) bei 2 = 4.188A, im Vergleich zu der Mittel-
temperaturphasel({ < T = 1.9K < T1 ~ 2.3K). Die beitra-
genden magnetischen Satelliten sind indiziert fur die18.2.273
0.50+0.01)-Position (a) und die (0.728 0.728 0450.01)-Position
(b). Die unterbrochenen Linien geben die einzelnen Stdrllvie-
der. BeiT = 1.9 Kist nur jeweils ein Satellit nachweisbar, wahrend
sich beiT = 0.8K zwei antiferromagnetische Satelliten Uberla-
gern.
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Nr. Position Intensitat (willk. Einheiten) Domane
1 | (0.2720.272 0.51) 472+12 ++ -

2 | (0.2720.272 0.49) 31.4+0.9 +++

3 [(0.2720.272-0.51 3238 +++

4 | (0.2720.272-0.49 46+1 + 4 —

5 | (0.728 0.728 0.51) 182+5 ———++)
6 | (0.728 0.728 0.49) 92+3 ——t(++-)
7 | (0.728 0.728 -0.51 226+6 ——+(++-)
8 |(0.7280.728 -0.49 79+2 ———&+4)

Tabelle 4.1: Mittels Gaul3fits ermittelte Intensitdten arNBA untersuchter Re-
flexe in CeCu(Sip55Gey 452 bei T = 50 mK. In einem Rockingscan
gemessene Reflexe sind gruppiert. SymmetrieaquivalentexBefie
pen sind durch doppelte Linien getrennt.

0.273 0.51) und (0.728 0.728 0.51) sowie an symmetriedlguten Positionen
eine Trennung der beiden beitragenden Satelliten. Diechaete Aufspaltung an
den anderen untersuchten Positionen ist kleiner als dteumgntauflésung und
kann daher nicht direkt beobachtet werden.

Obwohl nur zwei Temperaturen unterhdlp stabilisiert werden konnten, war
kein Unterschied zwischen den Rockingscansibet 0.05K und 0.8 K feststell-
bar. Die quantitative Analyse der Intensitaten der Saellist jedoch schwierig, da
verschiedene Korner in der Probe enthalten sind. Jedodieisturch Kérner ver-
ursachte Reflexverbreiterung von ca.“Okkiner als die Aufspaltung der Reflexe
von ~ 0.8 bzw. 0.4 und somit durch Uberlagerung von GauRprofilen modellier-
bar. Tabelle4.1 zeigt die so ermittelten Intensitaten der beobachteteallBean.
Fur diese Positionen gilt, dass Reflexe init= x.49 stets eine kleinere Intensitét
zeigen als Reflexe mit = x.51. Weiterhin ist die Intensitat symmetrieagivalenter
Reflexe nicht gleich. Auch das Verhaltnis der Intensitat dexinem Rockingscan
untersuchten Satelliten ist nicht konstant. Dies widecspiganz klar dem Modell
zweier sehr &hnlicher Propagationsvektoren @mit= 0.49 bzw. 0.51). Betrachtet
man jedoch ein Modell mit gebrochener magnetischer Innenezeung, so treten
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aufgrund der Pdnmm Struktur Satelliten alle{ K L)-Punkte auf, deren Indizes
durch ganze Zahlen gegeben sinline P4mmm Struktur hat jedoch eine verklei-
nerte Brillouin-Zone. Somit liegt in diesem Fall nur der Pagptionsvektor (0.272
0.272 0.49) innerhalb der ersten Brillouin-Zone, sodass ¥eranderung der bis-
herigen Indizierung vorgenommen werden muss. Die in Taellwiedergegebe-
ne Doménenbezeichnung spiegelt dies bereits wieder. Dis&iDenbezeichnung
gibt fur jede Komponente des Propagationsvektors an, cidsleert ¢) oder sub-
trahiert (=) werden muss, um die Position des Satellik¢r y; K+7y; L+7)
ausgehend von dem reziproken VektdrK L) zu erhalten. Aufgrund des Friedel-
schen Gesetzes lassen sich immer die zwei Domanen zusaagsenfbei denen
alle Vorzeichen invertiert sind. Somit fallen beispielsseedie Domanen '— — —’
und '— —+’ mit den Domanen+ + + und '+ + — zusammen (in Tabelld.1in
Klammern dargestellt). Die beobachteten Intensitatsaabeede lassen sich jetzt
sehr gut auf eine unterschiedliche Doméanenbesetzungkfutien: Die mit + +

+' gekennzeichnete Domane ist nur75 % so stark besetzt, wie die + — Do-
mane. Des Weiteren stimmen die Verhaltnisse der Intessit@)(1) und (2)(3)

sowie (8)(5) und (6)(7) jeweils sehr gut Gberein:

@ _1@ 1 4 _ 16 5 (4.5)
1(1) 1(3) 10 1(5) 1(7) 12
Diese Ubereinstimmung kann als weiteres Indiz fiir das Mdemmm und die
0. a. ungleiche Domanenbesetzung gewertet werden.

Die geringen noch auftretenden und noch nicht erklartenéiblungen der In-
tensitaten konnen verschiedene Ursache haben: Die wamichste Ursache ist
eine ungleichmafige Probenbeleuchtung aufgrund derdddtnimar- und Sekun-
darstrahlblenden. Auch kdénnten die Doménen nicht glei@igéerteilt, sondern
‘lokalisiert’ auftreten, sodass die gestreuten Neutramgerschiedlich lange Wege
durch die Probe nehmen und aufgrund der Absorption die $ittgrmodifizieren.
Schliel3lich kénnten die Beitrdge der beobachteten Korngr mieht gut genug
getrennt worden sein.

Zusammenfassend lassen sich jetzt die im D23-ExperimetigKapiteld.1.1

" In der I4mmm Struktur treten nur reziproke Gitterpunkté¢ K L) mit H + K + L = 2n und
n € Z auf, in der PAnmm Struktur entfallt die Bedingung.
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ab Seite43) erhaltenen Ergebnisse besser verstehen: Durch die (gbeulag je-
weils zweier Satelliten aus unterschiedlichen Doméanetetngich die Intensitat,
sodass die Daten eher auf eine Gleichbesetzung der Doman&gndZum ande-
ren ergibt sich bei der Positionsbestimmung eine durchrdenkitaten gemittelte
Position, wodurch die beobachtete Variation dé&éomponente des Propagations-
vektors vonr. = 0.49- 0.51 verstanden werden kann.

Der am D23 ermittelte Datensatz wurde daraufhin erneutrsuntét. Aufgrund
der Auflésung am D23 Uberlagern sich jeweils zwei Satelléedass eine Struktu-
ranpassung nur gelingen kann, wenn die Summe der bereohnétesitaten mit
den gemessenen verglichen wird.

Eine Anpassung aller untersuchten Reflexe findet jedoch ate hésung eine
kollineare Struktur mit IAmmm undr = (0.27 0.27 0.5 Da in der Tieftempera-
turphase aber zusatzliche Satelliten auftreten, kaned&isukturvorschlag ausge-
schlossen werden. Die Frage nach der magnetischen Sthi&tht also weiterhin
offen. Hierflir muss herausgefunden werden, ob das Modé@hfd oder zwei
verschiedene Propagationsvektoren die magnetischet@tiderekt beschreiben.

Um diese Frage zu klaren, eignet sich die resonante magnheti®dntgenstreu-
und®, da sie zur Neutronenstreuung komplementare Informatidiber die Mo-
mentrichtungen enthalt. Daher wurde schon zeitig ein Bxpart am Synchro-
tronzentrum ESR¥in Grenoble durchgefiihrt.

4.1.3 Komplementéare Informationen: XRMS (1D20)

Das Synchrotron der ESRF erzeugt sehr intensive Rontgelestrdba keine Er-
fahrungen bzgl. auftretender Heftekte bei einem Synchrotronexperiment vor-
handen waren, wurde eine in-situ Bestimmung der Probentatypangestrebt.
Der elektrische Widerstand in Ce&®ip 55Gep.45)2 ist unterhalbTy ~ 3.1K
sehr stark temperaturabhangig (siehe auch Refel®ienlich963), daher eignet
sich die Probe selbst als Thermometer. Eine diinne, eiaking Scheibe mit der
Oberflache senkrecht zur kristallographischefchse wurde miGE so auf einen
Probenhalter aus Kupfer aufgeklebt, dass ekhéH(L)-Streuebene realisiert wur-

8in der Fachliteratur auch alX‘ray resonantnagneticscattering’ bezeichnet
9European Synchrotron Radiation Facility

56



4.1 CeCHu(Si 556G 45)2

de. Die elektrische Kontaktierung der Probe erfolgte inpimkttechnik, zur elek-
trischen Isolation wurde eine diinne Lage Zigarettenpapi@schen Probe und
Probenhalter eingeklebt.

In einem3He-Kryostaten kiihlte die Probe auf den anvisierten Tentpeye-
reich 700mK< T < 4K ab. Der Kryostat war an einem Vierkreisgoniometer
befestigt, wie es oft flir Rontgenstreuexperimente verwewitel. Der horizon-
tal polarisierte, monochromatische Photonenstrahldritch Berylliumfenster in
den Kryostat und tfft dann auf die Probe. In der horizontalen Streuebene befin-
det sich auch der Detektor mit Polarisationsanalysatdcivee alternativ die hori-
zontal oder vertikal polarisierten Photonen erfasst. Aesd Art kann sowohl der
n — - als auch dewr — o-Streukanal gemessen werden. Zur Verstarkung des bei
nichtresonanter magnetischer Réntgenstreuung sehr sebw&ignals wurde die
Resonanz an der CefttAbsorptionskante benutzt. An der CejfrtKante konnte
keine Resonanz nachgewiesen werden.

Zur Abschéatzung des Heifektes wurde bei abgeschaltetem Photonenstrahl ei-
ne temperaturabhéngige Messung des elektrischen Widdestaler Probe durch-
gefuihrt. Bild4.9zeigt die so erhaltene Kalibrierungsmessung des elekarsVi-
derstandes in Abhéangigkeit von der Temperatur. Die reta3e Widerstandsan-
derung zeigt, dass durch Verwendung der Probe als Therreormiete gute Be-
stimmung der (mittleren) Probentemperatur moglich ist.

Zuerst wurde die Probe auf Basistemperdtue 0.73 K abgekuihlt. Nach dem
Einschalten des Rontgenstrahles stieg der Widerstandtsekas. Dies zeigte ei-
ne erhdhte Probentemperatur aufR3erhalb des gewlnscht@ergarbereichs (un-
terhalbT. ~ 1.3K) an. Daher wurde ein Strahlabschwacher (Attenuatoden
Strahlengang gebracht und damit die Intensitat des Primfiss soweit reduziert,
bis die durch in-situ Messung bestimmte mittlere Probeptmatur nur ca. 100 mK
oberhalb der Basistemperatur lag. Aufgrund der stark redigzi Intensitat (ca.
Faktor 150 durch den Strahlabschwécher) und der sehr gudefibsung war die
Suche nach dem magnetischen Satelliten sehr aufwéanditnddacder magneti-
sche (-1.27 -1.27 6.49) Reflex im- o-Streukanal gefunden wurde, erfolgte eine
systematische Variation des Strahlabschwéchers, um @eerzu finden, bei dem
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Abbildung 4.9: In-situ Kalibrierungsmessung des elektren Widerstandes(T)
von CeCu(Sip55G&y 452 am ID20 ohne Primérstrahl. Die kleine
Grafik zeigt den gesamten untersuchten Temperaturbereich.

die Strahlheizung gentigend klein, jedoch die gestreun#itiit moglichst grold
ist.

Bild 4.10soll das verwendete Verfahren verdeutlichen. Die Inténhsies Pri-
marstrahles nach dem Strahlabschwacher wurde mittels Bnmaarstrahlmonitors
bestimmt. Die gestreute Intensitdt des magnetischenli@ate}-1.27 -1.27 6.49)
ist in Bild 4.10auber der Starke des Primarstrahles aufgetragen, der aimeitt
mittelte elektrische Widerstand der Probe in TeilodldOh Korreliert man jetzt
den elektrischen Widerstand mit der Kalibrierungsmesaug)Bild4.9 (Teilbild
4.109, so erhalt man eine ‘gemittelte Probentemperatur’. Uleseat Temperatur
|&sst sich jetzt wieder die gestreute Intensitat auftrg@eitbild 4.109.

Der Betriebsmodus (16-bunch) des Synchrotrons bedingtstarke zeitliche
Variation der Priméarintensitat um einen Fakter2.1. Daher wurde nicht ein-
fach die héchste Primarstrahlintensitat gewéhlt, bei dehmagnetische Intensitét
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CeCu,(Si, ..Ge, ,.), on peak (-1.27 -1.27 6.49) m-0
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Abbildung 4.10: a) Intensitat des magnetischen (-1.277-%219) Satellitenre-
flexes und b) simultan ermittelter Probenwiderstand atdgen

Uber der Strahlintensitdt nach dem Strahlabschwécher, fe} Re

renzmessung des elektrischen Widerstandes ohne Besgatdun
Probe, d) Intensitat des magnetischen Satelliten tibemxdep®-
lierten gemittelten Probentemperatur. Details siehe.Text

nachweisbar war. Stattdessen wurde der Strahlabschweeleangestellt, dass die

Probe immer in dem Temperaturbereich ist, in dem magnetiStreuung beob-

achtet wird. Diese Einstellung entspricht dem farbig mentkin Bereich in Bild

4.10 wodurch auch die Variation der Priméarstrahlintensitéir ggit sichtbar wird.

Der verwendete Strahlabschwacher fuhrt nur noch zu einew&chung des Pri-
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min max
Primarintensitat (3') 4.010° 8510
Monitor nach Strahlabschwacherts | 3.1.10*  6.510%
normierte Streuintensitat 55102 7.010°3
Widerstand (willk. Einh.) 3.6475  3.6945
mittlere Probentemperatur (K) 0.808 0.874

Tabelle 4.2: Bandbreite experimentell wichtiger Grélienhn@ptimierung des
Strahlabschwéachers.

marstrahles um etwa den Faktor 50. Die Eckdaten dieses Besegind in Tabelle
4.2 kurz zusammengefasst. Durch die Optimierung des StrattialdgEhers wurde
zwar die Temperatur im Streuvolumen leicht erhdht, abefrdensitat konnte um
den Faktor 3 gesteigert werden. Mit dem so optimierten Awfkannten weitere
Untersuchungen durchgefihrt werden.

Nach Wechseln der Polarisationsanalysemraufr-Geometrie war auch die ma-
gnetische Intensitat des (-0.27 -0.27 6.49)-Satellitehtmhehr nachweisbar. Dafur
wurde, nach einigem Suchen, Intensitat auf der Positia@7-@.27 6.51) nachge-
wiesen. Diese Positionen sind kompatibel zu den am PANDA&elueten (siehe
Kapitel4.1.2ab Seites2).

Um Artefakte auszuschliel3en, wurde an beiden Positiongedié& Polarisation
ein Resonanzscan durchgefiihrt. Dazu wurde die Energie deg&@trahlung va-
riiert, um den Resonanffekt nachzuweisen. Bild.11zeigt den so nachgewiese-
nen Resonanfkekt der magnetischen Satelliten (-0.27 -0.27 6.51) un@(-@.27
6.49). Uberraschenderweise zeigt der magnetische (-0.27 6.51)-Satellit nur
im m — n-Streukanal Intensitat. Im Gegensatz dazu ist der (-0.27-6.49)-Reflex
nur imz — o-Streukanal nachweisbar. Des Weiteren wurde in Azimuts€&eine
systematische Intensitatsanderung gefunden. Dies kanndiz gewertet werden,
dass die Spinanordnung nicht planar oder koaxial ist.

Aus friiheren Experimenten ist bekannt, dass verschiedegnetische Pha-
sen unterhalb voity auftreten. Weiterhin wurde bereits die Aufheizung der Pro-

1%Dabei wird die Probe um den Streuvektor als Drehachse gedreh
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CeCu,(Si, . Ge, o), @ ID20
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Abbildung 4.11: Die Intensitat der magnetischen Satell{{®.27 -0.27 6.51) (a)
und (-0.27 -0.27 6.49) (b) fur beide Streukanale in Abhakejig
von der Photonenenergie bBiverage= 0.81K. Die Intensitats-
verstarkung durch den Resonafie&t ist deutlich sichtbar.

be durch den intensiven Roéntgenstrahl diskutiert. Fur digeneeBetrachtung ist
es daher sehr wichtig zu wissen, ob die beiden beobachtetiliten aus der
gleichen Phase stammen. Hierzu wurden bei verschiedensteigenden) Basi-
stemperaturen Rockingscans Uber beide Reflexpositionehgkfithrt. Bild4.12
zeigt die mittels Gaul3fits gewonnene Intensitat beider RefteAbhéngigkeit von
der mittleren Probentemperatliverage die wie zuvor tUber den in-situ ermittel-
ten Widerstand bestimmt wurde. Aufgrund von Regelproblektemte die Basi-
stemperatur des Kryostaten nur in Stufen variiert werdaa. j@veils bestimm-
te gemittelte Probentemperatur betrlifgage = 0.80;0.99;1.08;1.13K sowie
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CeCu,(Si, Ge, ,o), @ ID20
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Abbildung 4.12: Durch Rockingscans bestimmte magnetisotemsitat in Abhan-
gigkeit von der mittleren Temperatliayerage Die Intensitat bei-
der Reflexe verschwindet bei der gleichen Temperatsrl.2 K,
sie stammen also aus der gleichen Phase.

