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Kurzfassung

1979 wurde mit CeCu2Si2 erstmalig ein Schwere-Fermionen-Supraleiter ent-
deckt. Diese Verbindung, entdeckt von Steglich und Mitarbeitern, befindet sich
nahe an einem quantenkritischen Punkt, an dem die magnetische Ordnung gera-
de unterdrückt wird. Der Abstand zu diesem Punkt kann sowohl durch Druck als
auch durch Germaniumsubstitution auf dem Siliziumplatz variiert werden. Dabei
treten neben der Supraleitung in CeCu2Si2 auch verschiedene magnetische Phasen
bei höherem Germaniumgehalt auf. CeCu2Si2 ordnet magnetisch unterhalb von
TN ≈ 0.8 K in einer Spindichtewelle, während das Schwere-Fermionen-System
CeCu2Ge2 unterhalb vonTN = 4.1 K antiferromagnetisch ordnet.
In dieser Arbeit wurde die Substitutionsreihe CeCu2(Si1−xGex)2 mittels Neutro-
nendiffraktion 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 kleineremx erschlossen, um
schließlich die (bis dato unbekannte) magnetische Struktur in CeCu2Si2 aufzuklä-
ren. Weiterhin wurden Untersuchungen zum Wechselspiel zwischen Magnetismus
und Supraleitung durchgeführt. Hierzu wurde mit einem selbstentwickeltenAuf-
bau die Wechselfeldsuszeptibilitätsimultanzu den Diffraktionsexperimenten auf-
gezeichnet. Durch die direkte Korrelation konnte nachgewiesen werden, dass in
CeCu2Si2 keine mikroskopische Koexistenz von Supraleitung und magnetischer
Ordnung vorliegt, sondern mikroskopische Phasenseparation.

Abstract

In 1979 the first heavy-fermion superconductor CeCu2Si2 was discovered by Steg-
lich et al. The system is near a quantum critical point (QCP), where the magnetic
order is just suppressed. The distance to the QCP can be variied with hydrostatic
pressure as well as by germanium substitution on the silicon site. Next to the su-
perconductivity in CeCu2Si2 one finds distinct magnetic phases while increasing
the germanium content. CeCu2Si2 shows a magnetic order of a spin-density-type
below TN ≈ 0.8 K, whereas the heavy fermion system CeCu2Ge2 orders below
TN = 4.1 K as an antiferromagnet.
The focus of this thesis is on neutron-diffraction in the system CeCu2(Si1−xGex)2.
Starting with a sample with a high germanium content ofx = 0.45, the magnetic
structures are investigated in detail. Following a step-by-step approach, samples
with reducedx are investigated subsequently to figure out the properties of pure
CeCu2Si2, which were not accessible before. Furthermore, the complex interac-
tion between magnetism and superconductivity is investigated in detail. Using a
specially designed setup, theac-susceptibility could be recordedsimultaneously
during the neutron diffraction experiments. Due to the direct correlation between
antiferromagnetic signals and diamagnetic features, the microscopic coexistence
of superconductivity and magnetic order can be ruled out. Instead, a phase sepa-
ration on the microscopic scale is found.
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Verwendete Symbole,

Abkürzungen und Einheiten

~a · ~b Skalarprodukt (Punktprodukt) der Vektoren~a und~b

~a× ~b Kreuzprodukt zwischen den Vektoren~a und~b

π − π, π −σ Polarisationsänderung während des Streuprozesses

(π/σ = parallel/senkrecht zur Streuebene)

σ = 4π · b2 Streuquerschnitt für Neutronenstreuprozesse

σ (~q) = 4π · r2
0

∣

∣

∣

∫

d3rρ(~r)ei~q·~r
∣

∣

∣

2
Streuquerschnitt für Photonenstreuung (σ(~q→ 0) =

Z2, Z = Kernladungszahl)

r0 = e2

mec2 = 2.82 fm ‘Thomsonsche Streulänge’ einzelner Elektronen

gJ Landéfaktor

s = sinΘ

λ = |
~q|
4π Streuparameter

~a,~b,~c Basisvektoren der Einheitszelle (im Ortsraum)

~a∗ = 2π
~b×~c
~a·(~b×~c)

,~b∗,~c∗ Reziproke Basisvektoren der Einheitszelle

~G ein Vektor des reziproken Gitters

~τ Propagationsvektor im reziproken Raum, charakteri-

siert die räumliche Modulation (der Magnetisierung)

λ Wellenlängeλ = 2π
∣

∣

∣

∣

~k
∣

∣

∣

∣

~k Wellenvektor/-impuls

(~ki im Primärstrahl,~kf im gestreuten Strahl)

~q Streuvektor~q = ~kf −~ki

t = T−Tc
Tc

reduzierte Temperatur

̟ dimensionsloser Abstand vom Phasenübergang, bei-

spielsweise̟ = (p− pc)/pc

1



Inhaltsverzeichnis

Abkürzung

SFS Schwere-Fermionen-System

r. l. u. Reziproke Gittereinheiten (reciprocal lattice units)

Größe Einheiten

TemperaturT 1 K

EnergieE 1 meV= 1.602·10−22 J= 11.604 K

Wellenvektor~k, Streuvektor~q 1 Å−1 = 1010 m−1

Längel 1 Å = 10−10 m = 100 pm= 0.1 nm

Streuquerschnittσ 1 barn= 10−24 cm2 = 10−28 m2

Streulängeb 1 fm = 10−15 m

Boltzmann-KonstantekB kB = 1.380662·10−23 J/K = 86.17µeV/K = (11.6 K/meV)−1

Wie im Englischen werden Dezimalzahlen mit Punkt zwischen ganzzahligem

Anteil und Nachkommastellen geschrieben, z. B.π = 3.1415. . .. Des Weiteren

wird in den Millerschen Indizes die kristallographische Schreibweise, negative

ganze Zahlen durch einen Überstrich zu kennzeichnen, benutzt (also z. B.−1 = 1).
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1 Einführung

Supraleitung und magnetische Ordnung sind zwei kollektivePhänomene, denen in

der Festkörperphysik mit großem Interesse begegnet wird. Gewöhnlich schließen

sich beide Phänomene aus, da im Allgemeinen Magnetfelder paarbrechende Wir-

kung haben und somit die Cooperpaare zerstören, sodass sich keine Supraleitung

ausbilden kann bzw. stark unterdrückt wird (BCS-Theorie). Aufgrund der Antago-

nie dieser Effekte (Ginzburg57) sind insbesondere Materialien hoch interessant,

die beide Erscheinungen zeigen. In letzter Zeit wurden vermehrt intermetallische

Verbindungen entdeckt, in denen Supraleitung dann auftritt, wenn eine magneti-

sche Ordnung mittels eines äußeren Parameters, wie z. B. hydrostatischem Druck,

vollständig unterdrückt ist. Diese magnetische Instabilität, an der die magnetische

Ordnungstemperatur gerade Null ist und in deren Umgebung teilweise Supralei-

tung beobachtet wird, nennt man einen Quantenkritischen Punkt.

Diese Situation findet sich beispielsweise im System CeCu2(Si1−xGex)2. Hier

kann man kontinuierlich von dem magnetisch ordnenden CeCu2Ge2 ausgehend

(TN ≈ 4.1 K) durch hydrostatischen Druck (beip ≈ 9 GPa) oder isoelektroni-

sche Substitution von Germanium durch Silizium (bei CeCu2Si2) die magnetische

Ordnung (TN → 0) unterdrücken. In der Nähe vonTN ≈ 0 findet man hier Supra-

leitung. Kapitel2.5gibt eine kurze theoretische Einführung der genannten Phäno-

mene.

Die Untersuchung der Wechselwirkung zwischen Supraleitung und Magnetis-

mus erfordert detaillierte Kenntnis der mikroskopischen magnetischen Eigenschaf-

ten sowie (der Symmetrie) der beteiligten Ordnungsparameter. Zur Aufklärung

magnetischer Strukturen und Anregungen sind Neutronenstreumethoden prädes-

tiniert. Diese sind jedoch nur bedingt geeignet, Supraleitung direkt zu untersuchen.

Wechselfeldsuszeptibilität stellt hierfür eine geeignete, etablierte Methode dar. Al-
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1 Einführung

le benutzten Messmethoden werden in Kapitel3 soweit vorgestellt, wie es für das

Verständnis der späteren Ausführungen in dieser Arbeit nötig ist. Auf einen selbst

entwickelten Aufbau zur Optimierung der Suszeptibilitätsmessung wird in Unter-

kapitel3.3eingegangen.

Eigene Neutronenstreuexperimente zur mikroskopischen magnetischen Struk-

tur in CeCu2(Si1−xGex)2 werden in Kapitel4 ausführlich dargelegt. Dabei werden

sowohl der magnetische Propagationsvektor als auch die Intensität magnetischer

Überstrukturreflexe illustriert und quantitativ analysiert. Insbesondere erforderte

die Aufklärung der komplexen magnetischen Struktur in CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 die

Kombination verschiedener Streumethoden, nämlich Neutronen- und Röntgenbeu-

gung. Auf die Lösung des magnetischen Strukturmodells wirdausführlich einge-

gangen. Ausgehend davon werden die Messungen an CeCu2(Si1−xGex)2 mit nied-

rigem Germaniumgehalt vorgestellt und diskutiert. Diese Messungen sind Grund-

lagen der Untersuchungen am reinen CeCu2Si2.

Kapitel 5 stellt die Ergebnisse zur Wechselwirkung zwischen Supraleitung und

Magnetismus in CeCu2Si2 näher vor. Da Neutronen den supraleitenden Zustand

nicht direkt detektieren, halfen in-situ Messungen der Wechselfeldsuszeptibilität

während des Neutronenstreuexperiments, eine direkte Korrelation zwischen den

supraleitenden und magnetischen Eigenschaften herzustellen. Insbesondere wird

die Abhängigkeit der beobachteten Phänomene von einem externen Magnetfeld un-

tersucht. Aufgrund der experimentellen Herausforderungen bei der Untersuchung

der magnetischen Struktur in CeCu2Si2 wird eine Extrapolation der magnetischen

Struktur von CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 diskutiert.

Die gewonnenen Erkenntnisse und Ergebnisse zu Magnetismusund Supralei-

tung in CeCu2(Si1−xGex)2 werden zusammenfassend in Kapitel6 dargestellt und

überblicksartig diskutiert.
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2 Theoretische Einführung in die

Phänomene

Im System CeCu2(Si1−xGex)2 treten nicht nur klassisches Schwere-Fermionen-

Verhalten, sondern auch antiferromagnetische Ordnung undSupraleitung auf.

Weiterhin befindet sich CeCu2Si2 in der Nähe eines quantenkritischen Punk-

tes (Gegenwart97; Steglich96a; Gegenwart98), sodass sich eine Vielzahl unge-

wöhnlicher Phänomene durch Wechselwirkungen dieser Effekte ergibt. In den

folgenden Unterkapiteln werden die Eigenschaften der schweren Fermionen so-

wie des Kondo-Effekts auszugsweise rekapituliert. Auch wird auf einige Auswir-

kungen eines quantenkritischen Punktes eingegangen. Detailliertere Einführungen

sind beispielsweise in den Referenzen (Jensen91; Kittel99; Mathur98; Nolting86;

Rosch99; Stanley99; Vojta01; Zwicknagl02; Kotliar04) zu finden. Für die Theo-

rie der Supraleitung in Schwere-Fermionen-Systemen wird auf die Darlegungen in

(Thalmeier04) verwiesen.

2.1 Elektronen im Festkörper

Die Dispersionsrelation für freie Elektronen (E = h̄2k2/2m) wird durch Be-

rücksichtigung der Translationsinvarianz im kristallinen Festkörper modifiziert

(Kittel99). Zum einen ist der Impuls nur nochmodulo ~G definiert. Das bedeu-

tet, dass Elektronenimpulse lediglich bis auf ganzzahligeVielfache der Basisvek-

toren des reziproken Raumes eindeutig sind. Diese Eigenschaft führt beispiels-

weise zu den so genannten ‘Umklapp-Prozessen’ und damit in Metallen zu ei-

ner Abnahme der elektrischen Leitfähigkeit mit steigenderTemperatur. Anderer-

seits bilden sich Energiebereiche aus, in denen sich Elektronen aufhalten können

5



2 Theoretische Einführung in die Phänomene

τ

a*

b*

c*

Abbildung 2.1: Teil der Fermi-Fläche der schweren Quasiteilchen in CeCu2Si2 mit

eingezeichneten Achsen und Nestingvektor~τ (Stockert04).

(‘Bänder’) und Energiebereiche, die nicht von Elektronen erreicht werden kön-

nen (‘Lücken’)1. Aufgrund des Pauliprinzips können sich nicht alle Elektronen im

Grundzustand niedrigster Energie befinden, sondern die Bänder werden (beginnend

mit niedrigster Energie) gefüllt. Nach Enrico Fermi wird dieser Zustand des Elek-

tronensystems auch Fermi-Flüssigkeit2 genannt. Die höchste Elektronen-Energie

im Grundzustand (also bei vernachlässigbarem Einfluss der Temperatur,T = 0)

wird hierbei auch als Fermi-Energie3 EF bezeichnet. Betrachtet man im rezipro-

ken Raum die Flächen konstanter Elektronen-Energie (d. h. diejenigen Punkte~k,

für die E(~k) konstant ist), so ergeben sich (aufgrund mehrfacher Faltung durch
~k = ~k mod ~G) üblicherweise sehr bizarr anmutend geformte Flächen. DieFlä-

che, die durchE(~k) = EF definiert wird, nennt man Fermi-Fläche. Existieren nun

in einer Fermi-Fläche große parallele Bereiche, die durch denselben reziproken

1Zum sogenannten Bändermodell, siehe auch (Kittel99).
2Im englischen Sprachraum ist ‘fermi liquid’ verbreitet.
3Die Fermie-Energe kann einige eV betragen, dies entsprichteiner Temperatur von ca. 10000 K.
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2.2 Kondo-Effekt, Kondo-Gitter

Gittervektor~τ getrennt sind, so spricht man von Fermi-Flächen-Nesting oder kurz

Fermi-Nesting. Hierbei kann sich eine starke Wechselwirkung zwischen Elektro-

nen mit Impuls~k mod ~G und Elektronen mit Impuls(~k + ~τ) mod ~G ausbilden,

da viele mögliche Wechselwirkungspartner zur Verfügung stehen. Dies führt meist

(unterhalb einer charakteristischen OrdnungstemperaturTN) zur Ausbildung einer

magnetischen Ordnung (Spindichtewelle)4 mit dem Propagationsvektor~τ. Da die

Bandelektronen (und nicht die Rumpfelektronen) an diesem Prozess beteiligt sind,

spricht man auch von delokalisiertem bzw. itinerantem Magnetismus. Bild2.1zeigt

zur Veranschaulichung einen Teil der Fermifläche von CeCu2Si2 mit eingezeich-

netem Propagationsvektor~τ und Brillouinzone5.

2.2 Kondo-Effekt, Kondo-Gitter

Bringt man in ein unmagnetisches Metall wenige magnetische Atome (beispiels-

weise Eisenatome in eine Goldmatrix) und untersucht den elektrischen Widerstand,

so beobachtet man mit sinkender Temperatur einen Anstieg des elektrischen Wi-

derstandes bezogen auf das Verhalten des reinen Metalls. Dieser Effekt tritt schon

bei kleinen Konzentrationen des magnetischen Atoms auf undwurde erstmals 1964

von Jun Kondo erklärt und später nach ihm benannt (Kondo64).

Bei hohen Temperaturen wird der elektrische Widerstand des Materials durch

Streuung der Elektronen an den Phononen, den Gitterschwingungen der Atomker-

ne, dominiert. Senkt man nun die Temperatur, so nimmt dieserEffekt ab. Unterhalb

einer charakteristischen Temperatur ist die Streuung der Elektronen an den mag-

netischen Atomen aufgrund der Spin-Spin-Wechselwirkung jedoch stärker. Die

Leitungselektronen bilden dabei eine Art Wolke um das magnetische Atom und

schirmen das magnetische Moment ab. Die Abschirmung hat zurFolge, dass bei

tiefen Temperaturen das ganze makroskopische System unmagnetisch wird. Diese

Abschirm-Elektronen stehen aber nicht mehr für den Ladungstransport zur Ver-

fügung und verstärken durch ihre Polarisation die Streurate der Elektronen und

4In einigen Systemen bildet sich stattdessen eine unmagentische Ladungsdichtewelle.
5Die Brillouinzone ist die erste Wigner-Seitz-Zelle des reziproken Gitters und bildet eine Ele-

mentarzelle des reziproken Gitters.
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2 Theoretische Einführung in die Phänomene

erhöhen hierdurch den elektrischen Widerstand. Somit steigt der elektrische Wi-

derstand, nach Durchlaufen eines Minimums6, wieder an. Es ergibt sich eine lo-

garithmische Temperaturabhängigkeit, welche oft als Kriterium für die Festlegung

der ‘Kondo-Temperatur’ verwendet wird7.

Die Energie, die benötigt wird, um den durch die Abschirmunggebildeten

Singlet-Grundzustand aufzubrechen, wird auch als Kondo-Energie bezeichnet:

EK ∼
1

N(EF)
e
− 1

JN(EF) , (2.1)

mit der Spin-Spin-KopplungsstärkeJ zwischen einem magnetischen Moment und

einem Leitungselektronen-Spin sowie der Zustandsdichte an der Fermienergie

N(EF).

Betrachtet man jetzt Kondo-Systeme mit immer kleinerem Abstand zwischen

den magnetischen Atomen (beispielsweise durch Erhöhen derKonzentration der

magnetischen Streuzentren), so kommt es zur Überlappung der ‘Abschirmwolken’

der einzelnen magnetischen Atome. In einem solchen Kondo-Gitter werden unter-

halb einer bestimmten Temperatur, oftmals als Kohärenz-Temperatur bezeichnet,

die magnetischen Streuzentren in die Wellenfunktion der Leitungselektronen inte-

griert. Hierdurch sinkt die Streurate ab, sodass unterhalbder Kohärenz-Temperatur

der elektrische Widerstand sinkt und somit ein ausgeprägtes Maximum auftritt.

Das Material verhält sich dann wieder wie eine Fermi-Flüssigkeit (mit renormier-

ten Parametern). Eine Einführung in die (komplexe) Theorieist beispielsweise in

Referenz (Coleman06) zu finden.

2.3 RKKY-Wechselwirkung,

Leitungsbandpolarisation

Die nach ihren Entdeckern Rudermann, Kittel, Kasuya und Yosida benannte

RKKY-Wechselwirkung (Ruderman54; Kasuya56) beschreibt die Wechselwirkung

6oftmals Kondo-Minimum genannt
7Leider konnte man sich bisher nicht aufeineDefinition einigen. Manchmal werden auch die Tem-

peratur des Minimums oder (bei Kondo-Gittern) des Maximumsdes elektrischen Widerstandes

als Kondo-Temperatur bezeichnet.
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2.3 RKKY-Wechselwirkung, Leitungsbandpolarisation

zweier lokalisierter magnetischer Atome über die Polarisation der Leitungselektro-

nen.

Aufgrund der Spin-Spin-WechselwirkungJ werden die Leitungselektronen in

der Nähe eines magnetischen Momentes (Spins)I i polarisiert. Dies führt zu einer

Überabschirmung des lokalen Momentes und zu einer gedämpften, oszillierenden

Leitungsbandpolarisation (siehe auch Abbildung2.2). Ein zweites magnetisches

MomentI j in einem bestimmten Abstand~r i j wird sich bevorzugt entgegen der dort

vorherrschenden Polarisation orientieren (Nolting86, Kapitel 5.3). Als Kopplungs-

konstante ergibt sich für den isotropen Fall:

JRKKY(r i j ) =
J2k6

F

EF

h̄2V2

N2E2
F (2π)3

F (2kFr i j ) , (2.2)

mit F(x) =
sin(x) − xcos(x)

x4
, (2.3)

mit dem Fermi-ImpulskF =
√

2mEF/h̄2, der Anzahldichte der magnetischen Mo-

menteN/V sowie der Zustandsdichte an der Fermi-EnergieN(EF). Somit kommt

es, abhängig vom Abstand der magnetischen Atome, entweder zu einer ferroma-

kF∗ r  

JRKKY

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung derRKKY-Kopplungskonstante über

dem Abstand der magnetischen Atome. Die resultierende Spinpo-

larisation ist durch Pfeile angedeutet.
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2 Theoretische Einführung in die Phänomene

gnetischen oder antiferromagnetischen KopplungJRKKY der beiden betrachteten

Momente (siehe schematisches Bild2.2 auf Seite9)8. Im Gegensatz zum Kondo-

Effekt handelt es sich hier um einen Effekt zweiter Ordnung mit hoher Reichweite.

Diese Wechselwirkung führt zu einer magnetischen Ordnung unterhalb einer kriti-

schen Temperatur9. Der Energiegewinn durch die Kopplung beträgt:

ERKKY = kBTRKKY ∼ J2N(EF) . (2.4)

Insbesondere bei Atomen der Seltenen Erden10, im Weiteren 4f-Elemente ge-

nannt, wird dieRKKY-Kopplung oft beobachtet. Aufgrund der Delokalisierung

der unvollständig gefüllten 4f-Schale hybridisieren diese 4f-Elektronen mit den

Leitungselektronen (großesJ) und zeigen somit einen starkenRKKY-Effekt.

Die KopplungskonstanteJ kann wie beim Kondo-Effekt durch äußeren Druck

oder chemische Substitution beeinflusst werden. Doniach untersuchte als erster

theoretisch, was passiert, wenn in einem System sowohl Kondo-Effekt als auch

RKKY-Wechselwirkung präsent sind (Doniach77). Ist der Energiegewinn durch

Bildung eines magnetischen Zustandes (überRKKY) größer als der Energiege-

winn durch Ausbildung eines Singlet-Grundzustandes (durch Kondo), so ordnet

das System magnetisch. Bild2.3auf Seite11 vergleicht schematisch die Energie-

skalen von Kondo- undRKKY-Wechselwirkung sowie die Ordnungstemperatur

der resultierenden magnetischen PhaseTM in Abhängigkeit von der Kopplungs-

konstantenJ. Ist der Phasenübergang beiTM zweiter Art, kann beiTK ≈ TRKKY ,

d. h. beiTM ≈ 0, ein quantenkritischer Punkt (QKP) auftreten.

2.4 Schwere Fermionen

In den vorherigen Unterkapiteln wurden verschiedene Phänomene des Elektro-

nensystems vorgestellt. Die kollektiven Abschirm- beziehungsweise Polarisations-

Effekte der Leitungselektronen lassen sich durch Einführung von Quasiteilchen

beschreiben. Dabei sind die Eigenschaften der Quasiteilchen nicht mehr an die

8Es kann allerdings auch der (seltene) FallJRKKY = 0 eintreten, sodass die Atome nicht mitein-

ander koppeln.
9TC (TN) bei (anti)ferromagnetischer Ordnung

10Lanthanoide: Ce, Pr, Nd, Pm, Sm, Eu, Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb,Lu
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2.4 Schwere Fermionen

Eigenschaften der Konstituenten gebunden. Durch den Vergleich der typischerwei-

se sehr flachen Dispersion der Quasiteilchen mit der Energie-Impuls-Beziehung

eines freien Elektrons bzw. einer Fermi-Flüssigkeit erhält man ein Maß für die ef-

fektive Massem∗. Diese Massem∗ korreliert jedoch nur grob mit der Anzahl der

Konstituenten und beträgt häufig ein Vielfaches der Masse freier Elektronenme,

m∗ = 100− 1000me. Aufgrund ihrer hohen effektiven Masse, und da diese Quasi-

teilchen die Fermi-Dirac-Statistik erfüllen, werden sie als ein Schwere-Fermionen

bezeichnet11. Treten in einer (chemischen) Verbindung schwere Fermionen auf, so

11im englischen Sprachgebrauch als ‘Heavy Fermions’ bezeichnet.

Wechselwirkungsstärke J QKP

T
em

pe
ra

tu
r 

T

TRKKY ~ exp(-1/J)

TK ~ J
 2

TM

Abbildung 2.3: “Doniach-Diagramm”. Aufgetragen sind die Stärken von Kondo-

und RKKY- Wechselwirkung über der KopplungskonstanteJ so-

wie die Ordnungstemperatur der resultierenden magnetischen Pha-

se TM . TM ist stark vergrößert dargestellt, normalerweise gilt

TK >> TM . Bei TK = TRKKY kann ein quantenkritischer Punkt

(QKP) auftreten.
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2 Theoretische Einführung in die Phänomene

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

Aufgrund ihrer Masse tragen die Quasiteilchen einen erheblichen Beitrag zur

spezifischen WärmeC/T bei. Diesen Effekt macht man sich bei der Suche und

Klassifikation von SFS zunutze. Extrapoliert man die spezifische WärmeC/T

für T → 0, so erhält man den Sommerfeld-Koeffizientenγ = limT→0 C/T ∼

N(EF) ∼ m∗. Die Beiträge der Phononen sind fürT → 0 vernachlässigbar, so-

mit ist γ ein verwertbares Maß für die effektive Massem∗. Metalle haben typi-

sche Werte vonγCu ≈ 0.7 mJ/mol · K2, von schweren Fermionen spricht man

meist abγSFS ≈ 400 mJ/mol · K2, es wurden jedoch schon SFS mit weit über

γ = 1000 mJ/mol · K2 gefunden. Da die Quasiteilchen nur unterhalb einer be-

stimmten Korrelationstemperatur existieren, ergibt sichfür hohe Temperaturen

wieder das erwartete Verhalten ohne Quasiteilchen. Eine ausführlichere Einfüh-

rung findet sich beispielsweise in Referenz (Coleman06).