Taverage= 0.81;0.99;1.08;1.13;1.18 K. Die Intensitaten beider Refladen li-
near mit wachsender Temperatur, um schlie3lich bei einagalierten Tempe-
ratur vonT =~ 1.2K zu verschwinden. Da beide Reflexe bei der gleichen Tempe-
ratur verschwinden, ist davon auszugehen, dass sie denselagnetischen Phase
entspringen. Da bereits ausgeschlossen wurde, dass dideolmchteten Satel-
liten aufgrund von zwei leicht unterschiedlichen Propeevektoren auftreten,
muss noch der Fall einer reduzierten Symmetrie der maghetisStruktur (Mo-

dell P4mmm) untersucht werden.

Betrachtet man Gleichun@ 26 in Kapitel 3.1.2auf Seite23, so stellt man fest,
dass die Intensitat imn — o-Kanal fur eine Momentanordnung senkrecht zur Streu-
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ebene spricht (alsm|| [1 1 0]). Wie bereits in Kapite#.1.2ab Seite52 gezeigt,
entspringen die beiden beobachteten Satelliten aus zwsshiedenen Domanen.
Diese zwei Domanen gehen jedoch durch eine Spiegelung dtbdee senkrecht
zur [1 1 0]-Richtung ineinander Uber. Eine solche Spiegeléngt aber eine Mo-
mentrichtung parallel zur [1 0]-Richtung unverandert. Folglich misste der zwei-
te Satellit (-0.27 -0.27 6.51) ebenfalls Intensitatim o-Kanal aufweisen. Dies
entspricht nicht der Beobachtung: dieses Ergebnis scldiel¥6glichkeit einer
planaren oder koaxialen Spinanordnung aus. Somit miseenatjnetischen Mo-
mente in einer nicht-kollinearen Struktur vorliegen, vilddkein magnetisches In-
nenzentrum hat und dennoch alle beobachteten Satellitesrigé.

Ausgehend von &ahnlichen Ergebnissen fur Gadoliniumvdtdyigen in
(Kreyssig, bei denen die magnetischen Momente in Form ineinandexthgek-
telter Spiralen mit gegenlaufigem Drehsinn vorliegen, wueth solches Modell
fur CeCu(Sip 55G&.45)2 ausgearbeitet. Fur die Zuordnung der magnetischen Cer-
Atome zu den zwei magnetischen Untergittern gilt, dass di@me dem einen
Untergitter und die Zentralatome dem anderen Untergittieuardnen sind. Dies
lasst sich auch als eine zweiatomige Basis magnetisch giaktdenter Atome in
einem primitiv tetragonalen Gitter FAmm beschreiben. Dabei stellte sich heraus,
dass durch das Ineinanderstapeln der Spiralen, unter Bectitigung der magne-
tischen Domanen, die Intensitatenam o- bzw.r — 7-Kanal bei den beobachteten
Satelliten vertauschen sollten, was genau der Beobachhisgreeht. Die magne-
tische Struktur zerfallt also in zwei ineinander geschalodt primitiv tetragonale
Gitter, auf denen die magnetischen Momente jeweils spirglangeordnet sind,
wobei der Drehsinn der Spiralen alterniert.

Nach der Klarung der Anordnung der magnetischen Momenigzreden sich
die ofenen Fragen jetzt auf die Momentrichtungen. Daher wurdeer Berick-
sichtigung der neu gefundenen Bedingungen, eine erneutasdopg der Neutro-
nenstreudaten vorgenommen.
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4.1.4 Losung der magnetischen Struktur

In keinem der Experimente wurden héhere harmonische Beamedflexe beob-
achtet. Folglich muss die magnetische Struktur allein nmfaghen Sinus- und
Kosinus-Funktionen des Produktes aus Propagationsveékiod Orti” modelliert
werden konnen. Das magnetische Momem Ortr’ muss sich daher wie folgt
beschreiben lassen:

A(F) = fo-sin(F-7) +f1-cos(F-7) . (4.6)

Hierbei spannen die beiden Paramgigundi, die Ebene auf, in der das magne-
tische Moment rotiert und der Propagationsvektgibt an, mit welcher Raumfre-
guenz und in welcher Richtung sich die Struktur wiederhalt. $piralen geht man
ublicherweise voryip| = |i1] aus, sodass der Betrag des magnetischen Momentes
immer gleich ist und sich nur seine Richtung andert. Als Sgittie bekannt sind

die transversale Spirale (meist einfach nur Spirale gethéender? L fg L1 LT

gilt, die Zykloide mit? || fip L i1 L 7 und die transversalengitudinale Sinusmo-
dulation mitg; = 0 undgip L 7 (transversal) bzwip || 7 (longitudinal). Mit diesem
Ansatz in Gleichung4.6) lassen sich also alle antiferromagnetischen Strukturen
darstellen, die keine héheren harmonischen Satellitayenrei

Wie durch das Experiment ID20 bekannt, muss die magnetiSthktur spi-
ralartig sein, d. hiip # 0 undgi; # O sowie aus zwei ineinander gestapelten Spira-
len mit gegenlaufigem Drehsinn bestehen. Dies gelingt anebesenn man die
zwei magnetischen Untergitter beispielsweise den Eck- Zamtralatomen der
l4/mmm-Struktur zuordnet, also eine zweiatomige Basis (00%) /4~ /) in
einem primitiv tetragonalen Gitter Fdmm wabhlt.

Mit diesem Wissen wurde ein neuer Versuch der Modellanpapsdas am D23
bestimmten Datensatzes durchgefuhrt. Die Anpassung@ekeh Einfihrung ei-
nes zusétzlichen Gewichtes ~ cogq- 1A) gut'?, auch hatte die Auswahl nur
eines Teils der Messwerte das (im Rahmen der Fehler) gleidebhis zu Folge:
Die beiden Parameteu|| [0.7755) 0 0.6355)] undu || [0 0.8305) 0.5555)]
beschreiben eine Zykloide mit der Momentrichtung senkreai10 8 5] also fast

Upies ist wahrscheinlich auf eine (falsche) Uberkorrektar thtensitatswerte zuriickzufiihren.
Das Gewichiv dampft diesen Eekt, sodass eine Anpassung eher gelingt.
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parallel zu P 2 1] (in relativen Gittereinheiten). Der sehr gute Rt = 3% der
AnpassungRy = 8% ohne Gewicht) signalisiert eine sehr gute Ubereinstimgnu
des Modells mit den experimentellen Datdarisen9y

Bild 4.13 zeigt eine k x y|-Ebene der so modellierten magnetischen Struktur,
bei der die Richtungen der magnetischen Momente durch retiée Rfargestellt
sind. Die Berechnung erfolgte als eine kommensurable mesghet Struktur mit
einer magnetischen Elementarzelle, die gegeniber derstizen Elementarzelle
in a-Richtung siebenfach und mRichtung effach vergrélert ist. Die magnetische
Elementarzelle ist in Bildl.13 als schwarzer Rahmen dargestellt, die chemische
Elementarzelle ist grau gerahmt. Zur besseren Untersghgisind die beiden Ato-
me der magnetischen Basis grtin bzw. gelb gefarbt. Der zutéarsy verwende-
te kommensurable Propagationsvektor= (%/7 2/7 5/11) ~ (0.286 0.286 0.455
weicht nur leicht von dem beobachteten Propagationsvekter(0.27 0.27 0.49
ab, welcher sich kommensurabel nur mit einer deutlich geifdsmagnetischen Ele-
mentarzellé? darstellen lieRe.

Da die magnetische Struktur nicht langer innenzentrigrergibt sich eine Ver-
kleinerung der ersten Brillouin-Zone (d. h. der Wigner-3&ielle des reziproken
Gitters). Der Unterschied ist in Bild.14 dargestellt. Die normale Brillouin-Zone
der innenzentrierten Struktur ist in rot dargestellt, @iduzierte Brillouin-Zone in
blau. Da sich die reduzierte Brillouin-Zone nur noch veti/ 2 bisc*/2 erstreckt
(blau) statt von-c* bis ¢* (rot), liegt der reziproke Vektor (0.27 0.27 0.51) au-
Berhalb und kann somit nicht der Propagationsvektor seinpdr Definition in
der Brillouin-Zone liegt. Durch Zurtckfaltung in die rezgke Elementarzelle er-
halt man als Propagationsvektér= (0.27 0.27 0.49). Somit ist der am D23
beobachtete ‘Sprung’ ddr-Komponente des Propagationsvektats, durch die
Uberlagerung von Satelliten an den Positionz4g) und &.51), sowie die be-
grenzte Auflésung am D23 hervorgerufen und spiegelt niohtRhysik wieder.
Dies erklart sowohl die Variation der beobachteten Pasgtio(Kapitel4.1.1ab
Seite43), als auch den von 0.49 bzw. 0.51 abweichenden Mittelwert fiiDie L-
Komponente des Propagationsvektors ist somit unterhalllye- 2.3 K konstant
mit 7. = 0.49.

2Entlang dera-Richtung siebenunddreiRigfach und entlang d&ichtung neunundvierzigfach
vergroRertr ~ (1937 1037 24/49).
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4 Modellsubstanz CeG(5h_xGé& )2

Abbildung 4.13: Schematische Darstellung der magnetiscl@&ruktur von

66

CeCuy(Sips5Gen.45)2 in der [x x y|-Ebene, berechnet fur einen
kommensurablen Propagationsvektor= (2/7 2/7 °/11). Die ver-
wendete magnetische Elementarzelle (schwarz gerahmggist
genuber der chemischen Elementarzelle (grau gerahmatjozw.
c-Richtung siebenfach bzw.fédch vergré3ert. Die beiden Basis-
Atome sind grin bzw. gelb eingefarbt. Die Orientierung dex-M
mente ist durch rote Pfeile angedeutet. Blaue Linien mazkidre
Ebenen gleicher geometrischer Phasger(= n« 2r mit n € Z),
senkrecht dazu findet die Propagation statt. Der Liniemaloist
entspricht dabei einer Periode.



4.1 CeCu(Siy.55G&.45)2

b*

Abbildung 4.14: Schematische Darstellung der Brillouimg&o in
CeCuy(Si1-xGe()2 (rot) und der reduzierten Brillouin-Zone
in der Tieftemperaturphase von CeffSig 55G& 45)2 (blau).

Unter Einbeziehung aller bisher diskutierten Ergebnisg@esich somit die
in Bild 4.15blau dargestellte schematische TemperaturabhéangigksiPtbpaga-
tionsvektors in CeCi(Sip s55Gey.45)2. Zum besseren Vergleich mit dem friheren
Ergebnis ist das Bildl.15 mit den experimentellen Daten aus Bdd7 auf Seite
49 getont hinterlegt. Der hysteretische Sprunghei= 1.3- 1.5 K wirkt sich nur
auf dieH Komponente des Propagationsvektors aus, wahrend-diemponente
konstant bleibtrp = 0.49. Unterhalb voT_ lasst sich die magnetische Struk-
tur nur mit einer primitiv tetragonalen Einheitszelle miweaatomiger Basis be-
schreiben, wobei zwei gegenlaufige Zykloiden ein sehr gitedell darstellen
(Ry = 3%). Das mit einem leicht anderen Modell bestimmte geomin&gneti-
sche Moment betragtyq. # 0.54ug (FaulhaberO} In dieser magnetischen Pha-
se ist die Brillouin-Zone reduziert und es treten magneésShtelliten an allen
Positionen d + 7y K+ 7y L+ 7)) mit (H,K,L € Z) auf. Diese kdnnen sich
aufgrundr_ ~ 1/ bei ungeniigender Instrumentauflosung iiberlagern und die In
terpretation der Ergebnisse erschweren. Die magnetidcageRoberhald zeigt
diese Symmetrie-Reduktion der magnetischen Struktur mictiiasst sich mit ei-
ner einfachen Zykloide beschreiben mit vergleichbaren Eoimchtungen wie in
der Tieftemperaturphas®( ~ 5%). Fur die Hochtemperaturphase direkt unter-
halb Ty liegen bisher keine verwertbaren Daten vor, sodass nocie lgissagen
zur magnetischen Struktur gemacht werden kénnen.
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CeCUZ(SiO.SSGeOAS)Z
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Abbildung 4.15: Schematische Darstellung des Propagatekiors in
CeCuy(Sips5Ge 452 in Abhangigkeit von der Temperatur.
Das Diagramm ist mit den Messdaten (siehe Kapitdl.1 ab
Seite43) hinterlegt. DieL-Komponente des Propagationsvektors
ist unterhalb vonT; ~ 2.3K konstant {, = 0.49). Aufgrund
der unzureichenden Auflésung sowie der daraus resultierend
Uberlagerung zweier magnetischer Satelliten, ermittel@ aus
dem D23-Experiment andere Werte.
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4.2 Tetrakritischer Punkt bei CeCu »(Sig 75G€g.25)27?

Im bereits gezeigten Phasendiagramm von Gé8iu xGe(), (siehe Bild 4.2
auf Seite39) deutet sich ein ungewdhnliches Verhalten #ir~ 0.25 an. Bei
dieser Zusammensetzung scheinen die Phasenlubergangeteniasein, unter-
halb von Ty werden keine weiteren Phasenibergange beobachtet. Messun
der thermischen Ausdehnung konnten den Phasenibergdngeagdnetisch ge-
ordneten Zustand Anomalien unterschiedlicher Vorzeichienx < 0.25 und

X > 0.25 zuordnenQ@eschlerOp Erste (Neutronen-)Untersuchungen am System
CeCuy(Sip.75Ge.25)2 wurden von Oliver Stockert bereits vor Beginn dieser Arbeit
am Flat-Cone-Otraktometer E2 im HMI Berlin durchgefiihr§{ockert05%.

42.1 CeCU2(5i0_75Geo.25)2

CeCuy(Sip.75Gey 25)2 ordnet antiferromagnetisch unterhalb vog = 2.0 K mit
einem Propagationsvektar= (0.27 0.27 0.58)) (Stockert0%. Bild 4.16 zeigt
oben (a) die integrale Intensitat zweier magnetischerig@ateeflexe. Die Intensi-
tat ist auf den jeweiligen Maximalwert normiert. Das untéedbild (b) zeigt die
L-Komponente des Propagationsvektors Man erkennt keine signifikante Tem-
peraturabhéngigkeit des Propagationsvektors. DiesE&hiklang mit dem aus ma-
kroskopischen Messungen erhaltenen Phasendiagramne ®ikeh4.3 auf Seite
40), welches fur CeCy(Sip.75Gey 25)2 keinen Phaseniibergang in der magnetisch
geordneten Phase anzeigt, und stutzt die Annahme einakrtesichen Punktes in
CeCuy(Sio.75Ge.25)2.

Aufgrund des Experimentaufbaus konnte di&omponente des Propagations-
vektors nicht genauer al§ = 0.535) bestimmt werden. Im Rahmen der Auf-
l6sung konntery = 7 bestatigt werden. Die Daten erlauben keine weitere de-
taillierte Auswertung (magnetische Struktur, etc.), Ssdaeitere Experimente an
CeCuy(Sip.75G&.25)2 sehr sinnvoll erscheinen.

Um die Unterschiede zwischen Cef{8ip 55Gey.45)2 und CeCy(Sip 75Ge.25)2
besser herauszuarbeiten und zu Uberprifen, ob eine Ebdti@poder magneti-
schen Struktur von CeG(5ip55Ge&y.45)2 oder CeCu(Sig. 75Gey 25)2 hachx = 0
maoglich ist, sind Experimente an weiteren Proben sinnwdken Germanium-
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Abbildung 4.16: (a) Integrale Intensitat zweier magnétesc Satelliten sowie
(b) die H-Komponente des Propagationsvektorg (= h) in
CeCuy(Sip.75Ge.25)2 (Stockert0.

Gehaltx zwischenx = 0-0.25 bzw. zwischex = 0.25- 0.45 liegt. Aufgrund
der gesteigerten experimentellen Herausforderungenrilvddx < 0.25 wurde
zunachst eine Probe mit= 0.36 am Instrument D15 des ILL in Grenoble unter-
sucht, gefolgt von einer Probe mit= 0.18 < 0.25 am Instrument D23. In beiden
Fallen wurde die Probe in einefhle/*He-Entmischungskryostaten (D15) bzw. in
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einem3He-Kryostaten (D23) so montiert, dass eilkHKl L)-Streuebene realisiert
wurde. Nach der Bestimmung der Orientierung der Probe wuadsschliel3lich
Rockingscans bei einer Wellenlange von= 1.174 A (D15) bzwa = 1.268 A
(D23) durchgefuhrt.

4.2.2 CeCu 2(Si0_64Geo_36)2 (D15)

In CeCuw(Sip.eaGen36)2 fand man in makroskopischen Messungen unterhalb
von Ty =~ 3.0K nur einen weiteren Phasenubergang bei ~ 2.2K.
CeCuy(Sip s5Ge.45)2 zeigt im Gegensatz dazu zwei Phasentbergdnge unterhalb
von Ty, es ist jedoch vom Phasendiagramm her kein gro3er Untesehiischen
den Proben mik = 0.36 undx = 0.45 zu erwarten.

Im Neutronenstreuexperiment wurden bei tiefster Temperat = 50 mK
magnetische Satelliten gefunden, die mit dem Propagatbts 7 =
(0.275 0.275 0.54 charakterisiert werden konnen. Diese sind unterhalb einer
Néel-Temperatur voiiy ~ 3.0 K nachweisbar. Auch in dieser Probe wurde nach
héheren harmonischen Reflexen gesucht. Diese traten jedddtant.