2.5 Quantenphasenübergänge

In Abhängigkeit von äußeren Parametern̟12 kann Materie in verschiedenen Zu-

ständen (Phasen) vorliegen. Dabei wird immer diejenige Phase den Grundzustand

bilden, welche bei den gegebenen Parametern̟ die niedrigste freie Energie (auch

Gibbssche freie Energie genannt)G = U − T S aufweist. Darin enthalten sind so-

wohl die innere EnergieU(p,V, x, . . .), als auch die EntropieS der entsprechenden

Phase sowie die TemperaturT als Parameter. Durch die Abhängigkeit von der Tem-

peratur kann keine Phase im gesamten Temperaturbereich stabil sein, da es immer

eine Temperatur gibt, bei der eine andere Phase die gleiche freie Energie aufweist

(U1−T S1 = U2−T S2). Weisen für bestimmte Parametersätze̟c zwei verschie-

dene Phasen dieselbe freie Energie auf, sind also im Gleichgewicht, so spricht man

von einem Phasenübergang. Hierbei ist zu beachten, dass es prinzipiell keinen Ein-

fluss hat, welcher Parameter variiert wird, um den Phasenübergang zu durchlaufen,

d. h. den Grundzustand von einer Phase zu einer anderen zu verändern. In der

Literatur werden leicht verschiedene Definitionen der Art eines Phasenübergan-

ges verwendet. Im Folgenden soll ein Phasenübergang zweiter Art so verstanden

12gemeint sind hier Zustandsgrößen wie z. B. Druckp, TemperaturT, Zusammensetzungx etc.
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2.5 Quantenphasenübergänge

ϖ
c

ϖ0

T

geordnet quantenmech.
ungeordnet

quantenkritisch

thermisch ungeordnet

klassisch kritisch

(1)

(2)

Abbildung 2.4: Schematisches Phasendiagramm mit einem Quantenkritischem

Punkt (QKP) bei̟ c zwischen einer magnetisch geordneten und

ungeordneten Phase (Vojta01; Löhneysen07).

werden, dass am Phasenübergangspunkt alle (der mindestenszwei) Phasen sowohl

identische Gibbssche Energie als auch Entropie aufweisen.(Dies trifft nicht auf

alle Phasenübergänge zu!)

Der FallT = 0 unterscheidet sich von den ‘klassischen’ Phasenübergängen bei

T > 0 in drei wesentlichen Punkten: Erstens kann der ZustandT = 0 experimentell

niemals realisiert werden. Zweitens geht in die Gibbssche freie Energie die Entro-

pie nicht ein, da der TermT S den Wert Null annimmt. Und drittens können die

Fluktuationen nicht thermisch angetrieben sein, da keine thermischen Anregungen

möglich sind. Daher kommen nur quantenmechanisch angetriebene Fluktuationen

in Frage, weshalb ein solcher Phasenübergang auch als Quantenphasenübergang

(QPÜ)13 bezeichnet wird. Interessanterweise beeinflussen diese Quantenfluktua-

tionen auch das Verhalten fürT > 0. Zur Veranschaulichung zeigt Bild2.4 ein

schematisches (̟, T) Phasendiagramm mit einem QKP zwischen einem magne-

13In der Fachliteratur auch als quantum phase transition (QPT) bezeichnet. Leider werden diese

Begriffe nicht immer eindeutig verwendet.
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2 Theoretische Einführung in die Phänomene

tisch geordneten und einem ungeordneten Zustand (Vojta01).

Folgt man dem mit (1) markierten Pfad, so findet man für hohe Temperaturen

das thermisch ungeordnete Gebiet. Mit sinkender Temperatur nähert man sich dem

(klassischen) Phasenübergang, d. h.∆G = |G2 −G1| ≈ 0. In der Nähe dieses Pha-

senübergangs existieren Gebiete beider Phasen, solange die Energiedifferenz∆G

durch das thermische Spektrum geliefert werden kann. DieseGebiete haben keine

festen Ausmaße, sind jedoch immer kleiner als eine maximaleLänge, die Korrela-

tionslängeξ. Betrachtet man nun einen Ausschnitt mit einer Größel < ξ, so findet

man, unabhängig von der Wahl vonl, Selbstähnlichkeit, d. h. auf Längenskalen

kleiner alsξ sieht das System immer statistisch gleich aus. Aufgrund derNatur

des thermischen Spektrums sind diese Phasengebiete nicht statisch, sondern fluk-

tuieren, d. h. sowohl Größe als auch Position verändern sichmit der Zeit. Hierbei

findet man auch eine charakteristische Zeitskala, die Korrelationszeitτc. Betrach-

tet man die Korrelationslänge in der Nähe des Phasenüberganges (T ≈ Tc bzw.

t = (T −Tc)/Tc ≈ 0), so findet man ein Potenzgesetzξ ∼ |t|−ν mit einer Divergenz

am Phasenübergang, wie man es für klassisch kritische Phasenübergänge erwartet

(siehe z. B. Referenz (Wilson75))14. Auch die Korrelationszeit zeigt ein Potenzver-

halten:τc ∼ ξz ∼ t−νz. Der dynamische kritische Exponentz beschreibt hierbei die

Kopplung der zeitlichen und räumlichen Fluktuationen. Mankann sich die Aus-

wirkung vonzso vorstellen, dass dem System weitere ‘zeitliche’ Dimensionen zur

Verfügung stehen, in dem die Fluktuationen sich ausbreitenkönnen. Aufgrund der

divergierenden Korrelationslänge bzw. -zeit und der Selbstähnlichkeit des Systems

sind am Phasenübergang die mikroskopischen Details des Systems irrelevant und

man benötigt zur Beschreibung des Systems im Wesentlichen nur die effektive Di-

mensionalität des Systemsdeff = d + z und der Fluktuationen. Aufgrund dieser

Eigenschaft lassen sich alle Phasenübergänge letztlich wenigen so genannten Uni-

versalitätsklassen zuordnen (Stanley99).

Unterhalb der Ordnungstemperatur ist das System geordnet,bei T ≪ Tc tre-

ten auch keine Fluktuationen mehr auf. Erhöht man jetzt̟, betrachtet also den

14 Andere physikalische Eigenschaften zeigen ebenfalls ein Potenzverhalten (mit unterschiedlichen

Exponenten). Darauf soll hier jedoch nicht weiter eingegangen werden.
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2.5 Quantenphasenübergänge

mit (2) markierten Weg (T > 0) in Bild 2.4 auf Seite13, so kann man in der Nä-

he des QKP Quantenfluktuationen beobachten. Diese haben eine charakteristische

Energieskala ¯hωc ∼ τ
−1
c und dominieren das Verhalten solange ¯hωc > kBT. Bei

Annäherung an den QKP (also für̟≈ ̟c) skaliert die Energie der Quantenfluk-

tuationen wie ¯hωc ∼ Tνz. Direkt am Quantenphasenübergang dominieren also die

quantenkritischen Fluktuationen15. Für̟ ≫ ̟c schließlich findet man ein quan-

tenmechanisch ungeordnetes System vor. Wenn der Phasenübergang durch Varia-

tion von̟ beiT = 0 durchlaufen wird, so treten keine thermischen Fluktuationen

auf. Der Phasenübergang beiT = 0 vom geordneten zum ungeordneten Regime

wird also lediglich durch die Quantenfluktuationen getrieben, woher der Quanten-

phasenübergang seinen Namen hat.

Senkt man jezt für̟ ≈ ̟c die Temperatur ab, so befindet man sich unterhalb

einer kritischen Temperatur (deren Energie die maximale Energie der Quantenf-

luktuationen ist) im Bereich ¯hωc > kBT der (per Konvention) ‘quantenkritisch’

genannt wird. In Abhängigkeit von der Temperatur ist der Existenzbereich dieses

Gebietes (in̟ ) durch h̄ωc ∼ |t|νz ≈ kBT vorgegeben und wird umso kleiner, je

niedriger die Temperatur ist. Bei genügend kleiner Temperatur kann dieser Be-

reich so klein werden, dass er experimentell nicht mehr zugänglich ist. FürT → 0

schliesslich erreicht man den durch Quantenfluktuationen dominierten Bereich nur

bei̟ = ̟c, d. h. am quantenkritischen Punkt (QKP). In diesem Bereich, in dem

die Quantenfluktuationen dominieren, zeigen viele Messgrößen ein anderes Ver-

halten, beispielsweise zeigt der elektrische Widerstand oft eine Abweichung von

ρ(T) = ρ0 + AT2 mit einem anderen Exponenten. Über diese Anomalien ist der

QKP indirekt auch beiT>0 nachweisbar.

Eine ausführlichere theoretische Beschreibung erfolgt im Rahmen der Re-

normierungsgruppentheorie, deren Ausgangspunkte Skaleninvarianz, Universali-

tät und Selbstähnlichkeit sind. Eine Einführung zu kritischen Phänomenen ist bei-

spielsweise in (Stanley99) und Referenzen darin zu finden.

Betrachtet man nun einen Phasenübergang von einem magnetisch geordneten

zu einem paramagnetischen Grundzustand, wie er z. B. im Doniach-Diagramm

15h̄ωc ∼ Tνz > T, daνz> 1.
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2 Theoretische Einführung in die Phänomene

QKP

Abbildung 2.5: Schematisches Phasendiagramm mit einem quantenkritischen

Punkt (QKP). Markiert sind der antiferromagnetische (AF),der pa-

ramagnetische (PM) und der (möglicherweise) supraleitende (SC)

Bereich.

auftritt, so ergibt sich ein Bild ähnlich2.5. Links unterhalbTN befindet sich das

System im magnetisch geordneten Zustand. Auf der rechten Seite findet sich der

magnetisch ungeordnete Zustand. Dazwischen befindet sich der Quantenkritische

Punkt beixc. Die nur in der Nähe vonxc auftretenden Quantenfluktuationen kön-

nen nun wiederum andere Wechselwirkungen im System verstärken16. So wird

zum Beispiel in einigen Schwere-Fermionen-Systemen in der Nähe des QKP Su-

praleitung beobachtet (Mathur98; Löhneysen07).

16 Falls mindestens drei Wechselwirkungen auftreten, von denen sich die zwei stärksten fast kom-

pensieren, kann die dritte (meist sehr viel schwächere) Wechselwirkung das Verhalten in der

Nähe des QKP dominieren.
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3 Experimentelle Methoden

Physikern stehen eine Reihe von experimentellen Methoden zur Verfügung, um

Untersuchungen festkörperphysikalischer Phänomene durchzuführen. Je nach Fra-

gestellung erweisen sich bestimmte Methoden als besondersgeeignet. Prinzipi-

ell kann man zwischen mikroskopischen und makroskopischenMethoden unter-

scheiden. Zu denmakroskopischen Methoden gehören beispielsweise Messun-

gen der spezifischen Wärmekapazität, der thermischen Ausdehnung oder der ma-

gnetischen Suszeptibilität sowie die Bestimmung von Transportgrößen (elektri-

scher Widerstand, thermische Leitfähigkeit,...). Diese Methoden mitteln immer

über große Teile der Probe. Im Gegensatz dazu konzentrierensichmikroskopische

Messmethoden auf die Bestimmung von physikalischen Eigenschaften auf atoma-

rer Skala. Beispiele hierfür sind Rastermethoden (Rasterelektronenmikroskopie/–

Spektroskopie), NMR, NEXAFS1 sowie diverse Streumethoden. Idealerweise

kombiniert man mikroskopische und makroskopische Messmethoden, um sowohl

kleine Strukturen als auch gemittelte Eigenschaften bestimmen und vergleichen zu

können.

In dieser Arbeit wurden hauptsächlich Streumethoden mit Messungen der mag-

netischen (Wechselfeld-) Suszeptibilität kombiniert. Inden folgenden Unterkapi-

teln werden die einzelnen Methoden näher vorgestellt. Der Fokus liegt dabei auf

der Rekapitulierung des für die gewonnenen Erkenntnisse erforderlichen Verständ-

nisses.

Im untersuchten System CeCu2(Si1−xGex)2 wurden interessante magnetische

Eigenschaften gefunden. Die mikroskopischen Untersuchungsmethoden sind auf

Magnetismus unterschiedlich sensitiv und nicht alle erlauben die impulsabhängige

Bestimmung magnetischer Eigenschaften, wie z. B. den Nachweis antiferromagne-

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

tischer Ordnung. Daher fiel die Wahl auf Neutronenstreuung (siehe Kapitel3.1.1ab

Seite21) zur Untersuchung der mikroskopischen magnetischen Eigenschaften. Für

eine Probe wurden die Daten durch eine Untersuchung mittelsresonanter magneti-

scher Röntgenstreuung (siehe Kapitel3.1.2ab Seite23) ergänzt. Die in den unter-

suchten CeCu2Si2 Proben gefundene Supraleitung wurde größtenteils per Wech-

selfeldsuszeptibilität (siehe Kapitel3.3ab Seite27) während der Streuexperimente

in-situ untersucht.

3.1 Das Streuexperiment

In diesem Kapitel sollen die für das Verständnis der Arbeit relevanten Fakten zu-

sammengetragen werden. Ausführlichere Ausarbeitungen dazu sind beispielsweise

in den Referenzen (Anderson06; Lovesey84; Squires78) zu finden.

Abbildung3.1zeigt den schematischen Aufbau eines Diffraktometers. Der Auf-

bau ist für alle Strahlarten (Neutronen, Photonen, ....) ähnlich. Aus dem von einer

Quelle erzeugten polychromatischem Strahl wird mittels eines Monochromators

ein Strahl mit einer festen Wellenlänge (bzw. Energie) gewählt. Als Monochro-

matoren werden sehr oft Einkristalle unter Ausnutzung der Bragg’schen Streube-

dingung oder Geschwindigkeitsselektoren (‘Chopper’) verwendet. Nach Durchlauf

diverser Strahlkorrektoren2 (nicht dargestellt) trifft der Strahl auf die Probe. Die

unter einem Winkel 2Θ gestreute Intensität wird mit einem Detektor eingefangen,

der meist um die Probe bewegt werden kann. Es gibt jedoch auchMultidetektor-

instrumente, bei denen an verschiedenen 2Θ-Positionen Detektoren angebracht

sind. Dies erlaubt eine simultane Erfassung der Streuung für die gewählten Streu-

winkel3. Spektrometer haben im Unterschied zu Diffraktometern zwischen Pro-

be und Detektor noch einen Energieanalysator, um den Energieübertrag zwischen

Strahl und Probe charakterisieren zu können. Dieser Analysator basiert (wie auch

der Monochromator) meist auf der Bragg’schen Streuung an einem Kristall. Die

Probenrotationω wird für kristalline Proben benötigt, um die gewünschte Gittere-

2Linsen, Blenden, Spiegel, Polfilter, Leitfelder...
3Aufgrund ihrer gebogenen Form werden diese Multidetektoren oftmals “Bananendetektoren”

genannt.
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Primärstrahl
monochromatischer

Quellstrahl
polychromatischer

Probe

Detektor

∆γ

∆(2θ)

Monochromator

∆Ω

Primärstrahlfänger

Strahlstopp
∆(2θ)

2θ

ω

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung eines Diffraktometers. Aus dem poly-

chromatischen Quellstrahl wird mittels eines Monochromators ein

monochromatischer Primärstrahl gewonnen. Die Intensitätdes an

der Probe gestreuten Strahles wird im Detektor ermittelt. Der

Streuwinkel 2θ und die Probendrehungω sind mit Pfeilen markiert.

Der Erhebungswinkelγ charakterisiert die Detektorposition ober-

halb bzw. unterhalb der dargestellten Streuebene. Das Raumwin-

kelelement des Detektors∆Ω ∼ ∆γ∆ (2Θ) ist ebenfalls skizziert

(rechts im Bild).

bene für die Bragg’sche Beugung auswählen zu können. Die Probeselbst ist meist

innerhalb eines speziellen Kryostaten angebracht. Dadurch können Experimente

auch bei extremen Bedingungen (hohe Magnetfelder und tiefe Temperaturen) aus-

geführt werden. Normiert man die Rate, mit der Teilchen in dasRaumwinkelele-

mentdΩ gestreut werden, mit der Rate, mit der Teilchen auf die Probe treffen, so

erhält man den einfach differentiellen Wirkungsquerschnittdσ/dΩ. Der im Raum-

winkel dΩ befindliche Detektor registriert eine dem differentiellen Wirkungsquer-
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3 Experimentelle Methoden

schnitt proportionale Zählrate bzw. IntensitätI . Veränderliche Primärintensitäten

werden durch eine Normierung der Streuintensität auf einenPrimärstrahlmonitor

berücksichtigt.

Zum Berechnen der Intensitäten ist es vorteilhaft, ein (experimentell relevantes)

Koordinatensystem zu definieren:

~ei = ~ki/

∣

∣

∣

∣

~ki

∣

∣

∣

∣

(3.1)

~ef = ~kf /

∣

∣

∣

∣

~kf

∣

∣

∣

∣

(3.2)

~eq = ~ex = (~ef −~ei)/(2 sinΘ) (3.3)

~e|| = ~ey = (~ef + ~ei)/(2 cosΘ) (3.4)

~e⊥ = ~ez = −(~ef ×~ei)/ sinΘ (3.5)

~ǫ iσ = ~ǫ f
σ = (0, 0, 1) = ~ez (3.6)

~ǫ iπ = ~ex cosΘ + ~ey sinΘ (3.7)

~ǫ
f
π = ~ex cosΘ −~ey sinΘ (3.8)

~ea =
√

1/2(− sinω~ex + cosω~ey −~ez) (3.9)

~eb =
√

1/2(− sinω~ex + cosω~ey + ~ez) (3.10)

~ec = cosω~ex + sinω~ey (3.11)

Hierbei liegt der Streuwinkel 2Θ zwischen~kf und~ki. Die Einheitsvektoren~ei und

~ef liegen entlang des Primär- bzw. gestreuten Strahles. Die Vektoren~ex und~ey lie-

gen senkrecht auf bzw. in der Netzebene und in der Streuebene, welche durch~ei

und~ef aufgespannt wird.~ez steht senkrecht auf der Streuebene. Der Impulsübertrag

~q = ~kf −~ki während des Streuprozesses erfolgt in Richtung~eq. Die Polarisationen~ǫ

sind für die beiden Richtungen senkrecht und parallel (σ undπ) und vor bzw. nach

dem Streuprozess (Indizesi und f ) angegeben. Die normierten Einheitsvektoren

des Kristallgitters der Probe~ea, ~eb und~ec sind für eine [001]-[110] Streuebene an-

gegeben (mit Rockingwinkelω). Der allgemeine Fall ist in Referenz (Lovesey96)

angegeben4.

4In der angegebenen Referenz ist der Streuwinkel abweichendmit Θ statt 2Θ bezeichnet!
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3.1 Das Streuexperiment

3.1.1 Neutronenstreuung

Für die Streuung unpolarisierter Neutronen ist der differentielle Wirkungsquer-

schnitt dσ
dΩ

gegeben durch (Anderson06; Lovesey84; Baruchel94, Kapitel V):

dσ
dΩ

=

(

dσ
dΩ

)

N
+

(

dσ
dΩ

)

M
. (3.12)

Die Indizes stehen hierbei für Streuung an nuklearen (N) bzw. magnetischen (M)

Streuzentren. Des Weiteren wird der Streuprozess durch denStreuvektor~q charak-

terisiert, welcher von der Wellenlängeλ, dem Streuwinkel 2Θ und der Orientierung

der Probe abhängt:

q =
∣

∣

∣~q
∣

∣

∣ =
4π sinΘ

λ
. (3.13)

Für Kristalle (Gittervektoren~a,~b,~c, BasisB) lassen sich beide Terme in Gleichung

(3.12) wie folgt ausdrücken:

Für nukleare Streuung ergibt sich:

(

dσ
dΩ

)

N
=

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∑

j∈B

∑

k∈EZ

b j exp(i~q · (~r j +~rk))

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

2

=
(2π)3

VEZ

∑

~G∈r.G.

∣

∣

∣FN(~q)
∣

∣

∣

2
δ
(

~q− ~G
)

, (3.14)

FN(~q) =
∑

j∈B

b j exp(i~q ·~r j) exp(−Wj) . (3.15)

Hierbei bezeichnetb j die mittlere Streulänge desj-ten Atoms der BasisB an der

Stelle~r j . Die Abmessungen des Atomkernes sind sehr klein gegenüber den üb-

licherweise verwendeten Wellenlängen, sodassb j nicht von q abhängt (isotrope

Streuung). Die Elementarzellen EZ werden mittels Indexk durchlaufen.~G be-

zeichnet einen reziproken Gittervektor (r. G.). Die Summe beinhaltet neben~G na-

türlich auch− ~G. Das reziproke Gitter wird durch die reziproken Gittervektoren

(~a∗ = 2π
~b×~c
VEZ

, ~b∗ = 2π ~c×~aVEZ
, ~c∗ = 2π ~a×

~b
VEZ

)5 aufgespannt. Der nukleare Struktur-

faktor beinhaltet auch den Debye-Waller Faktor exp(−Wj), welcher die tempera-

turabhängige Schwingungsamplitude der Atome um ihre Ruheposition beschreibt.

5In der Kristallographie wird üblicherweise eine andere Konvention verwendet:~a∗ =
~b×~c
VEZ

, ~b∗ =

~c×~a
VEZ

, ~c∗ = ~a×~b
VEZ
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Aufgrund des Faktorsδ
(

~q− ~G
)

in Gleichung (3.14) erhält man Reflexe an den Po-

sitionen~q = ~G des reziproken Gitters mitFN( ~G) als Strukturfaktor.

Um den Ausdruck für
(

dσ
dΩ

)

M
auszuschreiben, muss zunächst einmal die Magne-

tisierung~m(~r) an den Orten~r j der magnetischen Atome modelliert werden:

~m(~r) =



















∑

j∈BM

δ(~r −~r j)



















·

















∑

~τ

~m(~τ) exp(−i~τ ·~r)

















, (3.16)

mit ~m(−~τ) = ~m∗(~τ) .

Hier wurde von der Fourierdarstellung Gebrauch gemacht. Der erste Term be-

schränkt die Magnetisierung auf die magnetischen Atome in der BasisBM , die

zweite Summe läuft über alle Propagationsvektoren~τ, für die ~m(~τ) , 0 gilt. Da

~m(~r) reellwertig ist, muss auch~m(−~τ) = ~m∗(~τ) gelten. Die (reziproken) Vektoren

~τ, für die ~m(~τ) , 0 ist, beschreiben eine räumliche Modulation der Magnetisie-

rungsdichte. Damit ergibt sich für den differentiellen magnetischen Wirkungsquer-

schnitt:

(

dσ
dΩ

)

M
=

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∑

j∈BM

∑

l∈EZ

a jl (~q) exp(i~q · (~r j +~r l))

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

2

=
(2π)3

VEZ

∑

~GM∈m.r.G.

∑

τ

∣

∣

∣

∣

~FM⊥(~q,~τ)
∣

∣

∣

∣

2
δ
(

~q− ~GM −~τ
)

, (3.17)

~FM⊥(~q,~τ) = ~eq × ~FM ×~eq = ~FM −
~q · ~FM · ~q

∣

∣

∣~q
∣

∣

∣

2
, (3.18)

~FM(~q,~τ) =
γr0

2

∑

j∈BM

f j(~q) ~m(~τ) exp(i~q ·~r j) exp(−Wj) . (3.19)

Ausgenutzt wurde die Darstellung derδ-Funktion alsδ(~x) =
∑

~k exp
(

i~x ·~k
)

. Glei-

chung (3.19) definiert den magnetischen Strukturfaktor~FM , der im Unterschied zu

dem nuklearen StrukturfaktorFN ein Vektor ist. Der Fakt, dass nur die zu~q senk-

rechte Komponente der Magnetisierung in den Streuprozess eingeht, wird durch

Gleichung (3.18) beschrieben.BM bezeichnet die magnetische Basis, die Summe

über BM läuft über alle magnetischen Streuzentren der Einheitszelle. Die Sum-

me über~GM läuft über alle Punkte des magnetischen reziproken Gitters(m. r. G.),

welches nur durch die magnetischen Atome gegeben ist. Oft ist dieses Gitter gleich
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3.1 Das Streuexperiment

dem reziproken Gitter aller Atome. Abweichungen ergeben sich u. a. für den Fall,

dass kristallographisch äquivalente Atome nicht magnetisch äquivalent sind (siehe

hierzu auch Kapitel4.1.4ab Seite64sowie Referenz (Frontzek)).

Man erkennt, dass der magnetische Strukturfaktor nur für~q = ~GM ± ~τ nicht

verschwindet, d. h. es treten ’magnetische Satelliten’ bei~GM ± ~τ auf. Durch ge-

naue Bestimmung der Positionen~GM ± ~τ lassen sich somit oft auch die Propaga-

tionsvektoren~τ bestimmen. Zum einen lässt sich hierdurch eine antiferromagneti-

sche Ordnung durch das Auftreten von magnetischen Satellitenreflexen nachwei-

sen. Zum anderen ist die Intensitätsberechnung für die Bestimmung der magneti-

schen Struktur von Nutzen. Hierfür wird jedoch ein Ausdruckfür den in Gleichung

(3.19) verwendeten magnetischen Atomformfaktorf j (~q) benötigt. Dieser ist im

Wesentlichen die (impulsabhängige) fouriertransformierte Magnetisierungsdichte

des Atomsj und ist für verschiedene Atomkonfigurationen in Form von Interpo-

lationskoeffizienten in der Literatur zu finden, beispielsweise in denInternational

Tables for Chrystallography(Anderson06, Kapitel 4.4.5) teilweise basierend auf

den Daten aus (Freeman79). In sphärischer Näherung gilt (Baruchel94):

f (~q) = f (q) =
〈

j0 (s)
〉

+
2− g

g
〈

j2 (s)
〉

, (3.20)

mit s =
sin(θ)

λ
≡

∣

∣

∣~q
∣

∣

∣

4π
,

mit dem Landéfaktorg. Die Erwartungswerte der Integrale werden wie folgt inter-

poliert:

< j0(q) > ≈ A0 exp(−as2) + B0 exp(−bs2) + C0 exp(−cs2) + D0 ,(3.21)

< j2(q) > ≈
(

Aexp(−as2) + Bexp(−bs2) + C exp(−cs2) + D
)

s2 ,(3.22)

mit A0 + B0 + C0 + D0 = 1 . (3.23)

3.1.2 Resonante magnetische Röntgenstreuung

Der Streuquerschnitt für nichtresonante Röntgenstreuung ist proportional zu der

Anzahl der ElektronenZ eines Atoms. Die magnetische Photonenstreuung ist ein

relativistischer Effekt und dadurch einen Faktor
(

h̄ω
mec2

)2
schwächer im Vergleich zu

(nichtmagnetischer) Ladungsstreuung. Diese ‘magnetische’ Intensität ist deshalb
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3 Experimentelle Methoden

sehr schwach, nichtresonante magnetische Röntgenstreuexperimente erfordern da-

her einen hohen messtechnischen Aufwand.