Nimmt man bei tiefster Temperatur eine mit Ce(Rip 55Gey 45)2 vergleichba-
re magnetische Struktur an, so ergibt sich (durch die ggbBbweichungr. von
1/,) ein signifikanter Unterschied in der Position der Reflexe mitL = x.46
bzw. L = x.54, welcher deutlich oberhalb der Instrumentauflosurgd.l®atelliten
mit 7. = 0.46 sollten also leicht nachweisbar sein. Trotz intemssche wur-
den jedoch nur Reflexe passend zu einem Propagationsvek2@5(0.275 0.54)
gefunden. Somit ist die magnetische Struktur in C&Sig 4G 36)2 bei tiefster
Temperatur nicht mit der magnetischen Struktur von C€8iys5Gey 45)2 (eben-
falls bei tiefster Temperatur) vergleichbar. Ein bess&@ndidat scheint die Mit-
teltemperaturphas@( < T < T1) von CeCuy(Sip.55G&.45)2 zuU sein.

Analog zum D23-Experiment an Ce&8iys5Geya5)2 wurde anhand zweier
magnetischer Satelliten die Temperaturabhangigkeit deigagationsvektors be-
stimmt. Aufgrund von Kdérnern in der Probe, von denen einigkleare Intensi-
tat auf Positionen untersuchter magnetischer Satellitszugen, wurden die nicht
kontaminierten Satelliten (0.275 0.275 5.46) und (0.72%29.0.54) ausgewahlt.
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Abbildung 4.17: Rockingscans Uber die magnetischen (0.22%505.46)- und
(0.725 0.725 0.54)-Satelliten in Ce&8ip.4Gen.36)2 bei ausge-
wahlten Temperaturen. Linien markieren Gaul3fits durch die D
ten. Zur besseren Unterscheidung sind die Kurven jeweils um
200 Einheiten versetzt. Der Untergrund des (0.275 0.276)5.4
Reflexes wurde mit einer bei 3.4 K angepassten Gaul3kurve ap-
proximiert.

Diese Positionen erlauben nur eine reduzierte Genauig&eiter Bestimmung des
Propagationsvektors mittels Rockingscans. Dies wurdecjegoKauf genommen.

Aus technischen Grinden konnte die Temperatur nur beimeizegh stabilisiert

werden, die Temperaturabhangigkeiten wurden daher nistéigiender Tempera-
tur ermittelt.

Bild 4.17zeigt Rockingscans Uber die Positionen (0.275 0.275 5.46 Qi 25
0.725 0.54) bei ausgewahlten Temperaturen. Die Daten smpbweils 200 Ein-
heiten versetzt, Linien zeigen Gaulifits der Rohdaten. Bei 8e2ii% 0.275 5.46)-

72



4.2 Tetrakritischer Punkt bei Ce&$iy 75G&y.25)2?

Reflex ist ein strukturierter Untergrund nuklearen Urspgifigu beobachten. Die-
ser wurde bel = 3.4 K durch eine Gaul3kurve approximiert und bei den anderen
Temperaturen anstelle eines konstanten Untergrundegadpge Weiterhin treten
auch in CeCp(Sip.64G&p.36)2 €ine Temperaturabhangigkeit sowohl der Position als
auch der Intensitat auf.

Die mittels Gaul¥fits an die Rockingscans ermittelten Parmietensitat und
Position der untersuchten magnetischen Satelliten in &4Gey 36)2 Sind in
Bild 4.18 dargestellt. Die grinen Linien deuten die beobachtetenpé&eaturab-
hangigkeiten an. Beide Satelliten zeigen eine deutlicheval® beiT; ~ 2.2K
sowohl in der Position als auch der Intensitat. MakroskdpmsViessungen fanden
bei dieser Temperatur ebenfalls Anomalien, so dass vomeRleaseniibergang
auszugehen ist. Der Sprung in der Intensitat des (0.275&26)-Satelliten deu-
tet auf einen Spinreorientierungstbergang hin.

Die Position des (0.725 0.725 0.54)-Satelliten weist eideutlichen Lock-In-
Ubergang bel, ~ 1.2 K auf, d. h. die temperaturabhangige Position ist nuemnt
halb vonT_ konstant. Dieses Verhalten ist vergleichbar mit den Bediagfen in
CeCuy(Sip 556G .45)2. Da im Gegensatz zu der Probe mit héherem Germaniuman-
teil kein Sprung beT . auftritt, ist die Starke einer Anomalie in makroskopischen
Messungen evtl. so stark reduziert, dass sie unter der Nastrenze liegt.

Aus den ermitteltern)-Positionen lasst sich (analog zu Ce(Rig 55G&y 45)2) die
Temperaturabhangigkeit des Propagationsvektors bestmBild 4.19 auf Seite
75 zeigt den aus den Positionen der Satelliten (0.275 0.278) &rd (0.725 0.725
0.54) ermittelten Temperaturverlauf des Propagatiortsvekschwarze Symbole).

Es sind zwei Anomalien sichtbar: unterhalb vian~ 1.2 K ist der Propagations-
vektor konstant? = (0.2742) 0.2742) 0.5353)). ZwischenT, undT; scheint
nur dieL-Komponente temperaturabhéangig zu sein,Hl&omponente zeigt eine
hdchstens sehr schwache Temperaturabhangigkeit. OberbalT; sind jedoch
beide Komponenten des Propagationsvektors deutlich teypebhangig. Durch
die Regelprobleme beim Abkthlen kann auch keine Aussagesdibemadgliche
Hysterese bel| gemacht werden.

13Dje Intensitat andert sich nicht b&j.
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Abbildung 4.18: Intensitat und Position der magnetiscle245 0.275 5.46)- und
(0.725 0.725 0.54)-Satelliten in Ce&8ip 4Gy 36)2. Die Linien
dienen der Orientierung.
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Abbildung 4.19: Propagationsvektor von Ce(ip 4Gy 36)2, ermittelt aus den
in Bild 4.18dargestellten Positionen der magnetischen Satelliten
(0.2750.2755.46) und (0.725 0.725 0.54). Die grinen Liagn
gen schematisch die ermittelte Temperaturabhangigkieit.dden
Kreise markieren die mittels Multifit aus 30 Reflexen bestiemt
mittlere Position bei drei Temperatureh & 0.05;1.6; 2.3 K).
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4 Modellsubstanz CeG(5h_xGé& )2

Innerhalb der ermittelten drei Phaseh € T, ; T < T <T1undT1 < T <Tn),
wurden dann bei 50 mK, 1.6 K und 2.3 K die Intensitaten von 3g@meéischen Sa-
telliten bestimmt, welche nicht durch Kérner kontaminigaren. Mit den simultan
ermitteltenw-Positionen wurde der Propagationsvektor bei diesen Teatyen
verfeinert, d. h. es wurde der Propagationsvektor bestjmelther am besten alle
Positionen beschreibt. Dieser Propagationsvektor istloh8BiL9durch rote Kreise
markiert und bestatigt sehr gut die vorherigen Ergebnisse.

Eine Anpassung einer magnetischen Struktur ist bishez ttes allgemeinen
Ansatzes einer freien Spirdiykloide nur zufriedenstellend verlaufen. Als Grin-
de hierfur sind die Kontamination magnetischer Sateltééaxe durch nukleare
Intensitat von Fremdkdrnern (wie z. B. am (0.275 0.275 53#&kelliten gezeigt)
sowie die suboptimale Qualitdt des Datensatzes zu nennen.daAm mittleren
Intensitatsverhaltnis zwischen der Mitteltemperatugghiaa CeCuy(Sip 55Gey.45)2
und der Tieftemperaturphase in CeCsip 4G .36)2 kann jedoch ein geordnetes
magnetisches Moment von etwaq. ~ 0.5(1) abgeschétzt werden.

Zusammenfassend kann festgehalten werden, dass(R3§44G ey 36)2 sowohl
Phanomene zeigt, die in Ce&Biy s5Gey 45)2 beobachtet wurden (zwei Anoma-
lien unterhalb vorTy; Temperaturabhangigkeit des Propagationsvektors) als au
solche, die nur in CeG{Siy.75Gey 25)2 beobachtet wurden (kein Sprung des Pro-
pagationsvektorst.-Komponenter, > 0.5, kein Symmetriebruch béi_). Auf-
grund dieser Beobachtungen scheint eine Extrapolation dgnatischen Struk-
tur von CeCuy(Sip 55G&.45)2 Uber CeCu(Sip.64Ge.36)2 Und CeCu(Sip. 75Ge 25)2
nach CeCpSi, nicht direkt moglich zu sein. Aufgrund der Ahnlichkeit medMit-
teltemperaturphase von Cef{8ip 55Ge 45)2 und da sowohl die Néel-Temperatur
Tn als auch das geordnete magnetische Moment kontinuieticbranen, scheint
eine Extrapolation der magnetischen Struktur von Cé8iyssGey4s)2 Uber
CeCuy(Sip.64G&n.36)2 hin zu CeCuySip mit Einschrankungen maéglich. Jedoch muss
dies noch flrx < 0.25 untersucht werden.
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4.2 Tetrakritischer Punkt bei Ce&$iy 75G&y.25)2?

4.2.3 CeCu 2(Si0_82Geo_18)2 (D23)

Auch die am D23 untersuchte Cef8ipg,Gey.1g)2-Probe beinhaltet mehrere
Fremdkdrner, von denen einige nukleare Intensitat auf et@phen Positionen
erzeugen. Bei tiefster Temperatur wurden wieder magnetiSeltelliten gefunden,
die hier mit einem Propagationsvektor vBa- (0.26 0.26 0.54beschrieben wer-
den kdnnen. Diese sind unterhalb einer Néel-Temperatufyon 1.6 K beobacht-
bar. Aufgrund der vergréf3erten Reflexbreite sowie nuklearemdkorner gestal-
tete sich die Bestimmung der genauen Position schwierigMeigsung der Tem-
peraturabhéngigkeit mittels der zuerst benutzten Satel(-0.26 -0.26 3.46) und
(-0.74 -0.74 0.54) wurde daher durch eine zweite Positiestsimmung der Satel-
liten (-0.74 -0.74 0.54) und (-0.26 -0.26 3.46) durchgeffiiiBeztglich der zuerst
untersuchten Reflexe weisen diese zwar eine reduziertetiSggsauf Anderun-
gen des Propagationsvektors auf, sind allerdings int#ssttirker. Bildt.20zeigt
ausgewahlte Rohdaten im Vergleich, insbesondere am ((2B61046)-Reflex ist
eine ausgepragte Temperaturabhangigkeit der Reflexpobiiobachtbar.

Aus den durch Gaul3fits bestimmterPositionen wurde die Temperaturabhan-
gigkeit des Propagationsvektors bestimmt. Diese ist in BiRIL zusammen mit
der temperaturabhéngigen Intensitat der untersuchtenx@efbrgestellt. Did.-
Komponente des Propagationsvektors zeigt keinerlei Testymabhangigkeit. Bei
T, = 1.3K findet man einen Lock-In-Ubergang in ddrKomponente des Pro-
pagationsvektors und eine Spin-Reorientierung in den sitfien (siehe Bild.21
unten).

Die Temperaturabhangigkeit des Propagationsvektors in &8@.Gey 19)2
bestatigt die Sonderstellung von CeC3lp.75Gey2s5)2. Im Unterschied zu
CeCuy(Sip.e4Gen.36)2 erfolgt der Sprung des Propagationsvektors zu niedrigeren
Werten vonry. Weiterhin ist dieH-Komponente des Propagationsvektors im Ge-
gensatz zu den Proben mit hdherem Germaniumgehalt deudduriert. Dies
konnte bedeuten, dass fir< 0.25 der Propagationsvektor bei tiefster Tempe-
ratur von der Zusammensetzung abhéngt. Spatere ExpearaanCeCpSip be-
statigten diesen Verdacht. Auch dieses Ergebnis starkVelimutung eines be-
sonderen Punktes bri~ 0.25, welcher nicht notwendigerweise tetrakritisch sein
muss Deppe04h Somit kann die magnetische Struktur von Ce@ip 55G e 45)2
nach CeCgSi, nicht direkt ibernommen werden. Eine Extrapolation der ivg
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Abbildung 4.20: Rockingscans uber die temperaturabhangigrsuchten magne-
tischen Satelliten in CeG(Sip g2Gey.18)2 bei ausgewéhlten Tem-
peraturen. Linien markieren Gaul3fits an die Rohdaten. Zwehbes
ren Vergleichbarkeit sind die Daten auf 13%° Monitor normiert
und um jeweils 500 Einheiten versetzt.

struktur von CeCy(Sip.g2G e 18)2 aus konnte jedoch gelingen, wobei allerdings die
Auswirkungen des speziellen Punktes 0.25 bertcksichtigt werden mussen. Ein
Intensitatsvergleich der Daten von Ce3ig 64G&.36)2 Mit CeCp(Sip.s2Ge.18)2
ergab zwar keine systematische Variation (aufRer einemieBlagsfaktor auf-
grund des in CeC{Sip.s2Gep.18)2 reduzierten geordneten Momentes yoiy. ~
0.25up), jedoch reicht die Gute des vorhandenen Datensatzesfiiichine zwei-
felsfreie Bestimmung der MagnetstruktiaulhaberOp Aus Sicht der Magnet-
struktur ist daher (derzeit) keine Aussage zum vermutetieakritischen Punkt bei

X =~ 0.25 zu erhalten. Weitere vergleichende Experimente nasdrer Statistik
konnten diese Fragestellung weiter erhellen.
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Abbildung 4.21: Die oberen Teilbilder zeigen dieund L Komponenten des Pro-
pagationsvektors = (ty 4 7L) von CeCuy(Sio 3.G& 19)2, €r-
mittelt aus den Positionen der magnetischen Satelliteir4-0
0.74 0.54) und (-0.26 -0.26 3.46) (volle Symbole) sowie aars d
Positionen der Reflexe (1.26 1.26 -0.54) und (0.26 0.26 1¢16) (
fene Symbole) nach Subtraktion der RestintensitatToei Ty.
Das untere Teilbild zeigt die normierte Intensitat der ayalpenen
Satelliten. Bei cal = 1.3 K wird ein Sprung des Propagations-
vektors sowie eine Anomalie in der Intensitat beobachtetcfu
Linien angedeutet).
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4 Modellsubstanz CeG(5h_xGé& )2

4.3 Zusammenfassung der Ergebnisse zu
CGCUz(Sil_XGeX)Z

Alle im System CeCy(Si1—_xGe,)2 untersuchten Proben zeigten antiferromagneti-
sche Ordnung, welche durch magnetische Uberstrukturesfiaghweisbar ist. Die
Néel-Temperatur variiert dabei vofy = 1.6K (x = 0.18) UberTy = 3.3K

(x = 0.45) bisTy = 4.1K (x = 1) (Krimmel97h. Das geordnete magneti-
sche Moment im Grundzustand (bei tiefster gemessener Tatupezeigt eben-
falls eine ausgepragte Abhangigkeit von der Germaniumdatmnation: u(x =

1) = 1.04ug (Krimmel97h, u(x = 0.45 ~ 0.54ug (FaulhaberO¥bis nach
u(x = 0.18) ~ 0.25up (Faulhaber0p Beide Neutronenstreuergebnisse sowie die
Beobachtung weiterer magnetischer Phasentubergénge albtedn Ty sind in
sehr guter Ubereinstimmung mit makroskopischen MessuagenT. polykristal-
linen ProbeniKnebel96 Trovarelli97 Oeschler05Deppe04h

Fir x = 0.36 wurde eine bisher unbekannte, schwache Anomali& b&len-
tifiziert, die sich sehr gut in die Systematik des Phasemdiags einfugt. Fur
x = 0.36 undx = 0.45 (alsox > 0.25) treten damit zwei zusatzliche magneti-
sche Phasentubergéange unterhalb VQrauf, wohingegen fux < 0.25 nur eine
und flrx ~ 0.25 keine Anomalien unterhalb vdnp beobachtet werden. Diese Er-
gebnisse sind im magnetischen Phasendiagramm indB2lzusammen mit den
neuen Neutronenstreuresultaten (rot markiert) dardestel

Im gesamten System stimmt der beobachtete magnetischadatamsvektor
sehr gut mit dem in theoretischen Rechnungen fir G&gefundenen Nesting-
vektor der schweren Quasiteilchen = (0.25 0.25 0.5 (Stockert04. In die-
sem Sinne sind die magnetischen Eigenschaften (StruktypaBation) vermutlich
durch die Nestingeigenschaften dominiert.

Bei tiefster Temperatur zeigt der Propagationsvektorxfix 0.25 keine Ab-
hangigkeit vom Germaniumgehalt(siehe Bild4.23 auf Seite82). Wahrend die
L-Komponente des Propagationsvektors unabhéngig von deanZimensetzung
7L ~ 0.52 ist, zeigt dieH-Komponente flix < 0.25 eine Abweichung vom kon-
stanten Verhalteny ~ 0.27- 0.28.
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Abbildung 4.22: Schematisches Phasendiagramm fur g8Gu,Ge), mit 0 <
x < 0.5. Die in dieser Arbeit vorgestellten Neutronenergetmis
sind in rot eingetragen. Die Daten fir = 0.25 sind Referenz
(Stockert0% entnommen.