Lässt sich mit der Photonenenergie ¯hω jedoch gerade ein Dipolübergang an-

regen, wobei die für Dipolübergänge üblichen Auswahlregeln ∆l = ±1 und

∆m = ±1 oder 0 gelten, so kommt es zu resonanter Röntgenstreuung. Dabei

wird ein Elektron unter Absorption eines Photons auf das höhere Energieniveau

angehoben. Der Wirkungsquerschnitt hierfür hängt stark von den beteiligten Wel-

lenfunktionen und deren Polarisation ab. Anschließend kann unter Absorption ei-

nes weiteren Photons und Reemission von zwei Photonen (bzw. stimulierte Emis-

sion) das Elektron (oder ein anderes aus dem angeregten Niveau) wieder in das

Ursprungsniveau zurückspringen. Der Wirkungsquerschnitt für diesen Prozess ist

deutlich größer als für nichtresonante magnetische Photonstreuung. Hierdurch ent-

stehen sowohl eine starke Strahlabsorption (verringerte Eindringtiefe) sowie eine

(Resonanz-) Überhöhung der gestreuten Intensität um etwa 102 − 104, welche den

Faktor der relativistischen Effekte teilweise kompensiert.

Um diesen Verstärkungseffekt nutzen zu können, ist jedoch eine bestimmte, ele-

mentabhängige Wellenlänge erforderlich. Dies kann beispielsweise dazu genutzt

werden, um in einer Substanz mehrere ‘Sorten’ magnetischerAtome unabhän-

gig voneinander zu untersuchen (Pengra94). Der genaue Zusammenhang zwischen

den Polarisationen der beteiligten Energieniveaus und derpolarisationsabhängi-

gen Streuintensität ist sehr komplex, siehe auch Referenzen(Blume85; Hannon88;

Pengra94; Lovesey96). Je nach Atomkonfiguration sind auch Quadrupolübergänge

beobachtbar. Diese treten oftmals bei leicht verringerterPhotonenenergie ¯hω auf

und sind somit gut von den Dipolübergängen zu unterscheiden.

Nach Referenz (Pengra94) lässt sich die gestreute Intensität wie folgt darstellen:

I ∼

(

dσ
dΩ

)

=

(

e

mec2

)2
∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∑

j

exp(i~q ·~r j) f j(~ki,~kf , h̄ω)

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

2

. (3.24)

Der Vorfaktor enthält die Elektronenladunge, die Elektronenmasseme und die

Lichtgeschwindigkeitc. Die Summe
∑

j läuft über alle Atome (Streuzentren) an

den Orten~r j . Im Gegensatz zur Neutronenstreuung wird hier mit ¯hω die Energie

der streuenden Teilchen (Photonen) bezeichnet. Die Impulse der einlaufenden und
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3.1 Das Streuexperiment

gestreuten Photonenstrahlen werden mit~ki und~kf bezeichnet. Wieder ergibt sich

der Streuvektor zu~q = ~kf −~ki. Im Weiteren soll das Augenmerk auf die Auswahl-

regeln, also die Fälle mit Intensität Null, gelegt werden, daher werden die Vorfak-

toren nicht weiter berücksichtigt. Nach Referenz (Blume85) lässt sichf j im Fall

einer resonanten Dipolanregung, bis auf Vorfaktoren, wie folgt darstellen:

f Dipol
j ∼ ~ǫ f ·~ǫi (F11 + F1−1)

−i (~ǫ f ×~ǫi) · ~mj (F11− F1−1)

+ (~ǫ f · ~mj) (~ǫi · ~mj) (2F10− F11− F1−1) . (3.25)

Hierbei sind~ǫi = eπ,eσ und~ǫ f = eπ,eσ die Polarisationen des Primär- bzw. ge-

streuten Strahles und~mj gibt das magnetische Moment am Atomj an. Die Parame-

ter FLM, auf die hier nicht näher eingegangen wird, hängen stark vonder Energie

der Photonen sowie den konkreten Wellenfunktionen der beteiligten Zustände ab

und repräsentieren die Stärke der beitragenden Übergänge (Blume85). Der erste

Term in Gleichung (3.25) trägt nur zur Ladungsstreuung an den Positionen~G bei.

Der zweite Term (linear in~mj) beschreibt magnetische Streuung (fallsF11 , F1−1)

und erzeugt Intensität an den Positionen~G±~τ, ist also für die magnetischen Satel-

liten verantwortlich. Der dritte Term beeinhalt eine quadratische Abhängigkeit von

~mj und erzeugt Intensität auf den Positionen~G und ~G± 2~τ (für eine einfache Mo-

dulation~mj ∼ cos(~τ ·~r) ist ~m2
j ∼ cos2(~τ ·~r) ∼ [cos(0) + cos(2~τ ·~r)]). Im Weiteren

soll nur der zweite Term in Gleichung (3.25) (linear in~mj) berücksichtigt werden.

Fasst man alle Kombinationen der Polarisationen des elektrischen Feldvektors

der Photonenπ undσ (parallel und senkrecht zur Streuebene) vor und nach dem

Streuprozess zusammen, so lässt sich der zweite Term in Gleichung (3.25) bis auf

Vorfaktoren wie folgt darstellen:

M2 =

















σ −σ π −σ

σ − π π − π

















=

















0 ~ki · ~mj

−~kf · ~mj

(

~kf ×~ki

)

· ~mj

















. (3.26)

Hier bedeutet beispielsweiseπ−σ die Änderung der Polarisation des Photons von

ǫπ (parallel zur Streuebene) durch den Streuprozess inǫσ, also senkrecht zur Streu-

ebene. Man erkennt, dass für~ki ⊥ ~mj kein Beitrag zur Intensität imπ −σ Streuka-

nal generiert wird. Für~mj ||~ki oder~mj ||~kf ist hingegen derπ − π Streukanal ohne
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3 Experimentelle Methoden

Intensität. Aufgrund der Summe überj in Gleichung (3.24) ist die Auswertung bei

einer nicht kollinearen magnetischen Struktur deutlich schwieriger.

3.2 Strukturanpassung

Die (magnetische) Struktur eines Systems aufzuklären, isteine komplexe Angele-

genheit. Zuerst werden die integralen IntensitätenI(~q) ∼ LP
∣

∣

∣ f (~q)
∣

∣

∣

2
verschiede-

ner reziproker Gitterpunkte (Anzahl:Nexp.) mittels Rockingscans6 bestimmt (sie-

he auch Referenz (Baruchel94, Kapitel V)). Anschliessend wird die Fläche unter

der Kurve mittels Integration oder durch Gaußfits bestimmt.Diese Daten werden

dann aufbereitet, um Einflüsse der Probe, (Absorption, Extinktion, . . .) sowie geo-

metrieabhängige Faktoren zu separieren. Auf diese Detailswird hier nicht weiter

eingegangen. Als Resultat erhält man das Betragsquadrat der Strukturamplitude für

jeden untersuchten Reflex. Da die magnetische Strukturamplitude i. A. jedoch eine

komplexe Zahl ist, besteht das Hauptproblem darin, die komplexe Phase zu be-

stimmen, um daraus die Struktur zu rekonstruieren. Man spricht in diesem Zusam-

menhang auch vom Phasenproblem der Rekonstruktion in der Diffraktion, welches

nicht umgangen werden kann. Es kann also nicht einfach ‘eineStruktur ausgerech-

net’ werden.

Ein weit verbreiteter und auch hier benutzter Ansatz besteht darin, das Problem

unter Anwendung eines Ausschlussverfahrens umzukehren: Man modelliert die

(magnetische) Struktur mittels eines Modells mitNth. Parametern und berechnet

die IntensitätenIth.(~q j) derNexp. experimentell untersuchten Reflexe~q j . Als Güte

des Modells wird oft die normierte Summe über die Abweichungsquadrate zwi-

schen modellierten und gemessenen Intensitäten,χ2, verwendet:

χ2 =
1

Nexp.− Nth.

∑

j

[Ith.(~q j) − Iexp.(~q j)]
2

σexp.(~q j)2
. (3.27)

Es werden aber teilweise auch andere Gütekriterien herangezogen (gewichtete qua-

dratische Abweichungen,R-Werte, etc. ), auf die hier nicht näher eingegangen

werden soll. Üblicherweise bedeutet ein hoher bzw. niedriger Wert des Gütekri-

teriums, dass das Modell die Daten schlecht bzw. gut beschreibt. Hierbei ist zu

6Dabei wird die Probe durch die Reflektionsbedingung gedreht(‘gerockt’).
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3.3 Wechselfeldsuszeptibilität

beachten, dass verschiedene Kriterien bzw. deren Werte untereinander nicht ver-

gleichbar sind.

Durch Variation derNth. Modellparameter und Vergleich der für verschiedene

Parametersätze ermittelten Gütekriterien wird das bestmögliche Modell gesucht.

Auch hier werden verschiedene Algorithmen verwendet, um die Modellparameter

zu variieren. Hier sind zu nennen ‘Brute force’ (Abrastern einesd-dimensionalen

Parameterbereiches), Downhill-Simplex (einfach zu implementieren), simulated

annealing (zeitaufwändig) und Levenberg-Marquardt (sehrkomplex, ‘state-of-the-

art’). Ein detaillierte Beschreibung findet sich beispielsweise in Referenz (Press02,

Kapitel 10 und 15).

Die üblicherweise verwendeten Anpassungsprogramme decken ein breites

Spektrum von Anwendungsfällen ab und sind daher sehr komplex. Um jedoch den

speziellen Problemen im System CeCu2(Si1−xGex)2 gerecht zu werden und Einbli-

cke in die Prozedur der Strukturbestimmung und -modellierung zu erhalten, wurde

ein eigenes Programm entwickelt. Dies erlaubt auch einfache Anpassungen, um

beispielsweise Strukturbilder zu generieren.

3.3 Wechselfeldsuszeptibilität

Während eines Neutronenstreuexperiments wird die Probentemperatur üblicher-

weise durch ein Probenthermometer bestimmt. Diese Thermometer sind zur

Vermeidung von Strahlungsschäden außerhalb des Neutronenstrahles montiert.

Sowohl die Wärmestrahlung auf die Probe als auch Heizeffekte, z. B. durch

Cadmium-Abschirmungen, können eine Abweichung der wahren Probentempera-

tur von der gemessenen Temperatur bewirken. Es ist aber gerade bei physikalischen

Effekten mit starker Temperaturabhängigkeit notwendig, die Probentemperatur ge-

nau zu bestimmen. Hier bietet sich die Verwendung der Probe selbst als Sekundär-

thermometer an.

Die Auswahl an Messgrößen, die in-situ ermittelt werden können ohne einen

speziellen Aufbau zu erfordern, ist allerdings beschränktund von den Probeneigen-

schaften abhängig. Einfache Möglichkeiten bieten beispielsweise der elektrische

Widerstand, die Hallspannung und die Wechselfeldsuszeptibilität. Durch Messung
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der (stark temperaturabhängigen) Messgröße ohne aktivierten Strahl wird eine Ka-

librierung gewonnen, mit der während des Experiments die Probentemperatur er-

mittelt werden kann. Für Neutronenstreuexperimente werden große, voluminöse

Proben bevorzugt. Diese weisen aber eine große Querschnittsfläche auf und er-

schweren dadurch die Bestimmung der elektrischen Leitfähigkeit. Zu beachten ist

ferner, dass integrale Messgrößen nur eine ‘gemittelte’ Probentemperatur liefern

können, also nicht auf lokale Temperaturvariationen, wie z. B. im Brennfleck eines

Röntgenexperimentes, sensitiv sind.

Im System CeCu2Si2 bietet es sich an, den supraleitenden Zustand über den

Diamagnetismus der Supraleitung zu charakterisieren. Am Rand der supraleiten-

den Phase (beiTc bzw. µ0Hc2) ändert sich das diamagnetische Signal sehr stark,

somit kann der Zustand nahe des Randes bzw. die Nähe zum Rand sehr viel besser

charakterisiert werden, als nur über die Bestimmung der Temperatur und Vergleich

mit dem Phasendiagramm. Dies erlaubt darüber hinaus Aussagen, die über die ei-

ner reinen Temperaturmessung mittels Probenthermometer hinausgehen. Weiterhin

ist die integrale Größe Suszeptibilität sensitiv auf die Volumenanteile, wobei aller-

dings u. U. Abschirmeffekte auftreten und ggf. berücksichtigt werden müssen.

Zur experimentellen Bestimmung der magnetischen Suszeptibilität χ werden im

Wesentlichen zwei Methoden angewendet:

1. Magnetometerbestimmen die Magnetisierung~M der Probe in Abhängigkeit

vom äußeren Magnetfeldµ0 ~H. Für ~M || ~H ergibt sichχ dann als Ableitung

χ = ∂M/∂B. Diese Messung ist in rein statischen Feldern möglich und wird

auch alsdc-Methode bezeichnet (χ = χdc).

2. Suszeptometerbestimmenχ, indem die Probe einem oszillierenden (ac)

Magnetfeld ausgesetzt wird. Die Magnetisierung innerhalbder Probe vari-

iert dadurch zeitlich und induziert in einer Spule eine der Suszeptibilitätχac

proportionale Spannung. Diese Methode benötigt ein kleines magnetisches

Wechselfeld und wird daher auchac-Suszeptibilität oder Wechselfeldsuszep-

tibilität genannt.

Um währendeines Neutronenstreuexperiments, also in-situ, die Suszeptibilität

der Probe charakterisieren zu können, wurde ein Spulensatzzur Bestimmung der

Wechselfeldsuszeptibilität entwickelt. Die simultane Messung erlaubt auch eine
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Probe

SignalspuleKompensationsspule Primärspule

Abbildung 3.2: Schematischer Aufbau eines klassischen (ac) Wechselfeldsuszep-

tometers. Das durch die Primärspule erzeugte Magnetfeld induziert

in den Sekundärspulen identische Spannungen. Die Probe sorgt

durch ihre Magnetisierung für eine Asymmetrie der Induktions-

spannungen. Durch antiserielle Verschaltung der Sekundärspulen

wird der gemeinsame (Gleichtakt-)Anteil unterdrückt. Dieresultie-

rende Spannung wird mit einem Lock-In-Verstärker ermittelt und

ist bei korrektem Abgleich proportional zur Suszeptibilität der Pro-

be.

direkte Korrelation der Neutronenstreudaten mit dem Diamagnetismus (und so-

mit den supraleitenden Eigenschaften), statt des Umweges,beide Größen über die

Bestimmung vonT undµ0H einander zuzuordnen. Somit sind stärkere Aussagen

möglich, da der Umweg über eine weitere Messgröße entfällt.

3.3.1 Klassischer Aufbau

Der erste Aufbau des Spulensystems folgte dem Schema eines klassischen Wech-

selfeldsuszeptometers (Bild3.2). Das Anregungsfeld wird von der mit Wechsel-

strom einer gewählten Frequenzf betriebenen Primärspule erzeugt. In den zwei

Sekundärspulen wird dadurch die gleiche SpannungU0 induziert. Aufgrund der

antiseriellen Verschaltung kompensieren sich diese Spannungen. In einer der Spu-

len (Signalspule genannt) ist die Probe platziert. Die Magnetisierung der Probe än-

dert sich durch das Anregungsfeld, und durch die Magnetisierung der Probe wird
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Abbildung 3.3: Erster Aufbau des Spulensystems, montiert an einem 3He-

Kryostaten. Die Probe befindet sich unsichtbar im Inneren. Man er-

kennt leicht die zwei Sekundärspulen. Die Primärspule wurde über

beide Kammern gewickelt.

eine zusätzliche SpannungUS in der Signalspule induziert. Diese Spannung wird

durch die zweite Spule (Kompensationsspule genannt) jedoch nicht kompensiert.

Die resultierende Differenzspannung(US + U0) − (U0) = US, welche mit einem

Lock-In-Verstärker7 gemessen wird, ist bei korrektem Abgleich proportional zur

Suszeptibilität.

Bild 3.3 zeigt den realisierten Aufbau, montiert an einem3He Kryostaten des

Hahn-Meitner-Institutes (HMI) in Berlin. Der gesamte Aufbau besteht aus hochrei-

nem Kupfer für den Spulenkörper und für den Probenhalter im Inneren. Die Wick-

lungen erfolgten mit handelsüblichem Kupferlackdraht. Beide einlagigen Sekun-

därspulen haben jeweils 200 Windungen, die zweilagige Primärspule 800 Windun-

gen. Die Auswertung der Signale erfolgte mit einem Lock-In-Verstärker Modell

EG&G 72658. Der hohe Anteil von Störsignalen konnte mit einem Vorverstärker

mit Bandpass Modell EG&G 5113 reduziert werden.

7selten auch Phasengleichrichter genannt
8Die Firma wurde inzwischen von Signal Recovery aufgekauft,die Modellnummern werden aber

weiterhin verwendet
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Probe
Lötkontakte Gewinde

Primärspule
Signalspule
Kompensationsspule
Neutronenschild
Kupfer

Abbildung 3.4: Aufbau des verbesserten Designs für die in-situ Suszeptibilitäts-

messung. Die Probe wurde neben die Spulen platziert. Ein Neu-

tronenschild unterdrückt inkohärente Streuung an den Spulen und

dem Spulenkörper.

Während des Experiments wurden folgende Probleme bemerkt: Das Messsignal

war aufgrund des geringen Füllfaktors und der geringen Windungszahl der Sekun-

därspulen sehr klein. Auch traten Wirbelströme auf, welchedie Probe und den Spu-

lenkörper aufheizten, sodass letztlich mit einem sehr kleinen Anregungsfeld gear-

beitet werden musste. Zum anderen wurde ein erhöhter Untergrund in den Neu-

tronenmessungen beobachtet, welcher auf die signifikantenMengen inkohärenter

Streuer (Kupfer, Wasserstoff in der Drahtisolation,. . .) zurückgeführt wurde. Das

Messsignal selbst wurde durch ein breites Spektrum an Störsignalen überlagert.

Daher wurde ein zweites, verbessertes Design entworfen, welches diese Probleme

reduziert.

3.3.2 Verbessertes Design

Bild 3.4 zeigt eine schematische Darstellung des verbesserten Spulensatzes. Ab-

weichend von der klassischen Anordnung wird die Probe hier nicht innerhalb der

Signalspule, sondern außerhalb platziert, sodass die Neutronen die Spule nicht

durchdringen müssen. Neutronen, die die Spule dennoch treffen, werden durch
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3 Experimentelle Methoden

Abbildung 3.5: Bild des verwendeten Aufbaus während eines der Experimente am

Institut Laue-Langevin (ILL) in Grenoble. Die Probe (rechts im

Bild) ist mit GE-Varnishgeklebt und zusätzlich mit Kupferdraht

fixiert. Der Spulenkörper aus hochreinem Kupfer ist innerhalb der

Spulen längs geschlitzt und mit Stycast 1266 stabilisiert9, um Wir-

belströme zu reduzieren. Die Primärspule wurde mit 70µm NbTi-

Supraleiterdraht (Tc = 8.8 K) gewickelt, die Sekundärspulen mit

70µm Kupferlackdraht.

den Neutronenschild absorbiert. Durch den Aufbau bedingt ist sowohl das An-

regungsfeld am Probenort inhomogen als auch der effektive Füllfaktor stark redu-

ziert. Letzterer wird durch eine große Anzahl Sekundärwindungen kompensiert.

Die Inhomogenität des Anregungsfeldes erlaubt keine Messung derabsolutenSus-

zeptibilität und kann das Messsignal modifizieren. Für den vorgesehenen Einsatz-

zweck werden diese Einschränkungen jedoch in Kauf genommen. Einerseits wird

eine Kalibrierungsmessung vorgenommen und andererseits sollte die absolute Sus-

zeptibilität aus Labormessungen bekannt sein.

Bild 3.5 zeigt den realisierten Aufbau, wie er für ein Experiment am Institut

Laue-Langevin (ILL) in Grenoble benutzt wurde. Der Spulenkörper besteht aus

hochreinem Kupfer, damit auch bei sehr tiefen Temperatureneine gute Wärmeleit-

fähigkeit sichergestellt wird, sodass Probe und Spulen gutgekühlt werden. Inner-

halb der Primärspule ist der Spulenkörper längs geschlitzt, um Wirbelströme zu
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3.3 Wechselfeldsuszeptibilität
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Abbildung 3.6: Messung einer Bleiprobe im Temperaturbereich T = 4− 10 K. Die

Supraleitung von Blei unterhalb vonTPb
c = 7.2 K ist gut zu sehen.

Die Anomalie bei etwaTc = 8.8 K ist auf die einsetzende Supra-

leitung des Spulendrahtes der Primärspule zurückzuführen. Bei ca.

5.8 K wird vermutlich das Lötzinn supraleitend.

reduzieren. Aus Stabilitätsgründen wurde der entstehendeZwischenraum mit Sty-

cast 12669 ausgefüllt. Die Primärspule wurde direkt auf den Spulenkörper gewi-

ckelt, gefolgt von den Sekundärspulen. Dabei erfolgte jeweils eine Isolation mit-

tels dünnem Zigarettenpapier, um Kurzschlüsse zu verhindern. Um die resistive

Heizung der Primärspule zu vermeiden, wurde hierfür Supraleiterdraht verwendet.

Der verwendete kupferummantelte NbTi-Supraleiterdraht hat eine Sprungtempe-

ratur vonTc = 8.8 K. Für den anvisierten Temperaturbereich für Messungenvon

T = 0.03− 1 K bestehen daher reichlich Reserven.

Bild 3.6zeigt eine erste Messung einer Bleiprobe mit dem verbesserten Design

in einem Heliumkannenkryostaten. Die Probe selbst maß nur ca. 1 x 1 x 1 mm3. Der

9Stycast 1266 ist ein auf den Wärmeausdehnungskoeffizienten von Kupfer bei tiefen Temperaturen

optimierter Zweikomponentenkleber.
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3 Experimentelle Methoden

Anregungsstrom durch die Primärspule betrug 1 mA und die Anregungsfrequenz

135 Hz. Die Messung selbst erfolgte mit dem o. g. Lock-In-Verstärker und Band-

pass, um den Einfluss von Störsignalen zu reduzieren.

Unterhalb einer Temperatur vonT ≈ 7.4 K wurde eine stark negative Suszep-

tibilität ermittelt (rote Messpunkte). Durch den Vergleich mit einer Leermessung

(schwarze Messpunkte) ist dieser Sprung mit der einsetzenden Supraleitung in Blei

(TPb
c ≈ 7.2 K) zu identifizieren. Der supraleitende Übergang der Primärwicklung

zeigt sich beiTc ≈ 8.8 K. BeiT ≈ 5.8 K weicht die Leermessung von dem erwar-

teten konstanten Wert ab. Dies ist vermutlich auf das Einsetzen von Supraleitung

im Lötzinn der Lötkontakte zurückzuführen. Zusammenfassend kann festgestellt

werden, dass der Aufbau die Anforderungen bzgl. Signalamplitude und Auflösung

erfüllt.

3.3.3 Neutronenabschirmung

Zur Abschirmung der Spulen wurde handelsübliches Bornitrid(BN) in Form eines

Hohlzylinders (Längel = 23 mm, Durchmesser∅ = 9 mm, Wandstärked =

0.8 mm, Dichteρ ≈ 2 g/cm3) verwendet. Röntgenpulverdiffraktometrie ergab eine

weitgehend amorphe Zusammensetzung, jedoch scheinen sichgraphitartige Ringe

mit einer Orientierung parallel zur Oberfläche auszurichten. Dies ist aufgrund der

Herstellung durch einenCVD-Prozess10 verständlich.

Die Abschirmwirkung beruht auf der starken Neutronenabsorption des10B-

Isotops, welches in der Natur mit einer Häufigkeit von etwa 19.4 % vorkommt.

Zur Bestimmung der Absorptionslängeµ = (σn)−1 benötigt man die Atomdichte

n = ρNA/MV mit der Massendichteρ, der AvogadrozahlNA und dem molaren Ge-

wicht Mv= 24.817 g/mol. Hierbei istσ = 769 barn der Absorptionsquerschnitt von

BN. Dringt der Neutronenstrahl durch die Abschirmung der Dicke d, so tritt eine

IntensitätsabschwächungI/I0 = exp(−d/µ) auf. Die Verwendung von isotopen-

reinem10BN würde die Intensitätsabschwächung um mehrere Größenordnungen

erhöhen, jedoch ist leider kein isotopenreines Bornitrid erhältlich.

Die Tabelle3.1zeigt zusammengefasst die charakteristischen Eigenschaften von

Bornitrid (zusammengestellt aus den Referenzen (Pease52; Rudolph; Dianoux01)).

10Chemical Vapor Deposition
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3.4 Proben

Material Dichte Absorptionslänge Abschwächung

ρ ( g / cm3 ) µ ( mm ) I/I0 = exp(-0.8 mm/ µ )

hexagonales BN 2.27 0.227 2.97· 10−2 =̂ 100:3

kubisches BN 3.48 0.148 4.55· 10−3 =̂ 220:1

verwendetes BN ≈2 0.26 5· 10−2 =̂ 20:1

Tabelle 3.1: Übersicht über die Eigenschaften von Bornitridin beiden kristallinen

Modifikationen sowie der verwendeten amorphen Form. Natürliches

Isotopengemisch hat einen Absorptionsquerschnittσ = 769 barn.

Zum Vergleich enthält die Tabelle sowohl die Werte für Bornitrid in den kristal-

linen Modifikationen sowie des verwendeten amorphen BN. Man erkennt, dass

die schwerer herstellbare kubische Modifikation aufgrund der höheren Atomdich-

te Neutronen stärker absorbiert. Jedoch bewirkt auch das verwendete Bornitrid ei-

ne für den vorgesehenen Einsatzzweck ausreichende Intensitätsabschwächung. Bei

zweifachem Durchgang durch die Abschirmung (d = 1.6 mm) wird der Neutro-

nenstrahl um mindestens den Faktor 400 abgeschwächt.