Die mikroskopische magnetische Struktur von CgGu s5Ge 452 konnte
nach mehreren Experimenten bestimmt werden. Dieses VWenhs¢heint im Sys-
tem CeCuy(Si1_xGe)2 einzigartig, da nur diese Probe einen Propagationsvektor
mit 7. = 0.49< 0.5 aufweist und bei tiefster Temperatur die magnetische&ir
in zwei Untergitter zerfallt, da die Innenzentrierung getbren ist.

Diese Beobachtungen konnten im stdchiometrisch sehr starwandten
CeCuy(Sip.64G&.36)2 nicht reproduziert werden. Jedoch findet Refer&mafn97y
in CeCyGe, zwei Phasentbergange unterhalb vignbei T1 ~ 2.4 K und bei
TL £ 1.5K, wobei letzterer vermutlich ein Lock-In-Phasenulagg mit Hyste-
rese ist. Diese Ergebnisse sind in Einklang mit den Resuoltatsererx = 0.45
Probe. Hier sollte eine weitere Probe mit= 0.45- 1 untersucht werden, um
die intrinsischen Eigenschaften zu tberprifen. Nimmt marenst an, dass die
fur CeCuy(Sip55Gey 452 beobachteten Eigenschaften weitestgehend denen von
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Abbildung 4.23: Ermittelter Propagationsvektoe (74 4 7) bei tiefster Tem-
peratur in Abhangigkeit vom Germaniumgehalfrot: diese Ar-
beit, schwarz: $tockert0%). Die Fragezeichen markieren noch
offene Fragen.

CeCuyGe entsprechen, so stellt sich die Frage: Wie entwickeln sielmtagneti-
schen Phasen fir = 0.25- 0.45, speziell: Wie verlauff| fur x < 0.45?

Bild 4.24 zeigt schematisch den temperaturabhéangigen Verlauf dgsagati-
onsvektors, wie er in den vorherigen Kapiteln ermittelt deurEs zeigt sich ein
sehr komplexes Bild, daher soll zuerst ieKomponente des Propagationsvektors
TH, im Bild 4.24blau dargestellt, diskutiert werden. Fir= 0.25 istry unterhalb
von Ty konstant. Wahrend Ce@G(Sip.s2Gey.18)2 €einen Sprung zu kleineren Werten
zeigt, zeigen beide untersuchte Probenxdtir 0.25 einen positiven Sprung. Dieses
Ergebnis ist in Einklang mit den Anomalien in Messungen diermischen Aus-
dehnung, die fur die Fallg < 0.25 undx > 0.25 unterschiedliche Vorzeichen zei-
gen OeschlerOpund stitzt die These eines (tetra-)kritischen Punktes beD.25.
Weiterhin fallt auf, dass der Sprung bei= 0.36 bei der h6heren Temperafiyr
auftritt, im Gegensatz zu Cegli®ip 55Gey 45)2, bei dem ein Sprung imy bei der
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Abbildung 4.24:. Schematische Abhangigkeit des tempeahhingigen Propaga-
tionsvektors, dargestellt fir die untersuchten Prober. Daten
fur x = 0.25 sind Referen&tockert0% entnommen.

niedrigeren TemperatufF, auftritt. Da makroskopische Messungen keinen Hin-
weis fur kreuzende Phasengrenzlinien im Bereich 0.36— 0.45 fanden, scheint
der Sprung keine charakteristische Eigenschaft einestagesddiibergange zu sein.
Somit deutet es sich an, dass eine der Probem si00.36 oderx = 0.45 eine Son-
derstellung einnimmt. Auf der einen Seite scheint dies allBESiy 556G 45)2
zuzutréfen, da nur hierrp < 0.5 ist. Andererseits bestatigen zumindest die pu-
blizierten makroskopischen Messungen in CgGg (Sparn0§, soweit moglich,
unsere Ergebnisse an CefSig 55Ge.45)2. Dies wiederum spréache eher fiir eine
Sonderstellung von CeG(Bip 4G 36)2. Hier fanden Neutronenstreuergebnisse
einen weiteren Phasenibergang. Daher sollten weitereduictaungen sowohl an
der magnetische Struktur von Cef@e, beitiefster Temperatuals auch durch ma-
kroskopische Messungen an Ce(Rip 4G 36)2 (z. B. thermische Ausdehnung)
folgen, um diese Diskrepanz zu tGberwinden.
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4 Modellsubstanz CeG(5h_xGé& )2

Identifiziert man magnetische Phasen anhand ihres chasdisiehen Verhaltens
der Temperaturabhangigkeit des Propagationsvektorsgeben sich aufgrund der
Ergebnisse neue Fragestellungen. Die Variation des tertysabhangigen Verhal-
tens des Propagationsvektors und die (aufgrund der geriRgebenzahl) nicht
beobachtete Systematik legen eine detailliertere Untbrsig nahe. Diese kdnnte
auch durch Anwendung hydrostatischen Drucks (wie bespmke in Jaccard9p
gezeigt) durchgefihrt werden. Nach Referevasgsilew-Reul9yfluhrt hydrostati-
scher Druck im System Ce@(5i1_xGeg)2 zu einer Verkleinerung der Elementar-
zelle und damit zu einem reduzierterffektiven x'. Hierbei ist der Vorteil, dass
(im Prinzip) mit einer Probe das gesamte Phasendiagrammriiiieverden kann,
nicht zu unterschatzen. Weiterhin lie3en sich die Einfliisse Unordnung (die
ja durch die statistische Verteilung der Silizium und Gemme-Atome erzeugt
wird) und Elementarzellenvolumen bzw. Gitterdruck tramn&llerdings sind die-
se Experimente ob des hohen bendtigten Drucks sehr aufgeandi
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Als nach umfangreichen Untersuchungen im SysterMge (mit M = Uber-
gangsmetall,R = Si, Ge) mit CeCpSip der erste Supraleiter in Schwere-
Fermionen-Systemen entdeckt wur@gglich79, wurde dieses System sehr de-
tailliert untersucht. Es zeigte sich allerdings eine stdtkobenabhangigkeit der be-
obachtbaren Phanomene. Einige Proben wiesen eine madneefisomalie auf, z.
B. in der spezifischen Warmekapazitat Bgi~ 0.8 K, welche historisch A-Phase
genannt wurde. Andere Proben zeigten lediglich eine seipealde Phase (S-Typ-
Proben) oder beide Phanomeng{Alyp-Proben) bei deren Abkihlung zuerst die
A-Phasen-Anomalie bélia ~ 0.7 K auftrat, gefolgt von Supraleitung bei tieferer
Temperatur ¢ ~ 0.5K, je nach Probe).

Bild 5.1 zeigt zum Vergleich die spezifische WarmekapaftAT fir verschie-
dene einkristalline Proben. Als A-Typ klassifizierte Pnolzeigen eine schulterar-
tige Anomalie beil . S-Typ-Proben hingegen zeigen eine lambda-artige Anemali
in C/T. Dies ist sehr gut am Verlauf der spezifischen Warmekapazjtatzu be-
obachten, aus dem die Sprungtemperatur (hierfTni= 0.6 K) ermittelt werden
kann. Auch bei Unterdrickung der Supraleitung durch eieregs Magnetfeld
wird keine A-Typ-Anomalie beobachtet (hier nicht darg#teEine Uberlagerung
beider Phanomene wird in/8-Typ-Proben beobachtet, deren spezifische Warme
C/T Klar beide Arten Anomalien (hier mitpy ~ 0.7 K undT; ~ 0.5K) zeigt.

Anomalien bei den au€ /T bestimmten Temperaturen wurden auch in ande-
ren makroskopischen Untersuchungen gefunden (elekénstfderstand, magne-
tische Suszeptibilitat, thermische Ausdehnung, ....)lighdrn fir jede Probe einen
konsistenten Datensatz. Die Gesamtheit dieser Daterbeidamn auch die Klas-
sifizierung der Proben.

Diese Vielfalt an Probeneigenschaften bremste lange AsitMérstandnis des
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Abbildung 5.1: Spezifische Warnt@/T in Abhéngigkeit von der Temperatdr
fur verschiedene CeG8ix-Einkristalle.

Systems. Es dauerte lange, bis es gelang, den Einfluss derfherstellung (Ein-
waage, Zuchtmethode, Temperaturprofile, ....) auf die ighiischen Eigenschaf-
ten zu kontrollierenBatlogg8% Modler95 Steglich96a Aufgrund intensiver Un-
tersuchungen, die maf3geblich von Dr. C. Geibel vorangetmieturden (zusam-
mengefasst u. a. in Referen3téglich96l), ist inzwischen klar, dass alle diese
verschiedenen Grundzustande innerhalb des Homogemitaishes von CeG&i,
liegen (Bild5.2). Dabei kann beispielsweise ein nur sehr kleiner Kupferitder
-unterschuss drastisch die Eigenschaften verandernzihiemem S-Typ bzw. A-
Typ hin). Inzwischen wurden Verfahren entwickelt, um reroierbar Proben ei-

86



Abbildung 5.2: Chemisches Phasendiagramm fur G8@Steglich96p. Im Ho-
mogenitatsbereich auftretende Grundzustande (&; 8) sind far-
big markiert Modler95 Steglich96h.

nes gewunschten Typs herstellen zu kdnnen. Derzeit lagféntersuchungen, um
die Einflusse von Fehlstellen, Fehlbesetzungen oder Zersgitierplatzen zu stu-
dieren, zeigten bisher keinen signifikanten Unterschied@ven Proben verschie-
denen Typsl(eisegang finden jedoch teilweise eine erhdhte Elektronendichte au
der Wyckhdr-Position 2b zwischen den Siliziumatomen.

In den nun verfligbaren Einkristallen wurde auch der in Pady&llen nicht be-
obachtete AS-Typ gefunden (anfangs+® genannt), bei dem die Phasenuber-
gangstemperaturef; und Ta entartet sind. Hier wird im Nullfeld nur eine ftr
Supraleitung typische Anomalie @/T beobachtet. Im Unterschied zum S-Typ
tritt in einem Uberkritischen Magnetfeld zur Unterdriclguder Supraleitung eine
A-Typ-Anomalie auf.

Die Natur des PhasenubergangesTpekonnte lange Zeit nicht eindeutig identi-
fiziert werden. Verschiedene makroskopische Messungeeteauauf die Bildung
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Abbildung 5.3: Magnetische®8( T)-Phasendiagramm fur/&-Typ CeCuSi, fur
Magnetfelder parallel zua-Achse Bruls94 Thalmeier043.

einer Spindichtewelle hin, jedoch konnten in Neutronensixperimenten keine
Uberstrukturreflexe beobachtet werden. Vermutlich waremidtersuchten Proben
zu klein.

Auch in einem externen Magnetfell = uoH zeigt CeCySi, ein komplexes
Verhalten. Bild5.3 zeigt das magnetisché( T)-Phasendiagramm fir /8-Typ
CeCuySiy in einem externen Magnetfeld parallel zur kristallograghera-Achse:
Blla (Bruls94 Thalmeier04. Man erkennt, dass ein relativ kleines Magnetfeld von
maximaluoHe ~ 1.6 T ausreicht, die Supraleitung zu unterdriicken. Obknah
ca.uoHa—pg ~ 7 T befindet sich die B-Phase, tber die noch nichts bekannt ist.

Aufgrund der verschiedenen Grundzustande, die alle im H@mitétsbereich
liegen, reicht es nicht, nur eine Probe von Cg&lpl zu untersuchen. Stattdessen
ist eine ndhere Untersuchung verschiedener Einkristéatig,rum dem Mechanis-
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Abbildung 5.4: (a) Spezifische Warmekapaz@4tT in magnetischen Feldern von
O und 2T parallel zur kristallographischemchse und (b) thermi-
sche Ausdehnunglla von A-Typ CeCuySi, (StockertO4.

mus fUr das Auftreten der Supraleitung auf die Spur zu komMéiterhin ist die
Anwendung externer Magnetfelder notig, um die spezifisdBigenschaften der
beobachteten Phasen ndher einzugrenzen.

Bild 5.4 zeigt die spezifische Warme von A-Typ CeSip in verschiedenen Ma-
gnetfeldern parallel zur kristallographischeAchse Gtockert04. BeiygH = 2T
ist die antiferromagnetische Anomalie (A-Phase) leichtieferen Temperaturen
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verschoben, supraleitende Anomalien werden (auch im &d)ihicht beobachtet.
Die ebenfalls in Bild5.4 dargestellte thermische Ausdehnung parallel zur kristal-
lographischera-Achse zeigt innerhalb der magnetischen A-Phase eine Hgste
beiT1 ~ 0.3K und zeigt damit einen Phasenubergang erster Ordnung an

In den folgenden Unterkapiteln werden Proben verschiad@&een (A, AS,
A+S, S) mittels Neutronenstreuung in magnetischen Feldefrdas Wechsel-
spiel zwischen Magnetismus und Supraleitung untersuatér Z6nnen mit Neu-
tronenditraktion Informationen tber langreichweitige magnetisCnénung bzw.
kurzreichweitige Korrelationen erhalten werden, jeda&tiSupraleitung nicht di-
rekt nachweisbar. Daher wurde ein spezieller in-situ S@m#&z verwendet, der
die simultaneErmittlung der Wechselfeldsuszeptibilitat (siehe Kap&e ab Sei-
te 27) wahrend der Neutronenstreuexperimente erlaubt. Dadstatine direk-
te Korrelation der supraleitenden und magnetischen Edapiten moglich. Mo-
tiviert durch die positiven Ergebnisse im System CgGuy-_xGe,)2 wurden al-
le folgenden Experimente mit eingf (H L)-Streuebene realisiert. EfHe/*He-
Entmischungskryostat wurde verwendet, um Temperaturenrter 0.1 K zu er-
reichen. Falls nicht anders angegeben, wurden die sujeradiein Proben bei Ver-
wendung eines Magnetfeldes im Feld eingekihlt (field-adjolem den richtigen
thermodynamischen Zustand zu préaparieren. Die tempafatdngigen Messun-
gen erfolgten danach mit steigenden Temperaturen.

5.1 A-Typ: Nachweis der magnetischen Ordnung

Um die antiferromagnetische Struktur der A-Phase aufzaklawurde ein Neu-
tronenstreuexperiment mit Dr. Oliver Stockert anffi2iktometer E6 des HMI in
Berlin durchgeflhrt. Bilcb.5zeigt einen Ausschnitt der reziproked H L)-Ebene
um die Position (0.22 0.22 1.45) fur zwei verschiedene TeatpeenT = 1K
(oberes Bild) undr = 50 mK (unteres Bild). Die Neutronenstreuintensitat ist da-
bei als farbkodierter Konturplot dargestellt. Bei= 50 mK < Ty ist deutlich ein
antiferromagnetischer Satellitenreflex nachweisbarchesl kompatibel mit einem
Propagationsvektor vofi = (0.215 0.215 0.58ist. BeiT = 1K > Ty ist diese
Intensitat nicht mehr nachweisbar. Es wurden weitere Batepassend zu dem be-
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Abbildung 5.5: Ausschnitt der reziprokeil (H L) Ebene um die Position (0.22
0.22 1.45) in A-Typ CeCgBip bei T = 1K (oberes Bild) undr =
50 mK (unteres Bild). Die Streuintensitat ist farbkodierernti-
ferromagnetische Uberstrukturreflex ist Bei= 50 mK auf einer
Position (0.215 0.215 1.47) deutlich auszumacl&ndkert04.

stimmten Propagationsvektor gefunden, jedoch zeigtereail (teilweise deutlich)
schlechteres Intensitat-zu-Untergrund-Verhaltnissliegt daran, dass bei kleinen
Streuwinkeln u. a. aufgrund von Luftstreuung der Signargrund erhoht ist und
bei groRen Streuwinkeln das Streusignal aufgrund des niaghen Formfaktors
stark abnimmt.

Dies erlaubt nur die Temperaturabhéngigkeit des (0.215501247) Reflexes
detailliert zu untersuchen, da andere Reflexe entweder znggeintensitat (fur
groRerdd]) oder zu hohen Untergrund (fUr kleiia) aufweisen.

Bild 5.6 zeigt die so gewonnene Temperaturabhangigkeit des Pripas)zek-
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Abbildung 5.6: Temperaturabhéngigkeit des Propagatektsvs? = (H H L)
und der integralen Intensitat, des magnetischen Satellite
(0.22 0.22 1.47) in A-Typ CeG&i» (Stockert04. (Messung am
E6)

92



5.1 A-Typ: Nachweis der magnetischen Ordnung

tors und der magnetischen Intensitat. Man erkennt deutliciock-In-Verhalten
des Propagationsvektors bei ¢h. * 350mK zu dem konstanten Weft =
(0.215 0.215 0.5B8 Der Temperaturverlauf der magnetischen Intensitét &gt

ne signifikanten Anomalien. Dieses Ergebnis bestatiginaimeiteren Phasentber-
gang unterhalb voffy = 0.7 K, wie er ja schon in Messungen der thermischen
Ausdehnung (siehe Bilf.4 auf Seite89) gefunden wurde.

Um den Einfluss eines Magnetfeldes zu untersuchen, wurdeetares Expe-
riment am E4 durchgefuhrt. Der Aufbau wurde jetzt durch eivertikalmagneten
erganzt, um Magnetfelder higd = 12 T zu erzeugen. Die anderen Parameter blie-
ben gleich. Aufgrund der Konstruktion des Magnetes sowreadegewahltenH
H L)-Streuebene konnte das Magnetfeld nur entlang ddr (]-Probenrichtung
angelegt werden. Aufgrund der nur schwach ausgepragtesotkapie in der Ba-
salebene, zwischen der [1 0 0]- und der[D]-Richtung, kann dennoch das Pha-
sendiagramm flH|ja in Bild 5.3auf SeiteB8 herangezogen werden. Man erwartet
also beispielsweise bei tiefster Temperatur den Phasegdiigin die B-Phase bei
ca.uoHa—g ~ 7—-8T.

Bild 5.7 zeigt die beiT = 50 mK undT = 500 mK ermittelte Feldabhangigkeit
der magnetischen Intensitat und zum Vergleich ein scheotes Phasendiagramm
fur A/S-Typ CeCuSi,. Wie zu erwarten war, verringert sich die magnetische In-
tensitat kontinuierlich mit ansteigendem Magnetfeld, desbeiyogH ~ 5T bzw.
uoH ~ 8T (T = 500 mK bzw.T = 50 mK) nicht mehr nachweisbar ist.

Innerhalb der B-Phase wurde bei 12 T nach magnetischen Widdrsreflexen
gesucht. Aufgrund des experimentellen Aufbaus konnteedigproke Ebene nicht
vollstandig abgetastet werden. Daher wurde an hochsyrnstieén Punkten so-
wie aus anderen Verbindungen mit gleicher Struktur belam@rdnungspunk-
ten nach magnetischer Intensitat gesucht. Es wurden katifereomagnetischen
Uberstrukturreflexe gefunden. Mdgliche ferromagnetidabensitat auf nuklearen
Reflexen konnte ebenfalls nicht nachgewiesen werden. Hrendert vermutlich
das kleine geordnete magnetische Moment vom ea0.1ug die Untersuchungen.
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Abbildung 5.7: Magnetfeldabh&ngigkeit der integralen netggchen Intensitat des
Satelliten (0.22 0.22 1.47) in A-Typ CegSsip bei T = 50 und
500 mK (Faulhaber0p Zum Vergleich ist ein schematisches Pha-
sendiagramm eingebunden. (Messung am E4)

5.2 A/S-Typ: Supraleitung innerhalb der A-Phase

Kristalle vom A/'S-Typ zeigen innerhalb der magnetischen Ordnung+ 0.7 K)
SupraleitungTc ~ 0.5 K), wobei die supraleitende Phase die magnetische @ginu
verdrangt. Bild5.8 zeigt die spezifische Warm@/ T der untersuchten /S-Typ
Probe. Beide Anomalien, die der Supraleitung zuzuordnean®da-Anomalie
und die antiferromagnetische Schulter, sind gut erkenharsimultan ermittelte
Wechselfeldsuszeptibilitat (rot dargestellt) zeigt duein diamagnetisches Signal
einen supraleitenden Beitrag unterhalb vo@.5K an.

Ein A/S-Typ-Kristall wurde am Oiraktometer E4 am HMI Berlin untersucht.
Bild 5.9 zeigt Rockingscans Uber die Position (0.21 0.21 1.46). ImféldI(linke
Grafik) ist ein antiferromagnetischer Satellitenreflex Bei= 0.5 K nachweisbar
(gefullte Symbole). Oberhallby (bei T = 1K) sowie bei tieferen Temperaturen
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Abbildung 5.8: Spezifische Warme/Tder fur Neutronenstreuung verwendeten
Probe sowie die simultan ermittelte Wechselfeldsusz#iditin
willkirlichen Einheiten. Die Korrelation zwischen dem 8pg in
x und der Anomalie in @ ist gut sichtbar.

(2 0.4K) konnte keine Intensitat mehr nachgewiesen werdéer(e Symbole).
Somit ist in der supraleitenden Phase die Ausbildung earegreichweitigen anti-
ferromagnetischen Ordnung unterdriickt, es ist hier alswkaikroskopische Ko-
existenz von Antiferromagnetismus und Supraleitung belotba@r. Legt man nun
ein Magnetfeld vomoH = 2T an, um die Supraleitung zu unterdriicken, so kann,
wie erwartet, der antiferromagnetische Uberstrukturxefiei T = 0.4 K wieder
nachgewiesen werden (geflllte Symbole). Auch in dieserisafur T > Ty
keine magnetische Intensitat nachweisbdiefee Symbole).
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Abbildung 5.9: Rockingscans uber die Position des magreis¢0.21 0.21 1.46)
Satelliten in AS-Typ CeCuSip, an verschiedenen Punkten im
B — T Phasendiagramm. Die Kurven geben Fits an die Daten wie-
der: (afene Symbole) Untergrund bzw. (geschlossene Symbole)
Gaul3profil. Zur besseren Unterscheidung sind die Daten um je
weils 200 Einheiten verschoben. (Messung E4)

Im Anschluss wurde ein zweites Experiment durchgeflhesiial am Drak-
tometer E6 und der ersten Version der in-situ Suszep#lskpule (siehe auch Ka-
pitel 3.3.1ab Seite29). Bild 5.10zeigt eine Zusammenstellung der Messergebnis-
se. Rechts oben im Bild ist die temperaturabhéngige Wecldsligzeptibilitat im
Nullfeld gezeigt. Die AS-Typ-Probe zeigt ein deutliches diamagnetisches Signal
in der supraleitenden Phase. Legt man nun bei tiefster Teyeein Magnetfeld
an, so ist das diamagnetische Signal der Supraleitunggbkir 1 T noch voll aus-
gepragt und bei etwagH¢2 ~ 1.3 T vollstandig unterdriickt. An den mit Kreisen
markierten PunkternugH = 0, 1 und 2 T) wurden Rockingscans uber die Positi-
on des magnetischen (0.21 0.21 -1.46)- Satelliten durcihgeflinks im Teilbild
5.10. BeiugH = 2T (blaue Symbole) ist die Supraleitung vollstandig untiécét
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Abbildung 5.10: (links) Rockingscans Uber die Position degynetischen (0.21
0.21 -1.46) Satellitenreflexes in/3Typ CeCySip bei T =
50mK undB = ugH = 0, 1 und 2T. (rechts) simultan ermit-
telte Wechselfeldsuszeptibilitat. Die Bedingungen beiestedie
Rockingscans aufgenommen wurden, sind mit Symbolen mar-
kiert. (Messung E6)

und antiferromagnetische Intensitat ist nachweisbar. Wif&ld hingegen ist die
Probe supraleitend und wie im Experiment zuvor ist keingeambmagnetische In-
tensitat nachweisbar. BepH = 1T ist der magnetische Uberstrukturreflex eben-
falls nachweisbar. Die simultan ermittelte Wechselfesdsyptibilitat zeigt jedoch
noch ein vollstandiges diamagnetisches Signal der Prob®amit konnte hier, an
der Grenze der supraleitenden Phase, Koexistenz zu baehashn.

Um diese Frage naher zu beleuchten und die Temperatur- ugdeéifaldabhan-
gigkeit genauer zu bestimmen, wurde ein elastisches Neartgireuexperiment
am IN12 in Grenoble durchgefihrt. Ein Drei-Achs-Instrumenrde gewahlt, da
durch die zusatzliche Energieanalyse der gestreuten dferirder Untergrund re-
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duziert und somit das Peak-zu-Untergrund-Verhaltnisessbrt werden kann.

Des Weiteren wurde der in Kapit8l3.2ab Seite31 beschriebene Spulensatz
in Version 2 zur simultanen Bestimmung der Wechselfeldquigzétat verwen-
det. Ein3He/*He-Entmischungskryostat erlaubt Experimente im Tempebat
reich 50mK< T < 1K, ein Vertikalmagnet lieferte ein Magnetfeld zwischen 0
und 2 T. Die verwendete Wellenlange betrug= 4.65A k = 1.15A™1). Dieser
Aufbau wurde fur alle folgenden Experimente gewabhilt.

Im Nullfeld konnten unterhalb vofiy = 0.7 K antiferromagnetische Uberstruk-
turreflexe nachgewiesen werden. BBdlL1 zeigt die magnetische Intensitat und
den Realteil der simultan ermittelten Wechselfeldsushépdit in Abh&ngigkeit
von der Temperatur fur die untersuchten Magnetfelder. Itiféld steigt mit sin-
kender Temperatur die magnetische Intensitat zunachstrardann nach Errei-
chen des Maximums wieder abzufallen. Das Maximum wird beiTéenperatur
erreicht, bei der die Suszeptibilitat stark fallt & T¢).

Erhoht man nun das Magnetfeld schrittweise und wiederladittkperiment, so
verschiebt sich der Sprung in der Wechselfeldsuszepéibitu niedrigeren Tem-
peraturen. Gleichzeitig erreicht die magnetische Intéhsnmer héhere Werte im
Maximum und die Temperatur des Maximums sowie die supexddeg Sprung-
temperatui; verschieben sich ebenfalls zu niedrigeren Temperatureb&/eits
im vorigen Experiment am E4, so kommt man auch anhand diesemlxu dem
Schluss, dass die Supraleitung den Antiferromagnetismigsdrickt. Dies wurde
durchuSR-Experimente an demselben Kristall bestai®io¢kert06a Allerdings
wird die magnetische Intensitat nicht sofort beim Auftaerclder ersten Anzeichen
von Supraleitung unterdriickt. Hier bieten sich zwei Erkiigen an. Zum einen ist
die Neutronenstreuung sensitiv auf das gesamte Probenealudie Wechselfeld-
suszeptibilitdt jedoch im Wesentlichen nur auf die Obehiéader supraleitenden
Bereiche. Somit kdnnte eine dinne supraleitende Hulle unamtiéerromagneti-
sche Phase dieseiftekt erklaren. Andererseits konnte, wie bei einem Phasenibe
gang 1. Ordnung, mikroskopische Phasenseparation aurfties bleibt jedoch ein
gewisser Spielraum fir eine mogliche mikroskopische Rilasexistenz am Rand
der Supraleitung.

Betrachtet man die Position der nicht durch Supraleitung@ndniickten anti-
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Abbildung 5.11: (a) Temperaturabhangigkeit der magnleéiscintensitat (oben)
des Reflexes (0.215 0.215 1.475) ilSATyp CeCuySiy flr aus-
gewahlte magnetische Felder parallel zut [l-Richtung. (b) Si-
multan zu (a) ermittelte Wechselfeldsuszeptibilitat.iemzeigen
einen interpolierten Verlauf zur besseren VisualisierdagKur-
venverlaufe.

ferromagnetischen Satelliten, dargestellt in Bald2 so ergibt sich wie fur die
A-Typ-Probe ein Lock-In-Verhalten bei cd. ~ 350 mK. Diese Temperatur ist
im Rahmen der Fehlerbalken unabhéngig vom Magnetfeld. Eiagntfeldab-
hangigkeit des Propagationsvektors konnte im untersndhéédbereich nicht ge-
funden werden, die Peaks liegen alle an der gleichen PosBitd 5.13zeigt die
Magnetfeldabhangigkeit der integralen Intensitat und Riesition des Satelliten
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Abbildung 5.12: Position des Reflexes (0.215 0.215 1.475)/8-Fyp CeCySi,
fur ausgewéhlte magnetische Felder parallel zdr@}Richtung.

(0.215 0.215 1.475) bd&i = 100 mK. Bis zu einem Feld von cagH ~ 0.7 T ist
die magnetische Intensitat vollstandig unterdrticktgst@ann linear an und ist ab
ca.upoH ~ 1.1 T nahezu konstant. Das diamagnetische Signal der ®itpraj ist
bis ca.upH =~ 0.7 T voll ausgepragt und ist oberhalpH ~ 1.15T nicht mehr
nachweisbar. Die in beiden Messgrof3en, magnetische Itdenad Wechselfeld-
suszeptibilitat, ermittelten Anomaliefelder stimmenrsgtit Gberein.

Kompatibel mit den am A-Typ-Kristall gewonnenen Ergebeissst die Tatsa-
che, dass bei tiefster Temperatur die magnetische In&rgituoH = 2T einen
kleineren Wert annimmt als figoH = 1T. AulRerdem ist die Néel-Temperatur
leicht reduziert Ty ~ 650mK beiygH = 2T gegenibely ~ 670mK bei
uoH = 1T). Je weiter sictH anHg ~ 1.3T (beiT = 50 mK) annahert, umso
flacher verlauft der Sprung in der WechselfeldsuszepfiilAuch dieses Resultat
ist verstandlich, wenn man das magnetiscBeT)-Phasendiagramm (siehe Bild
5.3 auf Seite88) betrachtet. Bei hoheren Magnetfeldern wird die Phaseazgren
nie im (B, T)-Phasendiagramm (schematisch in Bil® auf Seited6) relativ flach
geschnitten. Dies bewirkt eine Verbreiterung der Sprungalie.
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Abbildung 5.13: (a) integrale Intensitat und (b) Positi@s dReflexes (0.215 0.215
1.475) in AS-Typ CeCuySi, fur T = 100 mK in Abhangigkeit
eines Magnetfeldes parallel zur ID]-Richtung. Zum besseren
Vergleich sind die Werte fUf = 100 mK aus Bild5.11 farbig

eingetragen.
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5.3 A+S: mikroskopische Phasenseparation

Die beiden konkurrierenden Wechselwirkungen, die einisrssi magnetischer
Ordnung, andererseits zu Supraleitung fuhren, erreicleegleichbare Starke in
einer Probe vom AS-Typ. Diese Probe ist charakterisiert duiigh~ T =~ 0.7 K.
Bild 5.14zeigt eine Messung der spezifischen Warme:pki = Ound 2 T an einer
kleineren Probe aus demselben Batch, aus dem auch die rNigigisonenstreuung
untersuchte Probe stammt. Im Nullfeld ist nur ein Phasemgyamg erkennbar. Bei
FeldernugH > 2T ist dieser noch vorhanden, aber deutlich kleiner. Digglsp
fur eine Entartung der beiden Phasenibergangstemperatuiéullfeld sowie die
Unterdriickung der Supraleitung bei einem Magnetigld > 2 T.

Auch an dieser Probe wurde ein elastisches Neutronengpeument am IN12
durchgefuhrt. Bild5.15 (a) zeigt die simultan ermittelten Werte fur die integra-
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Abbildung 5.14: Spezifische WarmegTfiur CeCuySi, (A+S-Typ) fur Magnetfel-
der von 0, 2 und 2.5 TJgevain
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Abbildung 5.15: (a) Temperaturabhangigkeit der magnleéiscintensitat (oben)
des Reflexes (0.215 0.215 1.475) ir3:-Typ CeCuSi, fur aus-
gewdhlte magnetische Felder parallel zur [-Richtung. (b)

Die durch Gaulf3fits bestimmte Position des Peaks im Rockings-

can. (c) Die simultan ermittelte Wechselfeldsuszepttili
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le Intensitat des magnetischen (0.215 0.215 1.475) Reflm@slen Realteil der
Wechselfeldsuszeptibilitit,c fur A+S-Typ CeCuSi>. Ohne Magnetfeld steigt die
Intensitat unterhalb voiiy ~ 0.7 K an, knickt bei etwa 0.4 K ab und sattigt fur
kleinere Temperaturen. Vergleicht man den Sattigungswerdem Messergebnis
beiuoH = 1.5T, so ist die Intensitat im Nullfeld um ca. ein Drittel temert. Wie
erwartet, sinkt fur hohere FeldgH > 1.5T die magnetische Intensitat wieder
leicht ab. Fur Werte zwischen 0 und 1.5T liegen die Intetsitérte dazwischen
und der Knick ist nicht mehr so stark ausgepragt.

Bild 5.15(b) zeigt die durch Gaulfits bestimmte Peakposition in derkiRge
scans. Wie in den zuvor untersuchten Cg€iptProben beobachtet man auch hier
ein Lock-In-Verhalten unterhalb einer Temperatur ¥gn~ 390 mK firuoH = 0
bis TL ~ 330mK beiugH = 2T. Weiterhin ist die Position im Gegensatz zum
A/S-Kristall magnetfeldabhangig.

Die Wechselfeldsuszeptibilitat in Bilf.15(c) zeigt ein flr Supraleiter untypi-
sches Verhalten. Im Nullfeld wird unterhalb vdiR ~ 0.7 K kein Sprung beob-
achtet, sondern ein gleichméagiger, fast linearer Abfalhegativen Werten. Bei
hoheren Magnetfeldern ist dieser Anstieg deutlich flachleerhalougH = 1.5T
ist kein diamagnetisches Signal mehr nachweisbar. Diesembtfeld korreliert
sehr gut mit dem Magnetfeld, bei dem die magnetische Intirisi T = 100 mK
ihren maximalen Wert erreicht.

Um dieses Ergebnis zu sichern, wurde die Probe im Nullfeidekihlt (Zero-
Field-Cooled) und danach bei konstanter Temperatgr 100 mK das Magnetfeld
kontinuierlich erhdht. Wahrenddessen wurden wiederholkigscans des (0.215
0.215 1.475)-Reflexes durchgefiihrt. Die so erhaltenen Ma$swind in Bild5.16
dargestellt. Die magnetische Intensitat steigt mit staiigen Feld leicht an, weist
einen Knick bejugH ~ 1.4 T auf und bleibt danach etwa konstant.

Die Position des Peaks im Rockingscan (griine Symbole inBil@ die gefull-
ten Symbole markieren aus Bil15ermittelte Daten) zeigt eine deutlich ausge-
pragte Magnetfeldabhangigkeit. Bis etyugH ~ 1.4 T veréandert sich die Position
guadratisch mit dem Magnetfeld. Bei groéReren Magnetfeldeheint die Peakpo-
sition auf einen konstanten Wert einzurasten.
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Abbildung 5.16: Magnetfeldabhangigkeit der magnetischeensitat (schwarze
Symbole) und der Position (griine Symbole) des Reflexes (0.215
0.215 1.475) bei tiefster Temperatur sowie der Verlauf daubk
tan ermittelten Wechselfeldsuszeptibilitat (rote Syrebat A+S-
Typ CeCuySip.