3.4 Proben

In dieser Arbeit wurden Neutronenstreuexperimente (Diffraktion und elasti-

sche Streuung) an mehreren Einkristallen durchgeführt. Die CeCu2(Si1−xGex)2-

Proben wurde von Micha Deppe, die CeCu2Si2-Proben von H. S. Jeevan her-

gestellt und charakterisiert (beide Max-Planck-Institutfür Chemische Physik

fester Stoffe). Dabei kommt eine modifizierte Bridgeman-Technik mit Kupfer-

Eigenfluss und nichtstöchiometrischer Einwaage zum Einsatz. Diese Methode ist

notwendig, da CeCu2(Si1−xGex)2 peritektisch wächst. Der Germaniumgehalt der

CeCu2(Si1−xGex)2-Proben wurde mittelsEDX-Analyse ermittelt. Die CeCu2Si2-

Proben wurden mittels Messungen der spezifischen Wärmekapazität und der

Wechselfeldsuszeptibilität klassifiziert (Deppe04a; Jeevan). Da aufgrund der Pro-

bengröße nicht alle Messungen an den Neutronenproben durchführbar waren, wur-

de teilweise stattdessen ein benachbartes Stück aus demselben Batch charakteri-
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3 Experimentelle Methoden

siert. Aus jedem Batch wurden auch weitere Proben für andere Experimente ent-

nommen.

Probe Klassifizierung Massem ungefähre Größe (mm3)

CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 570 mg 3 x 4 x 5

CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 668 mg 4 x 4 x 7

CeCu2(Si0.82Ge0.18)2 1.63 g 5 x 5 x 7

CeCu2Si2 A-Typ 350 mg 3 x 4 x 4

CeCu2Si2 A/S-Typ 680 mg 4 x 4 x 6

CeCu2Si2 A+S-Typ 5.6 g 8 x 8 x 18

CeCu2Si2 S-Typ 2.0 g 6 x 8 x 8

Tabelle 3.2: Übersicht über die Eigenschaften der mittels Neutronendiffraktion un-

tersuchten Proben.

36



4 Modellsubstanz

CeCu2(Si1−xGex)2

Nach der Entdeckung der Supraleitung im Schwere-Fermionen-System CeCu2Si2

wurde dieses neue Phänomen intensiv studiert (Steglich79). Analog zu anderen

Cer-basierten Schwere-Fermionen-Systemen konkurriert langreichweitige antifer-

romagnetische Ordnung mit einem unmagnetischen Grundzustand. Das Verhält-

nis der Wechselwirkungen wird durch die Hybridisierung derCer-4f-Momente mit

den Leitungselektronen stark beeinflusst (Donnevert98, und enthaltene Referen-

zen). Daher wurden auch andere Cer-basierte Systeme mit ThCr2Si2-Struktur un-

tersucht, beispielsweise CePd2Si2 und CeCu2Ge2 (Mathur98; Steglich96b). In die-

sen Systemen bildet sich im Grundzustand eine langreichweitige antiferromagne-

tische Ordnung, die durch die Anwendung von hydrostatischem Druck p kontinu-

ierlich unterdrückt wird (TN(p → pc) → 0). Zusätzlich findet man in der Nähe

von pc Supraleitung unterhalbTc, wobei pc und Tc für beide Systeme verschie-

den sind (Jaccard92). Dieses Verhalten wird auf einen quantenkritischen Punktbei

pc zurückgeführt. Sieht man von (aufwändigen) Experimenten unter Druck ab, so

bietet die isoelektronische Substitution von Silizium durch Germanium eine gute

Möglichkeit, die kontinuierliche Entwicklung der interessanten Eigenschaften von

CeCu2Si2 nachzuvollziehen.

CeCu2Ge2 hat unterhalbTN ≈ 4.1 K einen Fermi-Nesting dominierten

(Zwicknagl07) antiferromagnetischen Grundzustand mit leicht reduzierten Mo-

mentenµord. ≈ 1µB (Knopp89; Krimmel97b). Sparn und Mitarbeiter berichten

über zwei Phasenübergänge innerhalb der magnetisch geordneten Phase (Sparn97).

Der erste beiT1 ≈ 2.4 K deutet auf eine Spin-Reorientierung hin, der zweite bei

TL ≈ 1 K ist vermutlich ein Lock-In-Phasenübergang.
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4 Modellsubstanz CeCu2(Si1−xGex)2

CeCu2Si2 hingegen zeigt im Homogenitätsbereich unterschiedliche Eigenschaf-

ten: eine magnetische Phase (als A-Phase bezeichnet) unterhalb vonTA ≈ 0.8 K,

Supraleitung (oft als S-Phase bezeichnet) mit einer probenabhängigen kritischen

TemperaturTc = 0 − 0.7 K oder beide Phänomene (im A/S-Typ), wobei die

Supraleitung die A-Phase unterdrückt (Steglich96b). Die in Messungen der spe-

zifischen Wärme gefundenen Anomalien deuteten ob ihrer vergleichbaren Grö-

ße darauf hin, dass schwere Quasiteilchen für beide Effekte verantwortlich sind

(Steglich79; Bredl85).

Beide Substanzen haben die gleiche tetragonal innenzentrierte ThCr2Si2-

Struktur (I4/mmm), siehe auch #139 in denInternational Tables for Crystallo-

graphy (Hahn06). Bild 4.1 zeigt eine Abbildung der tetragonalen Einheitszelle.

Die Cer-Atome besetzen die Positionen in den Ecken und in der Mitte der Ein-

heitszelle (Wyckhoff Position 2a). Kupfer-Atome sind mittig auf den Seitenflä-

chen in der Höhe1/4c und 3/4c positioniert (Wyckhoff Position 4d). Der einzi-

ge freie Parameter der Struktur ist diez-Position der auf den Seitenkanten plat-

c

a
a

Si/Ge

Cu

Ce

Abbildung 4.1: Einheitszelle von CeCu2(Si1−xGex)2. In der innenzentrierten tetra-

gonalen Einheitszelle sind zwei chemische Formeleinheiten enthal-

ten.
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zierten Silizium/Germanium-Atome (Wyckhoff Position 4e). Die Gitterparameter

a ≈ 4.1 Å,c ≈ 10.0 Å undz≈ 0.37 variieren nur schwach zwischen CeCu2Si2 und

CeCu2Ge2 (Knebel96).

Da es im System CeCu2(Si1−xGex)2 keine Mischungslücke gibt (Deppe04a),

lässt sich also sehr gut die Entwicklung von einem magnetisch geordneten zu ei-

nem supraleitenden System untersuchen. Zu Beginn dieser Arbeit war der Erkennt-

nisgewinn durch die verfügbaren, meist polykristallinen Proben stark begrenzt.

Zwar wurden Messungen an Einkristallen durchgeführt (Krimmel97a), jedoch wa-

ren diese sehr klein. Infolgedessen konnte, vom magnetischgeordneten System

CeCu2Ge2 ausgehend, die magnetische Ordnung nur fürx ≥ 0.6 nachgewiesen

werden (Knebel96; Krimmel97a).

Bild 4.2zeigt das aus thermodynamischen Messungen an Polykristallen gewon-

nene (x, T)-Phasendiagramm von CeCu2(Si1−xGex)2 (Trovarelli97). Mehrere Pha-

senübergänge lassen sich in Abhängigkeit vom Germanium-Anteil x verfolgen.

Abbildung 4.2: Magnetisches (x, T)-Phasendiagramm von CeCu2(Si1−xGex)2 aus

(Trovarelli97).
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4 Modellsubstanz CeCu2(Si1−xGex)2

Unterhalb der magnetischen Ordnungsübergänge, mitTN bzw.TA gekennzeichnet,

wurden weitere Übergänge innerhalb dieser Phasen gefunden. Die höchste Pha-

senübergangstemperatur sowie das geordnete magnetische Moment steigen kon-

tinuierlich mit wachsendem Germaniumgehaltx. Für x > 0.6 war die Natur des

mit TN bezeichneten Phasenübergangs mithilfe von Neutronenstreuexperimenten

an Pulverproben als antiferromagnetische Ordnung mit stark reduziertem Moment

bekannt (Knebel96; Krimmel97a). Dieser Nachweis gelang nicht fürx < 0.6, so-

dass die Natur des Phasenübergangs lediglich als ‘magnetisch, da magnetfeldab-

hängig’ bekannt war.

Zu Beginn der vorliegenden Arbeit bestanden also zahlreicheoffene Fragen. Die

Natur der A-Phase war ebenso unbekannt, wie die Wechselwirkung, die zur Supra-

leitung führt. Inwieweit unterscheiden sich die magnetischen Strukturen innerhalb

der geordneten Phase? Welchen Einfluss übt die Substitutionauf die magnetischen

Strukturen aus und wie sieht die Wechselwirkung zwischen Magnetismus und Su-

praleitung aus? Außerdem sind die von verschiedenen Arbeitsgruppen publizierten

0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5
x

0

1

2

3

T
 (

K
)

SC
AFM

PM
TN

CeCu2(Si1-xGex)2

?

?

TN

TL

TL

TL

Tc

T1

Abbildung 4.3: Magnetisches (x, T)-Phasendiagramm von GeCu2(Si1−xGex)2 für

0 ≤ x ≤ 0.5. Zusammenstellung aus verschiedenen Messungen an

Einkristallen(Deppe04b; Stockert05). Die Fragezeichen markieren

offene Fragen: siehe Text.
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4.1 CeCu2(Si0.55Ge0.45)2

Daten nicht überall konsistent (vergleiche beispielsweise die Phasendiagramme in

den Referenzen (Trovarelli97; Knebel96; Krimmel97a)). Essentiell zur Beantwor-

tung dieser Fragen war jedoch die Aufgabe, Einkristalle genügender Größe mit

definierten Eigenschaften reproduzierbar herzustellen. Dies gelang erst nach 2000

in der Arbeitsgruppe von Dr. Christoph Geibel1.

Von dieser Arbeitsgruppe wurden auch die in dieser Arbeit untersuchten Einkris-

talle zur Verfügung gestellt. Da fürx ≥ 0.6 die Untersuchung der antiferromagne-

tischen Ordnung bereits durchgeführt war (Knebel96), konzentrierten sich unsere

Untersuchungen auf das Gebietx < 0.6. Hierzu wurden Einkristalle mit verschie-

denen Zusammensetzungen hergestellt und charakterisiert(Deppe04a; Jeevan).

Makroskopische Messungen fanden innerhalb der magnetischen PhaseTN weitere

Phasenübergänge für alle Proben, obgleich beix ≈ 0.25 die Übergangstempera-

turen nahezu entartet sind. Bild4.3 auf Seite40 zeigt ein aus makroskopischen

Messungen2 erstelltes schematisches (x, T)-Phasendiagramm für 0≤ x ≤ 0.45.

Die Zusammenstellung erfolgte aus den Quellen in (Deppe04b; Stockert05) und

deren Referenzen.

Als erste Probe wurde ein Einkristall mit nominellx = 0.5 hergestellt, der mit-

telsEDX-Analyse bestimmte Germaniumanteil beträgt nach Referenz (Deppe04a)

jedochx = 0.45. Kleinere Abweichungen im Prozentbereich zwischen nominel-

ler und tatsächlicher Zusammensetzung wurden im gesamten System gefunden

(Deppe04a). Fokus der Untersuchungen an CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 war der Nach-

weis und die Bestimmung der magnetischen Ordnung mittels Neutronenstreuung,

um dann schrittweise die Eigenschaften von Proben mit niedrigerem Germanium-

gehalt und schlussendlich von CeCu2Si2 zu ermitteln.

4.1 CeCu2(Si0.55Ge0.45)2

Nachdem Einkristalle ausreichender Größe und Qualität durch die Arbeit

von Micha Deppe1 zur Verfügung standen (Deppe04a), machten die Untersu-

chungen am CeCu2(Si0.55Ge0.45)2-System große Fortschritte. Von Oliver Sto-

1Max-Planck-Institut für Chemische Physik fester Stoffe
2u. a. elektrischer Widerstand, spezifische Wärme, Suszeptibilität und Magnetisierung
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4 Modellsubstanz CeCu2(Si1−xGex)2
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Abbildung 4.4: (H K 0.51)-Streuebene von CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 bei T = 70 mK

≪ TN ≈ 3 K, aufgenommen beiλ = 2.39 Å von O. Stockert am

E2-Diffraktometer des HMI Berlin. Die magnetischen Satelliten,

deren Ursprung in der (H K 0) Ebene liegt, sind mit einem Kreis

markiert. Aufgrund der hohen vertikalen Akzeptanz des Detektors

sind auch die Reflexe mitL = 0.49 erfasst. Die Pfeile markieren

Reflexe, die durch ein Fremdkorn erzeugt werden und nicht zur

magnetischen Ordnung gehören. Der Propagationsvektor wurde zu

~τ = (0.277 0.277 0.51) bestimmt (Stockert03).

ckert1 wurde ein Experiment am Flat-Cone-Neutronendiffraktometer E2 des

Hahn-Meitner-Institutes (HMI) in Berlin durchgeführt (Stockert03). Die Probe

CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 wurde in einem3He/4He-Entmischungskryostaten so befes-

tigt, dass eine (H K 0)-Primärstreuebene realisiert ist. Mittels Flat-Cone-Technik

wurden (beiλ = 2.39 Å) die reziproken Ebenen (H K L) mit L = 0− 1 untersucht.