Die Magnetfeldabhangigkeit der Wechselfeldsuszepititilzeigt ein der Tem-
peraturabhéngigkeit &hnliches Verhalten. Dies deutet eim@n darauf hin, dass
beiT = 100 mK das obere kritische Feld der Supraleitpgc2(T = 100 mK) ~
1.5T betragt. Zum anderen erscheint die Annahme plausiass die magnetische
Intensitat aufgrund der Supraleitung reduziert ist, d. tkroskopische Phasense-
paration auftritt.
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Unter dieser Annahme, dass die reduzierte magnetischesitiel gemesseei
kleinen Feldern durch ein supraleitendes Teilvolurdgwerursacht wird, kann ei-
ne erweiterte Auswertung dieser Daten erfolgen. Nimmt maiteshin an, dass
das diamagnetische Signal im supraleitenden Zustand gropal zum Volumen-
anteil der Supraleitunys ist, so lasst sich die magnetische Intendifédnst;, die
ohne auftretende Supraleitung gemessen worden waretén Bi&gherung wie folgt
rekonstruieren:

lrekonstr (B, T) = lgemessetB, T) + @ - xac(B,T) + ... (5.1)

Hierbei ista der einzige freie Parameter. Die rekonstruierte magregisatensitat
sollte einen Feldverlauf ergeben, wie er in der A-Typ-Prebmrittelt wurde (siehe
Kapitel 5.1 ab Seite90). Da die hier verwendeten Magnetfelder sehr viel kleiner
als die kritischen Felder der antiferromagnetischen Ongr(B5~""3¢x 8 T) sind,
kann dieser Verlauf durch“(B) ~ lg — B? % |, angenahert werden. Eine Anpas-
sung der Daten der -AS-Probe an einen solchen Verlauf mittels Gleichubg)(
resultiert ine = (78« 3) in willkurrlichen Einheiten. Werden héhere Terme in
Gleichung b.1) mit einbezogen, verbessert sich weder die Qualitat deasyng
noch der Wert fur. Der Htekt der Supraleitung auf die Intensitat magnetischer
Satellitenreflexe kann also mittels Gleichuaglj in dieser A-S-Probe korrigiert
werden. Die rekonstruierten Daten sind in Bald 7 (blau) zusammen mit den Roh-
daten dargestellt. Die Kurve zeigt keinerlei Anomalie faghlc> ~ 1.5 T mehr, der
Einfluss der Supraleitung ist somit kompensiert. Dies btledass die magneti-
sche Intensitat in AS-Typ CeCuSi; gegenuber den A-Typ-Proben durch partielle
Supraleitung reduziert wird und dieseff&kt korrigiert werden kann.

Wendet man dieses ‘Korrekturverfahren’ auf die in Bsld 5 dargestellten Da-
ten an, so lasst sich der Einfluss der partiellen Supralgiuatistandig korrigie-
ren. Der resultierende Datensatz ist in Bild 8dargestellt. Man erkennt, dass flr
ansteigendes Magnetfeld sowohl die Ordnungstempefatais auch die Intensi-
tat bei tiefster Temperatur kontinuierlich sinken. Des t&f&n zeigen die Kurven
samtlich keine Anomalien mehr, sondern ein monotones WeraDieses fir an-
tiferromagnetische Phasen in einem Magnetfeld charakisrhe Verhalten wurde
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Abbildung 5.17: Rohdaten aus Bil16sowie die rekonstruierte magnetische In-
tensitat (blaue Symbole), welche vergleichbar mit der &ethdin-
gigkeit der magnetischen Intensitat im A-Kristall ist.

auch schon bei A-Typ-Proben (vgl. Kapitell ab Seite90) beobachtet. Somit las-
sen sich die intrinsischen Eigenschaften von A-Typ-Pradgeh in diesem AS-
Einkristall studieren.

Jetzt kann auch das merkwuirdige Verhalten der magnetiedaegigen Peak-
position interpretiert werden: Hier lasst sich direkt diestvirkung der Supralei-
tung auf den Magnetismus beobachten! In A-Typ-Proben wkeedee signifikante
Positionsanderung gefunden, iSATyp-Proben unterdriickt die Supraleitung die
magnetische Intensitat. In der+S-Typ-Probe jedoch reduziert die Supraleitung
nur die magnetische Intensitat, sodass die Peakpositiobaobtet werden kann.
Somit ist eindeutig die (partielle) Supraleitung veranttiich flir die starke Positi-
onsanderung. D. h., dass die Supraleitung nicht nur den dtegmus unterdriicken

107



5 CeCuSh

’;; T T T T T T T
5‘:800— fReo o CeCu,Si, - A-phase 7
= ‘ ) -
2 o *0ie; 2% (0.215 0.215 1.475)
£ he® wH IIL10]
o HyH (T) g2 '
%400— ® 0 z' -
® 02
& 05 e ‘
| e 10 i
©200r o 715 2 e
S 2.0 A ]
N e
o 0 \ ] \ ] \ ] \ 9 \
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
T (K)

Abbildung 5.18: Reskalierte Intensitat nach Gleichubdl)(der Daten aus Bild
5.15

kann, sondern auch (da der Propagationsvektor durch Faciméh-Nesting domi-
niert wird) die Fermiflache beeinflusst! Da nur ein Satelhtarsucht wurde und
nur Rockingscans gemacht wurden, kann aus der Positiorr leiclet der Propa-
gationsvektor bestimmt werden, hierzu sind jedoch Messaiggplant.

Die oft aufgeworfene Frage nach mikroskopischer Koexstem Supraleitung
und Magnetismus in CeG8iy lasst sich ebenfalls anhand der Bilded7 und
5.18 beantworten. Bereits in den/8-Typ-Proben konnte ein grol3es Koexistenz-
gebiet ausgeschlossen werden (siBiauf Seite94). Theoretische Rechnungen
(Thalmeier04 erlauben jedoch noch ein, wenn auch schmales, Koexistbrety
bei einem Phaseniibergang, welches von der Symmetrie deuQgsparameter
der Supraleitung bzw. der antiferromagnetischen Phaséngibhin einer solchen
Koexistenzphase wurde aber sowohl der Magnetismus zuiStgasitat beitragen
als auch die Supraleitung in der Wechselfeldsuszepéb#iin diamagnetisches Si-
gnal erzeugen. Die rekonstruierte Intensitat ware alsooexistenzbereich erhoht,
da im Koexistenzgebiet beide Messgrof3en in Forradl) (voll beitragen wirden.
Es wirde sich also ein Peak in der rekonstruierten Intarsigieben. Dieser Ef-
fekt ist in Bild 5.18 nicht beobachtbar. Folglich kann Koexistenz ausgesclioss
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5.4 S-Typ: Antiferromagnetische Korrelationen

werden, es tritt mikroskopische Phasenseparation auf.

5.4 S-Typ: Antiferromagnetische Korrelationen

Bei CeCuySir-Proben vom S-Typ konnte mit makroskopischen Methodenraul3e
Supraleitung unterhalb vofi, = 0.6 K keine weitere Phase identifiziert werden.
Bei Anlegen eines Magnetfeldes von 2 T wird zwar die Supnatgjtunterdriickt,
es ist jedoch keine antiferromagnetische Signatur beabach

Im Neutronenstreuexperiment am IN12 konnte keine langvegitige antiferro-
magnetische Ordnung beobachtet werden. Stattdessem tirgerhalb einer Tem-
peratur von calTx ~ 0.8K ca. 2 Grad breite Braggreflexe an Positionen auf, an
denen in magnetisch ordnenden Proben scharfe Satellitandgn wurden. Aus
der gegenuber der Mosaizitat nuklearer Reflexe von ca. 0.4 &eak erhohten
Reflexbreite (Bild5.19 kann eine im Wesentlichen temperaturunabhangige Kor-
relationsldnge von ca. 6070 A bestimmt werden. Die kurzreichweitigen Korrela-
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Abbildung 5.19: Ausgewahlte Rockingscans in S-Typ Cg&iuiber die Position
(0.22 0.22 1.46), jeweils um 100 Einheiten gegeneinander ve
setzt. Die Linien geben Gaul3fits an die Daten wieder und diene
nur der Visualisierung.
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tionen treten auch schon bei Temperaturen auf, bei dendnkaiice Supraleitung
nachweisbar ist.

Bild 5.20 zeigt oben die (mittels Gaul3fit bestimmte) integrale Intéhgler
gefundenen antiferromagnetischen Korrelationen. Dieperaturabhangigkeit ist
vergleichbar mit der in der A-Typ-Probe beobachteten. Irtlenen Teilbild ist
die Position der Reflexe dargestellt. Man erkennt auch hiederi ein Lock-In-
Verhalten beiT, ~ 350mK, welches eigentlich typisch fir die langreichwei-
tig geordnete A-Phase ist. Im unteren Teilbild ist die staulermittelte Wech-
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Abbildung 5.20: (a) Temperaturabhangigkeit der magnlegéscintensitat um die
Position (0.22 0.22 1.46) in S-Typ Ce&3i, im Nullfeld. (b) Re-
flexposition im Rockingscan und (c) simultan ermittelte Wech
selfeldsuszeptibilitat. Die interpolierten Linien veutdiéichen den
Kurvenverlauf.
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5.5 Zusammenfassung der Ergebnisse zu G8&u

selfeldsuszeptibilitat dargestellt. Man erkennt einemr seharfen Sprung bei ca.
T = 600mK. Dies ist in den CeG&ix-Proben die hdchste ermittelte supralei-
tende Sprungtemperatur. Bei dieser Temperatur ist, im Gegerzu den zuvor
untersuchten Proben, keine ausgepragte Anomalie in denetiaghen Intensitat
beobachtbar.

Aus diesen Beobachtungen kann gefolgert werden, dass demgtigaften der
kurzreichweitigen Korrelationen im Wesentlichen mit dewler A-Phase Uberein-
stimmen. Dies kann als starkes Indiz gewertet werden, daisser Probe die Su-
praleitung die A-Phase nicht vollstandig unterdrtckt,dsn lediglich die Ausbil-
dung einer langreichweitigen Ordnung verhindert. Ein lesotpbarer Eekt wurde
auch in einigen A-Typ-Proben beobachtet, in denen parasfédpraleitung auftritt
(StockertO6l. In diesen Proben wird die Korrelationsléange der antifieragneti-
schen Struktur bei Auftreten der Supraleitung reduzied die Breite der magne-
tischen Braggreflexe nimmt zu. Dieses Ergebnis ist gleitigzein weiteres Indiz,
dass sich Supraleitung und Magnetismus in C&guauf mikroskopischen Skalen
ausschlief3en.

5.5 Zusammenfassung der Ergebnisse zu
CeCu;Siz

Im System CeCgBip konnten in allen untersuchten Proben antiferromagnegisch
Korrelationen nachgewiesen werden. Diese ordnen, auldkeri§-Typ-Probe, un-
terhalb einer Néel-Temperatur vdn, = 0.7 - 0.9 K langreichweitig mit einem
geordneten Moment ~ 0.1up (abgeschatzt anhand der magnetischen Intensitat
im Vergleich zu CeC(Sip.g2Gep.18)2). Das Auftreten von Supraleitung lasst sich
immer mit einer reduzierten antiferromagnetischen Iritéhand mit einem redu-
zierten magnetisch geordneten Volumen korrelieren. Esiteonkeine Hinweise
auf eine mikroskopische Koexistenz von Supraleitung ungmatischer Ordnung
gefunden werden, stattdessen tritt PhasenseparatioZ@uf.Nachweis war der
A+S-Typ-Kristall besonders hilfreich. Die durch Supralagueschrankte Korre-
lationslange der A-Phase im S-Kristall bestéarkt diesesbimg weiter. Des Wei-
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Abbildung 5.21: Magnetische8( T)-Phasendiagramm fir Ceg&3i,. Die Daten-
punkte wurden anhand der vorgestellten Messungen fur miagne
sche Intensiték(T) — O (offene Symbole) sowig(T) — 0 (ge-
schlossene Symbole) bestimmt. Daten verschiedener Psitén

durch Farben zugeordnet. Die interpolierten Linien vetittghen
den Kurvenverlauf und dienen nur zur Visualisierung.

teren konnte anhand der magnetfeldabhangigen Positidesirg im A+S-Typ-
Kristall der Nachweis erbracht werden, dass die Supralgitlie Fermiflache be-
einflusst, da sich der Propagationsvektor andert. DurciNdigronenstreuexperi-

mente konnten also neue Erkenntnisse gewonnen werderyrdieirch makrosko-
pische Messungen nicht zuganglich sind!

Bild 5.21 zeigt das aus den vorgestellten Daten erstellte magneti&;hr)-
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5.5 Zusammenfassung der Ergebnisse zu G8&u

Phasendiagramm. Die verschiedenen Proben sind farbkodier S-Typ-Probe
wurde ausgelassen. Die Datenpunkte wurden durch lineatadetation von
I[(T) — O (fur Tn, offene Symbole) bzwy(T) — 0O (fUr T¢ onset geschlosse-
ne Symbole) bestimmt. Abweichend von der tblichen Vorgsivemse (50% vom
Sprung furT; bzw. Wendepunkt iry(T)) wurde dieses Verfahren gewahlt, da die
A+S-Typ-Probe keinen Sprung in der Wechselfeldsuszepéibitieigt und somit
ein Vergleich sonst nicht mdglich ware. Durch dieses Vedalbedingt, werden
fur die A/S-Probe bei kleinen Magnetfeldern zwei Temperaturenmesti Einmal
beim Einsetzen der langreichweitigen Ordnuhg) aber auch beim vollstandigen
Unterdriicken der A-Phase durch die Supraleitufig) ( Die Linien dienen nur der
Orientierung, hier wurde folgender, rein phdnomenoldgisotivierter Ansatz ge-

(Hc(TH—> 0) )K - (TC(HT_> 0) )K =1 (5.2)

um die Linien an die Datenpunkte anzupassen. Die Linief{isind, bis auf einen

wahlt:

Skalierungsfaktor, identisch und im Wesentlichen durehRiaten des A-Kristalls
festgelegt.

In allen langreichweitig geordneten Proben tritt ein LdokJbergang bei etwa
T ~ 350 mK auf. Unterhalb dieser Temperatur ist der Propagsiektor konstant
mit 7 ~ (0.22 0.22 0.54, wobei sich nur eine leichte Probenabhéangigkeit zeigt.
Auch die Korrelationen in der S-Typ-Probe zeigen dieséiekE Durch ein ange-
legtes Magnetfeld sinkt die (evtl. reskalierte) Intengigr magnetischen Satelliten
kontinuierlich. Auch die Ordnungstemperaiiyy wird durch ein Magnetfeld redu-
ziert. Die Unterschiede der Proben beziehen sich daheestgéhend auf das Auf-
treten von Supraleitung, welche die magnetische Intenstiuziert (A-S-Typ),
ganz unterdriickt (A-Typ) oder deren Korrelationslange beschrankt (S-Typ).

In der B-Phase, die nur in einem starkem Magnetfeld stabilngtden keine
antiferromagnetischen Satelliten beobachtet. Da depraze Raum nur punktuell
abgetastet werden konnte, sollten hier Nachfolgeexpatendurchgefihrt wer-
den, um die Natur der B-Phase aufzuklaren.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurden Neutronenstreuexperimente archedenen ausgewahl-
ten Proben des Systems Ce(&i1_xGeg()» durchgefuhrt und ausgewertet. Dabei
konnte das aus makroskopischen Messungen bekannte Bild cimige Erkennt-
nisse erweitert werden.

Bild 6.1 zeigt das magnetische,(T)-Phasendiagramm von Ce&8i1_xGe/)2
fur x < 0.5. Die in dieser Arbeit gewonnenen Ergebnisse sind ragistiagen. Die
Natur der anfangs uncharakterisierten magnetischen Adk@nnte als langreich-
weitige antiferromagnetische Ordnung nachgewiesen werder Propagations-

3 CeCu,(Si,_Ge), o .
i Ty ]
T
PM ... 1 o
TL
[ 2 TL |
| AIFI\/I | |
— 02 03 04 05

X
Abbildung 6.1: Magnetischex(T)-Phasendiagramm von Ce&8i,_yGe)» fur

0 < x < 0.5 (siehe auch Bild.3 auf Seite40). Eigene Ergebnisse
sind durch rote Kreise markiert.

115



6 Zusammenfassung und Ausblick

vektor liegt dabei immer in der Nahe vah~ (Y4 /4 /), wie er in theoreti-
schen Modellen fur ein Fermi-Flachen-Nesting schwerersipeiichen vorherge-
sagt wird Stockert04 Zwicknagl07. Mit sinkendem Germaniumanteil verrin-
gert sich die magnetische Intensitat und somit das geadanagnetische Moment
kontinuierlich. Auch die Phasenilibergangstemperaturensehr gut mit den aus
makroskopischen Messungen ermittelten Ubereinstimmerden dabei reduziert.
Hierbei tritt eine Anomalie bex ~ 0.25 auf.

Fur x > 0.25 werden unterhalb der antiferromagnetischen Ordnengseratur
Tn zwei weitere Phasenibergange beobachtet: Ein Spinréeriemgsibergang
bei héherer Temperatur sowie ein Lock-In-Ubergang beétif Temperatur. Da-
bei wurde flirx = 0.36 ein weiterer magnetischer Phasenibergangbei 1.2 K
gefunden, welcher bisher in makroskopischen Messungéhmachgewiesen wur-
de, sich aber sehr gut in die Systematik des Phasendiagrainfiigt. Der Propa-
gationsvektor ist im Wesentlichen konstant (0.27 0.27 0.5. Eine Abweichung
tritt nur fir CeCuy(Sip 55Ge 45)2 auf. Firx = 0.25 findet man sowohl in makro-
skopischen Messungen als auch mit Neutron@madition nur den Phaseniubergang
in die magnetisch geordnete A-Phase. Der Propagatior@visktinterhalb vorTy
konstant und vergleichbar mit dem Bereixk 0.25. Firx < 0.25 schlief3lich fin-
det man unterhalb der antiferromagnetischen Ordnungstiextyy stets nur einen
weiteren Phaseniubergang, bei dem der Propagationsvektboek-In-Verhalten
zeigt. Der Propagationsvektor ist vom Germaniumgekabhangig und variiert
von7 ~ (0.27 0.27 0.53flr x = 0.25 bis? ~ (0.21 0.21 0.52in CeCuySi,. Der
Verlauf des Propagationsvektors in Abhangigkeit von denderatur zeigt fir ver-
schiedene Proben unterschiedliches Verhalten und korsttertkeiner Systematik
zugeordnet werden.

Die magnetische Struktur in Ce&®ip 55Gey 45)2 konnte nach mehreren auf-
wandigen Experimenten fir die Tiefsttemperaturphasdrbegtwerden. Hierbei
tritt, im Gegensatz zu den anderen untersuchten ProbenTemperaturen, eine
Reduktion der Symmetrie der magnetischen Struktur auf,rdawvei Untergitter
zerfallt. Weiterhin ist nur in dieser Probe die L-Komporedes Propagationsvek-
torst. = 0.49< 0.5: sie nimmt somit nach dem bisherigen Erkenntnisstamel ei
Sonderstellung im System Ce&8i1_xGeg)» ein.
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Die magnetfeldabh&ngige Untersuchung verschiedener £3£Broben konn-
te die vermutete Antagonie zwischen der magnetischen @odand der Supralei-
tung bestatigen, es tritt keine Koexistenz von antiferrgnegischer Ordnung und
Supraleitung auf. Insbesondere die Messergebnisse d8fAp-Probe erwiesen
sich als sehr ergiebig, da durch die kontinuierliche Stagkder Supraleitung bei
fallender Temperatur der Verlust an magnetischer Inténsghr gut nachvollzogen
werden konnte. Die magnetische Streuintensitat lasstusiclilen Eekt der Su-
praleitung bereinigen und spiegelt die Eigenschaften dBthAse wieder, wie sie
beispielsweise im A-Typ-Einkristall beobachtet wurdereitéhin kann eine mi-
kroskopische Koexistenz (im gleichen Volumen) von antderagnetischer Phase
und Supraleitung ausgeschlossen werden. Bei einem angelbtignetfeld von
uoH = 2T ist die magnetische A-Phase im gesamten Temperatuchamferhalb
Tn beobachtbar und zeigt in allen Proben ein Lock-In-Vermadtes Propagations-
vektors bei ca. 350 mK sowie eine vergleichbare Temperahinagigkeit des Pro-
pagationsvektors. Die nur in der+%-Typ-Probe aufgetretene starke Ruckkopp-
lung der Supraleitung auf den Propagationsvektor ist ellerdin neues Ergebnis,
welches nur durch Neutroneriitaktion gewonnen werden konnte. Hierdurch lasst
sich auf eine Beeinflussung der Fermiflache durch die Supratgschliel3en.

In starkeren Magnetfeldern zeigen sich innerhalb der Fiedalken keine Positi-
onsanderungen. Lediglich die magnetische Intensitat niatmbis bepgH = 8T,
T = 50mK undI—T||[1i0] der Ubergang in die B-Phase erfol@i ist ebenfalls
leicht magnetfeldabhangig, verandert sich jedoch nichstisch.

Obgleich die vorliegende Arbeit einen groRen Schritt zunss&hsstand Uber
CeCuy(Si1—xGe)2 beigetragen hat, wurden auch einige spannende Fragenfieu au
geworfen.

Die anfangs angestrebte Extrapolation der magnetischrakt@t vonx = 0.45
auf CeCuSi, scheint nicht direkt moglich, da Ce@®ip55Gey.45)2 innerhalb
der untersuchten Proben eine Sonderstellung einzunehrthems Bisher fanden
Strukturuntersuchungen an Ce@e, jedoch nur fUfiT > 1.5 K statt, somit konnte
die fur CeCu(Sip 55G e 45)2 ermittelte Magnetstruktur moglicherweise den Grund-
zustand fur 0.4% x < 1 darstellen. Hier muss allerdings auch der Frage nach der
magnetischen Struktur zwischen= 0.25 undx = 0.45 geklart werden, da die
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Eigenschaften von CeG{Bip 4Gep.36)2 sich von denen flur CeG(Siy 55Ge 45)2
deutlich unterscheiden.

Auf die Frage nach dem (tetra-) kritischen Punkt kei= 0.25 konnte eine
Teilantwort gefunden werden, da Unterschiede im Propagsiektor flrx > 0.25
bzw. x < 0.25 beobachtet werden. Um eine genauere Aussage zu arhaitd
weitere Experimente ndher arr 0.25 notig.

Eine vollig neue Fragestellung beftidie Temperaturabhéngigkeit des Propa-
gationsvektors. Alle CeG&ix-Proben zeigen hier (soweit beobachtbar) ein tber-
einstimmendes Verhalten, obgleich sie gezielt durch sbdektrische Variation
hergestellt wurden. Auf der anderen Seite jedoch zeigerPdien im System
CeCuy(Si1-xGe)2 eine Temperaturabhangigkeit des Propagationsvekta aish
her keiner Systematik zugeordnet werden konnte. Hieribgtd Neutronenstreu-
experimente unter hydrostatischem Druck an, um die Eiréliisa Unordnung und
Gitterdruck zu separieren.

Fur x = 0.25 ergibt sich fur die mittlere Neutronenstreulange diziém und
Germaniumatome genau der Wert der Streulange fir KupfesdpiVerlust an
Kontrast reduziert die Intensitat des nuklearen (1 1 0) @mderer) Reflexe stark,
sodass evtl. auftretende ferromagnetische Korrelationeimem externen Magnet-
feld beobachtbar werden konnten. Unter Druck lie3en siairiar solchen Probe
dann auch die Eigenschaften im Bereich 0.25 ohne zusétzliche substitutionsab-
hangige Eekte detaillierter untersuchen, evtl. lie3en sich sogkemmtnisse tber
die B-Phase gewinnen.

Ausgehend vom magnetischeB, (T)-Phasendiagramm von Ce&3i, ist auch
das Studium von Proben mit > O im Magnetfeld vielversprechend. Makrosko-
pische Messungen fanden bereits ein reichhaltiges SpeldruPhasentbergan-
gen Deppe04y erste Neutronenstreuexperimente in CHSip 55Ge 45)2 deuten
auch hier neue Erkenntnisse &tlneidewinyl

Naturgemal3 konnten nicht alle Fragen im Rahmen dieser Age&itirt wer-
den. Zusammenfassend kann jedoch festgehalten werdenddesh die vorlie-
gende Arbeit ein grof3er Schritt im Verstandnis von Schweranionen-Systemen,
speziell CeCpSi; gelang. Die gewonnenen Erkenntnisse werden eine grof¥e Hilf
sein, theoretische Modelle, speziell zur Wechselwirkumgsezhen Magnetismus
und Supraleitung, zu verbessern.

118



Literaturverzeichnis

[Anderson06] I. S. Anderson, P. J. Brown, J. M. Carpenter, Gideg,
R. Pynn, J. M. Rowe, O. Scharpf, V. F. Sears, B. T. M. Willis.
International Tables for Crystallographand C, Kapitel 4.4.
International Union of Crystallography, 3. Auflage (2006).

[AuthierO6] A. Authier (Herausgeber)nternational Tables for Cristallo-
graphy, Band D, Kapitel 1.5.4. International Union of Cry-
stallography, 3 Auflage (2006), Seiten 125-127.

[Baruchel94] J. Baruchel, J. L. Hodeau, M. S. Lehmann, J. R. Rdgna
C. Schlenker (Herausgebemleutron and synchrotron radia-
tion for condensed matter studjeBand 2. Springer Verlag

(1994).

[Batlogg85] B. Batlogg, J. Remeika, A. Cooper, G. Stewart, Z. KIskVil-
lis. ‘Variation of the Heavy Fermion ground state in CeSig
crystals by stoichiometry controlJournal of Magnetism and
Magnetic Metarials47-48 (1985) 42.

[Blume85] M. Blume. ‘Magnetic scattering of x raygbournal of Applied
Physics57(8), (1985) 3615.

[BredI85] C. Bredl, W. Lieke, R. Schefzyk, M. Lang, U. Rauchschweal
F. Steglich, S. Riegel, R. Felten, G. Weber, J. Klaasse, JsAart
F. de Boer. ‘Specific heat and thermal expansion of G&u
at low temperature Journal of Magnetism and Magnetic Me-
tarials, 47-48 (1985) 30.

119



L ITERATURVERZEICHNIS

[Bruls94] G. Bruls, B. Wolf, D. Finsterbusch, P. Thalmeier, autoudis,
W. Sun, W. Assmus, B. Lithi. ‘Unusu8-T Phase Diagram
of the Heavy-Fermion Superconductor CeSu.” Physical
Review Letters72(11) (1994) 1754.

[Coleman06] P. Coleman. ‘Heavy Fermions: electrons at the edgna-
gnetism. airxivicond-maf 12, (2006) 0612006.

[DeppeO4a] M. Deppe. Einkristallzichtung und Untersuchung der
magnetischen Eigenschaften des Schwere Fermion-Systems
CeCuy(Sh-xGey)2. Dissertation, Fakultat Mathematik und
Naturwissenschaften der Technischen Universitat Dresden

(2004).

[Deppe04b] M. Deppe, R. Borth, C. Geibel, P. Hinze, N. Oeschler,
O. Stockert, F. Steglich. ‘Study of the magnetic order in
CeCuy(Si1-xGey)2: evidence for a critical point at = 0.25.
Journal of Magnetism and Magnetic Metarial@72-276

(2004) 40.

[Dianoux01] A.-J. Dianoux, G. Lander (Herausgebéyeutron Data Boo-
klet Institut Laue-Langevin Grenoble (2001).

[Doniach77] D. Doniach. ‘The Kondo lattice and weak antid@nagne-
tism.” Physica B: Condensed Matte€, 91, (1977) 231.

[Donnevert98] L. Donnevert, P. Hellmann, S. Thomas, O. arell, C. Gei-
bel, G. Sparn, F. Steglich. ‘Development of magnetic order i
CeCuy(Si1-xGey)2 as a function of hybridization.Journal of
Magnetism and Magnetic Material$77-181 (1998) 375.

[FaulhaberO4]E. Faulhaber, O. Stockert, M. Rheinstaedter, M. Deppe,
C. Geibel, M. Loewenhaupt, F. Steglich. ‘Magnetic structure
of the heavy-fermion alloy CeG(SiysGeys5)2.” Journal of
Magnetism and Magnetic Metarialg72-276 (2004) 44.

120



L ITERATURVERZEICHNIS

[FaulhaberO5]E. Faulhaber, O. Stockert, H. S. Jeevan, K. Prokes, M. Deppe,
C. Geibel, F. Steglich, M. Loewenhaupt. ‘Magnetic field de-
pendence of the magnetic order in A-type CeS8ip.’ Physica
B: Condensed MatteB59-361 (2005) 357.

[FaulhaberO6]E. Faulhaber, O. Stockert, B. Grenier, B. Ouladdiaf, M. Dep-
pe, C. Geibel, F. Steglich, M. Loewenhaupt. ‘Magnetic phases
in CeCuy(Si1—xGey)2 near the tetracritical point.Physica B:
Condensed MatteB78-38Q (2006) 78.

[FaulhaberO7]E. Faulhaber, O. Stockert, K. Schmalzl, H. Jeevan, M. Dep-
pe, C. Geibel, F. Steglich, M. Loewenhaupt. ‘Spatial separat
on of superconductivity and antiferromagnetism in Cg8ia!’
Journal of Magnetism and Magnetic Metarial310, (2007)
295.

[Freeman79] A. J. Freeman, J. P. Desclaux. ‘Dirac-Fockistudf some
electronic properties of rare earth ionddurnal of Magnetism
and Magnetic Metarialsl2, (1979) 11.

[Frontzek] M. Frontzek. ‘Magnetic properties of rare easihcides
RoPdSp.” Unverdffentlichte Ergebnisse.

[Gegenwart97] P. Gegenwart, M. Lohmann, M. Langa, R. Hélfr€. Lang-
hammer, M. Koppen, C. Geibel, F. Steglich, W. Assmus.
‘Non-Fermi-liquid behavior in CeCi5i, at the disappearance
of the presumably magnetically ordered "A-phasd”hysica
B: Condensed Mattef30-232 (1997) 572.

[Gegenwart98] P. Gegenwart, C. Langhammer, C. Geibel, R. iekelfr
M. Lang, G. Sparn, F. Steglich, R. Horn, L. Donnevert,
A. Link, W. Assmus. ‘Breakup of Heavy Fermions on the
Brink of 'Phase A’ in CeCuSip.” Physical Review Letters
81(7) (1998) 1501.

121



L ITERATURVERZEICHNIS

[Ginzburg57] V. L. Ginzburg. ‘Antagonie von MagnetismusduBupralei-
tung.” Journal of Experimental and Theoretical Physids
(1957) 153.

[Hahn06] T. Hahn. International Tables for CristallographyBand A,
Kapitel 7. International Union of Crystallography, 3 Aufiag
(2006).

[Hannon88] J. P. Hannon, G. T. Trammell, M. Blume, D. Gibbs-R4y
Resonance Exchange Scattering?hysical Review Letters
61(10) (1988) 1245.

[Jaccard92] D. Jaccard, K. Behnia, J. Sierro, J. Floukeari3port measu-
rements of Heavy Fermion SuperconductdPhiysica Scripta
T45, (1992) 130.

[Jansen94] E. Jansen, W. Schafer, G. WR.Values in Analysis of Pow-
der Diffraction Data using Rietveld Refinementlournal of
Applied Crystallography27(4), (1994) 492.

[Jeevan] H. S. Jeevan. ‘Specific heat of CeCu2Si2, unpubligsedts.’
Max-Planck-Institut fir Chemische Physik fester {&to

[Jensen91] J. Jensen, A. R. MackintoRfare Earth Magnetism - Structu-
res and Excitations The international Series of Monographs
on Physics. Clarendon Press, Oxford (1991).

[Kasuya56] T. Kasuya. ‘Electrical Resistance of Ferromé#gridetals.’
Progress of Theoretical Physick6(1), (1956) 58.

[Kittel99] C. Kittel. Einfuhrung in die FestkorperphysikR.Oldenburg
Verlag Minchen Wien, 12 Auflage (1999).

[Knebel96] G. Knebel, C. Eggert, D. Engelmann, R. Viana, Aniriel,
M. Dressel, A. Loidl. ‘Phase diagram of Ce&8i;_xGex)2.’
Physical Review B53(17) (1996) 11586.

122



L ITERATURVERZEICHNIS

[Knopp89] G. Knopp, A. Loidl, K. Knorr, L. Pawlak, M. Duczmal
R. Caspary, U. Gottwick, H. Spille, F. Steglich, A. Murani.
‘Magnetic order in a Kondo lattice: a neutron scatteringigtu
of CeCuyGey.’ Zeitschrift fur Physik B77, (1989) 95.

[Kondo64] J. Kondo. ‘Resistance Minimum in Dilute Magnetitdos.’
Progress of Theoretical Physic32(1) (1964) 37.

[Kotliar04] G. Kotliar, D. Vollhardt. ‘Strongly Correlatetaterials: In-
sights From Dynamical Mean-Field Theory?hysics today
57(3), (2004) 53.

[Kreyssig] A. Kreyssig. ‘Unverfientlichte Ergebnisse.’ Institut fur Fest-
korperphysik, Technische Universitat Dresden.

[Krimmel97a] A. Krimmel, A. Loidl. ‘The phase diagram of
CeCuy(Si1—-xGey)2.” Physica B: Condensed MatteR34-
236, (1997) 877.

[Krimmel97b] A. Krimmel, A. Loidl, H. Schober, P. C. Canfield.
‘Single-crystal neutron diraction studies on CeGGe and
CeCu 9Nip.1Ge.” Physical Review B55(10) (1997) 6416.

[Leisegang] T. Leisegang. ‘Personliche Mitteilung.’” litst fir Festkor-
perphysik, Technische Universitat Dresden.

[Lovesey84] S. W. LoveseyTheory of neutron scattering from condensed
matter Oxford University Press (1984).

[Lovesey96] S. W. Lovesey, E. Balcar. ‘A theoretical framekimr absorp-
tion (dichroism) and the resonance-enhanced scatterimg of
rays by magnetic materials: Dournal of Physics: Condensed
Matter, 8(50), (1996) 10983.

[Lohneysen07] H.v. Lohneysen, A. Rosch, M. Vojta, P. Wolfleermi-liquid
instabilities at magnetic quantum phase transitioReviews
of Modern Physics79(3), (2007) 1015.

123



L ITERATURVERZEICHNIS

[Mathur98] N. D. Mathur, F. M. Grosche, S. R. Julian, |. R. Walka. M.
Freye, R. K. W. Haselwimmer, G. G. Lonzarich. ‘Magnetical-
ly mediated superconductivity in heavy fermion compounds.
Nature 394(6688) (1998) 39.

[Modler95] R. Modler, M. Lang, C. Geibel, C. Schank, R. Miiller-
Reisener, P. Hellmann, A. Link, G. Sparn, W. Assmus, ,
F. Steglich. ‘The &ect of composition on the occurrence of
a second phase transition in the vicinity ©f in CeCySiy.
Physica B: Condensed Matt206-207 (1995) 586.

[Nolting86] W. Nolting. Quantentheorie des Magnetismiand 1. B.G.
Teubner Verlag Stuttgart (1986).

[Oeschler05] N. Oeschler, M. Deppe, E. Lengyel, R. Borth, Rjebwvart,
G. Sparn, C. Geibel, F. Steglich. ‘Magnetic phase diagram
of CeCu(Si1—xGey)2 measured with low-temperature thermal
expansion.’Physical Review Br1(9), 0944009.

[Pease52] R. S. Pease. ‘An X-Ray Study of Boron Nitrid&cta Cry-
stallographica 5(3), (1952) 356.

[Pengra94] D. B. Pengra, N. Thoft, M. WijI R. Feidenhans’l, J. Bohr.
‘Resonance-enhanced magnetic X-rafjrdction from a rare-
earth alloy.” Journal of Physics: Condensed Matt&(12),
(1994) 2409.

[Press02] W. H. Press, S. A. Teukolsky, W. T. Vetterling, BFRnne-
ry. Numerical Recipes in C : the art of scientific computing
Cambridge University Press, 2 Auflage (2002).

[Rosch99] A. Rosch. ‘Ist ein See von Elektronen immer eine kerm
Flissigkeit?’Physik in unserer ZeiB0(3), (1999) 118.

[Ruderman54] M. A. Ruderman, C. Kittel. ‘Indirect Exchange Cgpof
Nuclear Magnetic Moments by Conduction Electrori®#ysi-
cal Review96(1) (1954) 99.

124



L ITERATURVERZEICHNIS

[Rudolph] S. Rudolph. ‘Boron nitride.’
URL http;Avww.a-m.d@englisciexikonbornitrid.htm

[Schneidewind] A. Schneidewind. ‘Unveiéntlichte Ergebnisse.

[Sparn97] G. Sparn, M. Deppe, L. Donnevert, C. Geibel, P.rAtin,
K. Heuser, M. Kdppen, M. Lang, F. Laube, A. Link, S. Tho-
mas, F. Steglich. ‘Multiple magnetic phase transitions in
Ce(Cu-_xNiy)2Ge." Physica B: Condensed Matte230-232
(1997) 317.

[Sparn06] G. Sparn, O. Stockert, F. M. Grosche, H. Q. Yuarkaul-
haber, C. Geibel, M. Deppe, H. S. Jeevan, M. Loewenhaupt,
G. Zwicknagl, F. Steglich. ‘Superconducting phases anahgqua
tum criticality in CeCuySip.” Journal of Physics and Chemistry
of Solids 67, (2006) 529.

[Squires78] G. L. Squiredntroduction to the Theory of Thermal Neutron
Scattering Cambridge University Press (1978).

[Stanley99] H. E. Stanley. ‘Scaling, universality, and aanalization:
Three pillars of modern critical phenomen&eviews of Mo-
dern Physics71(2), (1999) 358.

[Steglich79] F. Steglich, J. Aarts, C. D. Bredl, W. Lieke, D. 8¢bede,
W. Franz, H. Schéafer. ‘Superconductivity in the Presence of
Strong Pauli Paramagnetism: CeSip.” Physical Review Let-
ters, 43(25) (1979) 1892.

[Steglich96a] F. Steglich, B. Buschinger, P. Gegenwart, Mhrhann,
R. Helfrich, C. Langhammer, P. Hellmann, L. Donnevert,
S. Thomas, A. Link, C. Geibel, M. Lang, G. Sparn, W. Ass-
mus. ‘Quantum critical phenomena in undoped heavy-fermion
metals.’ Journal of Physics: Condensed Matt&(48), (1996)
9909.

125



L ITERATURVERZEICHNIS

[Steglich96b] F. Steglich, P. Gegenwart, C. Geibel, R. HeffrP. Hellmann,
M. Lang, A. Link, R. Modler, G. Sparn, N. Biittgen, A. Loidl.
‘New observations concerning magnetism and superconducti
vity in heavy-fermion metals.Physica B: Condensed Matter
223-224(1996) 1.

[Stockert03] O. Stockert, M. Deppe, C. Geibel, F. SteglichHdhlwein,
R. Schneider. ‘Neutron Hraction Study of the Magnetism in
Single-Crystalline CeCy{Si;—xGey)2.” Acta Physica Polonica
B, 34(22) (2003) 963.

[StockertO4] O. Stockert:. Faulhaber, G. Zwicknagl, N. Stusser, H. S.
Jeevan, M. Deppe, R. Borth, R. Kuchler, M. Loewenhaupt,
C. Geibel, F. Steglich. ‘Nature of the A-phase in CeSwy.’
Physical Review Letter92(13) 136401.

[Stockert05] O. Stockert, M. DeppE, Faulhaber, H. S. Jeevan, R. Schnei-
der, N. Stuler, C. Geibel, M. Loewenhaupt, F. Steglich. ‘Anti
ferromagnetism in CeG(Si1-xGey)2: nature of the A phase.’
Physica B: Condensed Matte859, (2005) 349.

[StockertO6a] O. Stockert, D. Andreica, A. Amato, H. S. &8e\C. Geibel,
F. Steglich. ‘Magnetic order and superconductivity in $g
crystalline CeCpSip.” Physica B: Condensed MatteB74-
375 (2006) 167.

[StockertO6b] O. Stockert. Faulhaber, K. Schmalzl, W. Schmidt, H. S.
Jeevan, M. Deppe, C. Geibel, T. Cichorek, T. Nakanishi,
M. Loewenhaupt, F. Steglich. ‘Peculiarities of the antiber
magnetism in CeCibip.” Journal of Physics: Conference Se-
ries, 51, (2006) 211.

[Thalmeier04] P. Thalmeier, G. Zwicknagl, O. Stockert, @a&, F. Steg-
lich. ‘Superconductivity in Heavy Fermion compounds.’ In

126



L ITERATURVERZEICHNIS

A. Narlikar (Herausgeber}rontiers in Superconducting Ma-
terials, Kapitel 3. Springer Verlag, Berlin (2004), Seite 109.
Cond-mat0409363.

[Trovarelli97] O. Trovarelli, M. Weiden, R. Miller-Reisene¥l. Gomez-
Berisso, P. Gegenwart, M. Deppe, C. Geibel, J. G. Sereni,
F. Steglich. ‘Evolution of magnetism and supercondugtiinit
CeCuy(Si1-xGey)2.” Physical Review B6(2), (1997) 678.

[Vojta01] T. Vojta. ‘Quantenphasenibergange: Von Ordnzug/nord-
nung durch QuantenfluktuationenPhysik in unserer Zeit
32(1) (2001) 38.

[Wassilew-Reul97] C. Wassilew-Reul, M. Kunz, M. Hanfland, D.udé&mann,
C. Gelbel, F. Steglich. ‘The crystal structure of CeSig un-
der pressure Physica B: Condensed Matte#30-232 (1997)
310.

[Wilson75] K. G. Wilson. ‘The renormalization group: Crigicpheno-
mena and the Kondo problemReviews of Modern Physics
47(4) (1975) 773.

[Zwicknagl02] G. Zwicknagl. ‘Quasi-particles in heavymeion systems Ad-
vances in Physic¢gl1(3), (2002) 203.

[ZwicknaglO7] G. Zwicknagl. ‘Kondo HEect and Antiferromagnetism in
CeCuyGe: An Electronic Structure Study.Journal of Low
Temperature Physic447(3-4) (2007) 123.

127






Eigene Veroffentlichungen

Teile der vorliegenden Dissertationsschrift wurden saiszugsweise in den fol-
genden Publikationen vefif@ntlicht:

[FaulhaberO4]E. Faulhaber, O. Stockert, M. Rheinstaedter, M. Deppe, C. Geibel,
M. Loewenhaupt, F. Steglich. ‘Magnetic structure of thevyea
fermion alloy CeCu(Sip sGey 5)2.” Journal of Magnetism and Ma-
gnetic Metarials272-276 (2004) 44. 49, 67

[FaulhaberO5]E. Faulhaber, O. Stockert, H. S. Jeevan, K. Prokes, M. Deppe,
C. Geibel, F. Steglich, M. Loewenhaupt. ‘Magnetic field depen
dence of the magnetic order in A-type CeSip.” Physica B: Con-
densed Matter359-361 (2005) 357.94

[FaulhaberO6]E. Faulhaber, O. Stockert, B. Grenier, B. Ouladdiaf, M. Dep-
pe, C. Geibel, F. Steglich, M. Loewenhaupt. ‘Magnetic phases
CeCuy(Si1-xGey)2 near the tetracritical pointPhysica B: Conden-
sed Mattey 378-38Q (2006) 78.

[FaulhaberO7]E. Faulhaber, O. Stockert, K. Schmalzl, H. Jeevan, M. Deppe,
C. Geibel, F. Steglich, M. Loewenhaupt. ‘Spatial separatibsu-
perconductivity and antiferromagnetism in CeSiz.” Journal of
Magnetism and Magnetic Metarial310, (2007) 295.

[Sparn06] G. Sparn, O. Stockert, F. M. Grosche, H. Q. Yiarfaulhaber,
C. Geibel, M. Deppe, H. S. Jeevan, M. Loewenhaupt, G. Zwicknag
F. Steglich. ‘Superconducting phases and quantum citiicial
CeCuySip.” Journal of Physics and Chemistry of Solié3, (2006)
529. 83

129



EIGENE V EROFFENTLICHUNGEN

[Stockert04] O. Stockert:z. Faulhaber, G. Zwicknagl, N. Stusser, H. S. Jee-
van, M. Deppe, R. Borth, R. Kuchler, M. Loewenhaupt, C. Geibel,
F. Steglich. ‘Nature of the A-phase in Cef3b." Physical Review
Letters 92(13) 136401. 6, 80, 89, 91, 92, 116

[Stockert05] O. Stockert, M. DeppE&, Faulhaber, H. S. Jeevan, R. Schneider,
N. Stul3er, C. Geibel, M. Loewenhaupt, F. Steglich. ‘Antibena-
gnetism in CeCp(Si1_xGey)2: nature of the A phasePhysica B:
Condensed MatteB59, (2005) 349. 40, 41, 69, 70, 81, 82, 83

[StockertO6b] O. StockerE. Faulhaber, K. Schmalzl, W. Schmidt, H. S. Jeevan,
M. Deppe, C. Geibel, T. Cichorek, T. Nakanishi, M. Loewenhaupt
F. Steglich. ‘Peculiarities of the antiferromagnetism inr30gSi,.
Journal of Physics: Conference Serié4, (2006) 211.111

130



Danksagung

An erster Stelle mochte ich mich bei Prof. Dr. Michael Loehampt bedanken, der
es mir ermoglichte, die vielen notwendigen Experimenteadiféise Arbeit durchzu-
fuhren und die Verfolgung eigener Ideen forderte. Er hatueh aerstanden, eine
kreatives Arbeitsklima zu schtan, welches einige der vorgestellten Ergebnisse
erst realisierbar machte und stand immer fir anregendeuBssénen zur Verfu-
gung. Ich bedanke mich weiterhin bei Prof. Dr. Jochen Waaniind bei Prof. Dr.
Thomas Bruckel fir die Erstellung der Gutachten.

Fur zahlreiche konstruktive Diskussionen sowie fir seinendliche Geduld und
seine Kooperationsbereitschaft danke ich Dr. Oliver Stdacknsbesondere die lan-
gen anstrengenden Nacht-Experimente waren ohne ihn niigiich gewesen.

Ich mdchte mich auch bei Micha Deppe, H. S. Jeevan sowie Distoph Geibel
fur die Proben und die anregenden Diskussionen bedankere Sie waren die
Experimente nicht mdglich gewesen.

Ich mochte mich an dieser Stelle auch bei den Instrument-Krmgdstatverant-

wortlichen bedanken, die die Durchfihrung der teilweider sehwierigen Expe-
rimente unterstitzt und teilweise erst ermdglicht habaar Bu nennen sind: Dr.
Karel Prokesch, Dr. Norbert Stuf3er, Dr. Michael MeissnerHater Smeibidl und
Sebastian Gerischer vom Hahn-Meitner-Institut in BerlgmrdLouis Ragazzoni,
Dr. Beatrice Grenier, Dr. Wolfgang Schmidt, Dr. Michael 'M&ir Koza, Dr. Peter
Fouquet, Dr. Bachier, Dr. Gerry Mcintyre sowie Dr. Karin Scirh vom Institut

Laue-Langevin in Grenoble und Dr. Astrid Schneidewind,®ater Link und Dirk

Etzdorf vom FRM2 in Minchen.



Von vielen Mitarbeitern der Fachrichtung Physik an der Testhen Universitat
Dresden habe ich Unterstitzung sowohl zu physikalischeaath administrati-
ven Fragen erhalten. Dr. Andreas KreyRig versteht es, eaailt entspannte, aber
auch dhiziente Umgebung zu scfian und bot moralische Unterstutzung, woftr
ich sehr dankbar bin. Als kompetenter Ansprechpartnert endast jedem Pro-
blem eine Losung ab. Fur diese Hilfe und seine immer wiedénanternde Art
bin ich ihm dankbar. Dr. Mathias Doerr ist bei administratiiProblemen nie um
eine verwegene Antwort verlegen, dies hat meine admitigtraAufgaben deut-
lich erleichtert. Herzlich bedanken mdchte ich mich auchAvank Radtke sowie
Berthold Kohler fur die fachfremden Diskussionen und ihra@igenden Worte.

Auch bei meinen Arbeitskollegen mochte ich mich herzlidiestanken. Allen vor-
an ist hier Matthias Frontzek zu nennen, der meine Laundreswndere in der
Endphase ertrug und immer eiffenes Ohr fir meine Wehwehchen hat. Auch bei
Elke Wachsmuth, die immer ein freundliches Wort auf den kippat, méchte ich
mich an dieser Stelle bedanken.

Fur die Korrekturlesungen dieses Manuskriptes moéchte iah rbei Matthias
Frontzek, Ulrike Frontzek, Dr. Andreas KreyRig, Dr. Oli&tiockert sowie meinen
Eltern bedanken. Die zahlreichen Hinweise haben die L&shianorm verbessert.

Meinen Eltern danke ich ganz herzlich fir ihre Unterstitguden steten Glauben
an mich und die anhaltende Ermutigung.



Versicherung

Hiermit versichere ich, dass ich die vorliegende Arbeit®hnzulassige Hilfe Drit-
ter und ohne Benutzung anderer als der angegebenen Hidsemtefertigt habe;
die aus fremden Quellen direkt oder indirekt UbernommenedaB@ken sind als
solche kenntlich gemacht. Die Arbeit wurde bisher wederntarid noch im Aus-
land in gleicher oder &hnlicher Form einer anderen Prifoeigdrde vorgelegt.

Die vorliegende Dissertation wurde am Institut fur Festigiphysik der Techni-
schen Universitat Dresden unter der wissenschatftlichereBeng von Herrn Pro-
fessor Dr. Michael Loewenhaupt in Kooperation mit Herrn@liver Stockert vom
Max-Planck-Institut fir Chemische Physik festerfBtan Dresden angefertigt.

Ich erkenne hiermit die Promotionsordnung der Technisdharersitat Dresden
an.

Dresden, den 20. Dezember 2007



	Einführung
	Theoretische Einführung in die Phänomene
	Elektronen im Festkörper
	Kondo-Effekt, Kondo-Gitter
	RKKY-Wechselwirkung, Leitungsbandpolarisation
	Schwere Fermionen
	Quantenphasenübergänge

	Experimentelle Methoden
	Das Streuexperiment
	Neutronenstreuung
	Resonante magnetische Röntgenstreuung

	Strukturanpassung
	Wechselfeldsuszeptibilität
	Klassischer Aufbau
	Verbessertes Design
	Neutronenabschirmung

	Proben

	Modellsubstanz CeCu2(Si1-xGex)2
	CeCu2(Si0.55Ge0.45)2
	Propagationsvektor (D23)
	Magnetische Satelliten bei tiefster Temperatur (PANDA)
	Komplementäre Informationen: XRMS (ID20)
	Lösung der magnetischen Struktur

	Tetrakritischer Punkt bei CeCu2(Si0.75Ge0.25)2?
	CeCu2(Si0.75Ge0.25)2
	CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 (D15)
	CeCu2(Si0.82Ge0.18)2 (D23)

	Zusammenfassung der Ergebnisse zu CeCu2(Si1-xGex)2

	CeCu2Si2
	A-Typ: Nachweis der magnetischen Ordnung
	A/S-Typ: Supraleitung innerhalb der A-Phase
	A+S: mikroskopische Phasenseparation
	S-Typ: Antiferromagnetische Korrelationen
	Zusammenfassung der Ergebnisse zu CeCu2Si2

	Zusammenfassung und Ausblick
	Literaturverzeichnis
	Eigene Veröffentlichungen