Unterhalb vonTN = 3.1 K wurden beiL ≈ 0.5 antiferromagnetische Satelliten

gefunden. Bild4.4 zeigt einen Ausschnitt der reziproken (H K 0.51)-Ebene von
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4.1 CeCu2(Si0.55Ge0.45)2

CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 bei T = 70 mK. Die Pfeile markieren Reflexe, die durch ein

nukleares Fremdkorn erzeugt werden und nicht zur magnetischen Ordnung gehö-

ren (sie verschwinden nicht beiT ≫ TN). Bei tiefster Temperatur sind die Positio-

nen der antiferromagnetischen Satelliten kompatibel mit einem einfachen Propa-

gationsvektorτ = (τH τK τL) = (0.277(1) 0.277(1) 0.51(3)) mit τH = τK . Die

Satelliten von Reflexen der (H K 0)-Ebene sind in Bild4.4durch Kreise markiert.

Aufgrund der hohen vertikalen Akzeptanz des Detektors wurden auch die Satelliten

der (H K 1)-Ebene beiL = 0.49 erfasst. Weiterhin konnte nur dieH-Komponente

des Propagationsvektors temperaturabhängig bestimmt werden.

Der erfolgreiche Nachweis antiferromagnetischer Satelliten in

CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 stellt den Startzeitpunkt dieser Arbeit dar. Ein Ziel die-

ser Arbeit war es, die magnetische Struktur bei einer Probe mit hohem µord.

(also z. B. CeCu2(Si0.55Ge0.45)2) zu bestimmen und hin zux ≈ 0 (d. h. reinem

CeCu2Si2) zu extrapolieren. Die Bestimmung der magnetischen Struktur in

CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 stellte lange Zeit eine große Herausforderung dar. Nur durch

die Kombination verschiedener Experimente konnte diese Frage gelöst werden.

In den folgenden Unterkapiteln wird daher der beschritteneWeg zur Lösung der

mikroskopischen magnetischen Struktur fürx = 0.45 nachgezeichnet.

4.1.1 Propagationsvektor (D23)

Um den Temperaturverlauf des magnetischen Propagationsvektors und die (ma-

gnetische) Struktur genauer zu untersuchen, wurde ein Experiment am Einkristall-

Diffraktometer D23 des ILL3 durchgeführt. Der Neutronendetektor dieses In-

strumentes kann so positioniert werden, dass auch Braggreflexe außerhalb

der horizontalen Streuebene vermessen werden können. Ein Einkristall aus

CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 mit einer Masse vonm = 570 mg wurde so auf einem Kup-

ferpin befestigt, dass sich nach Einbau in einen3He-Kryostaten eine horizontale

(H H L)-Streuebene ergab. Die Wellenlänge betrugλ = 1.2805 Å. Nach Ab-

kühlung aufT = 4.2 K und Bestimmung der Orientierung, wurde bei 150 (53

unabhängigen) zugänglichen nuklearen Braggreflexen ein Rockingscan durchge-

3Das Institut Laue-Langevin betreibt einen Hochfluss-Forschungsreaktor in Grenoble, Frankreich.
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4 Modellsubstanz CeCu2(Si1−xGex)2

führt, um die integrale Streuintensität zu erhalten. Mit diesen Daten wurde die

Kristallstruktur verfeinert, wobei sich eine sehr gute Anpassung ergab und die in

der Literatur veröffentlichte I4/mmm Struktur bestätigt wurde. Auch der Parame-

ter z dieser Struktur, diec-Position der Silizium/Germanium-Atome, bestätigt mit

z = 0.3874(15) die Literaturwerte (Knebel96).

Wie bereits in Kapitel3.1.1ab Seite21 gezeigt, modifiziert eine ferromagneti-

sche Komponente einer magnetischen Struktur nur die Intensität auf den nuklearen

Braggreflexen, nicht jedoch die Intensität der antiferromagnetischen Satelliten. Um

eine mögliche ferromagnetische Komponente der bereits gefundenen antiferroma-

gnetischen Ordnung zu finden, wurden beiT = 0.3 K wiederholt die Intensitäten

nuklearer Braggreflexe ermittelt, um Veränderungen aufzuspüren. Im Rahmen der

Auflösung wurde keine ferromagnetische Intensität gefunden.

Weiterhin wurde bei tiefster TemperaturT = 0.3 K eine Auswahl von ma-

gnetischen Reflexen zentriert, um den magnetischen Propagationsvektor τ =

(τH τK τL) genauer zu bestimmen. Wie zuvor konnte die RelationτH = τK

bestätigt werden. DieH-Komponente des Propagationsvektors schwankte kaum,

jedoch traten fürτL Werte zwischen 0.49 und 0.51 auf. Dies wurde zunächst

darauf zurückgeführt, dass aufgrund der großenc-Gitterkonstante und der re-

lativ kleinen reziprokenc∗-Achse die Auflösung in (0 0L)-Richtung schlech-

ter ist als in (H H 0)-Richtung. Als Mittelwert über ca. 100 Reflexe ergab sich

τ =
(

0.273(1) 0.273(1) 0.505(3)
)

mit einem Fehler von weniger als 1%.

Daraufhin wurde anhand zweier ausgesuchter magnetischer Reflexe die Tem-

peraturabhängigkeit des Propagationsvektors bestimmt. Dazu wurden der Satel-

lit des (0 0 6)-Reflexes (0.273 0.273 6.51) und der Satellit des(2 2 0)-Reflexes

(1.727 1.727 -0.51) verwendet. Bild4.5 zeigt Rockingscans über diese Satelliten

bei ausgewählten Temperaturen fernab von den bekannten Phasenübergängen. Im

Weiteren werden diese Satelliten nach ihrem Ursprung sowieder Richtung bzgl.

τ als 006+ und 220- bezeichnet. Diese Reflexe wurden gewählt, da sie einehohe

magnetische Intensität haben, ihre Vektoren im reziprokenRaum nahezu senkrecht

aufeinander stehen und beide im 2Θ-Bereich der höchsten Instrumentauflösung lie-

gen. Die Verwendung hoch indizierter Reflexe bewirkt nur kleine Änderungen des

Streuwinkels 2Θ bei einer Änderung des Propagationsvektors, jedoch starkeÄnde-
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Abbildung 4.5: Rockingscans in CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 bei ausgewählten Tempe-

raturen fernab von einem Phasenübergang. Dieω-Position und

Streuintensität der magnetischen Braggreflexe (0.273 0.2736.51)

und (1.727 1.727 -0.51) verändern sich deutlich mit der Tempera-

tur. Die Linien geben einen Gaußfit an die Rohdaten wieder. Die

Kurven wurden um jeweils 50 Einheiten gegeneinander verscho-

ben.

rungen im Rocking-Winkelω. Da sich eine Änderung des Propagationsvektors auf

die Position der untersuchten Reflexe unterschiedlich auswirkt, lässt sich aus den

beobachtetenω-Verschiebungen später die Änderung des Propagationsvektors re-

konstruieren. Daher können alle relevanten Informationenmit Rockingscans über

beide Reflexpositionen bestimmt werden. Die Temperaturabhängigkeit wurde so-

wohl mit steigender als auch mit fallender Temperatur bestimmt. Dabei wurde nach

der Temperaturstabilisierung noch eine Zeit lang gewartet, um die Probe sicher zu

thermalisieren.
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Abbildung 4.6: Temperaturabhängigkeit derω-Position und Streuintensität der

magnetischen Braggreflexe (0.273 0.273 6.51) und (1.727 1.727

-0.51) in CeCu2(Si0.55Ge0.45)2. Die Linien sollen den Verlauf un-

terhalbTN verdeutlichen. (Instrument D23 (ILL Grenoble), Wel-

lenlängeλ = 1.2805 Å.)
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Beide Reflexe zeigten eine Temperaturabhängigkeit sowohl ihrer Position als

auch ihrer Streuintensität. Bild4.6 zeigt die Position und die integrale Intensität

beider Reflexe als Funktion der Temperatur. BeiT = 1.3− 1.5 K ist ein hystere-

tischer Sprung in der Reflexposition zu beachten. Die Hysterese weist auf einen

Phasenübergang erster Ordnung hin. Unterhalb dieses Phasenübergangs sind so-

wohl die magnetische Intensität als auch der Propagationsvektor konstant. Letzte-

res Verhalten wird in der englischsprachigen Fachliteratur als ‘Lock-In transition’

bezeichnet, daher bekam der zugehörige Phasenübergang dasSymbolTL zugewie-

sen. OberhalbTL verändert sich die Reflexposition kontinuierlich und die magne-

tische Intensität nimmt langsam ab. BeiT ≈ 2.2− 2.3 K findet man eine leichte

Anomalie sowohl in der Position als auch in der Intensität. Diese Temperatur ent-

spricht dem Phasenübergang beiT1 (siehe Phasendiagramm in Bild4.3 auf Seite

40). Aus der Intensitätsänderung lässt sich auf eine Spin-Reorientierung beiT1

schließen. Dieser Effekt ist auch an anderen magnetischen Braggreflexen, z. T. so-

gar stärker, beobachtbar. Beide Phasenübergangstemperaturen korrelieren sehr gut

mit den Anomalien, die bei Messungen der thermischen Ausdehnung gewonnen

wurden (Oeschler05). Bei der Néel-TemperaturTN ≈ 3.1 K schließlich verschwin-

det die magnetische Intensität. In der Nähe vonTN ist auch kritische Streuung

beobachtbar, darauf wird hier nicht weiter eingegangen.

Mit dem bei tiefster TemperaturT0 = 0.3 K ermittelten Propagationsvektor als

Bezugspunkt lässt sich aus den ermittelten Positionsänderungen der 006+ und 220-

Satellitenδω die Temperaturabhängigkeit des Propagationsvektors bestimmen. Im

Folgenden werden die Positionsänderungenδω(T) = ω(T) −ω(T0) beider Satel-

liten (mit Indizes 006+ und 220- gekennzeichnet) sowie die Änderung der Kom-

ponenten des Propagationsvektors:

δτH(T) = τH(T) − τH(T0) (4.1)

δτL(T) = τL(T) − τL(T0) (4.2)

als zweikomponentige Vektoren betrachtet. Mit den Änderungen der Reflexpositio-

nenδω006+(T) und δω220−(T) sowie den Ableitungen
(

dω
dτH

)

und
(

dω
dτL

)

für beide
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Reflexe (006+ und 220-) lässt sich die temperaturabhängige Änderung des Propa-

gationsvektors bezogen auf die Werte beiT0 wie folgt bestimmen:
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Die Ableitungendω
dτ werden hierbei nur für die Positionen beiT0 ausgewertet. Da

nur eine geringe Temperaturabhängigkeit ermittelt wird, ist diese lineare Nähe-

rung gerechtfertigt. Mit dem beiT0 = 0.3 K bestimmten Propagationsvektorτ0 =

(0.273 0.273 0.505) als Bezugspunkt ergibt sich dann für die Temperaturabhängig-

keit des Propagationsvektors:
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Bild 4.7 zeigt den auf diese Art ermittelten Propagationsvektor in Abhängigkeit

von der Temperatur. DieL Komponente des Propagationsvektors zeigt außer dem

hysteretischen Sprung beiTL im Rahmen der Fehlerbalken keine ausgeprägte Tem-

peraturabhängigkeit. Im Gegensatz dazu zeigt dieH-Komponente oberhalbTL eine

fast lineare Temperaturabhängigkeit mit einer leichten Anomalie beiT1.

Ein weiteres Ziel dieses Experimentes war die Bestimmung dermagnetischen

Struktur. Dazu ist es notwendig, die Intensität einer großen Anzahl magnetischer

Braggreflexe zu ermitteln. Die anschließende Strukturanpassung (siehe auch Kapi-

tel 3.2 ab Seite26) variiert dann die Parameter des Strukturmodells und versucht

eine gute Übereinstimmung zwischen Modell und Experiment zu erreichen. Zu-

nächst wurde nur der Grundzustand betrachtet und Daten in der Tieftemperatur-

phase unterhalb vonTL gesammelt.

Aufgrund des Propagationsvektors~τ = (τH τH τL) und der Kristallstruktur

I4/mmm ergeben sich 4 kristallographische T-Domänen (Nomenklatur entspre-

chend Referenz (Authier06)). Jede dieser T-Domänen erzeugt einen eigenen Satz

von magnetischen Braggreflexen4. Aufgrund desinkommensurablenPropagations-

vektors überlagern sich diese Reflexe nicht, sodass zu jedem Reflex eindeutig die

Domäne bestimmt werden kann. Daher reichen zur Bestimmung der magnetischen

4z. B.±(H + τH; K + τH; L +++ τL) oder±(H + τH; K + τH; L−−− τL)
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Abbildung 4.7: Temperaturabhängigkeit des Propagationsvektorsτ = (τH τH τL)

für CeCu2(Si0.55Ge0.45)2, bestimmt anhand der Reflexe(0 0 6) + τ

und (2 2 0) − τ, gemessen am D23 des ILL Grenoble beiλ =

1.2805 Å. Die Diagramme, oben fürτH und unten fürτL, sind so

skaliert, dass beide den gleichen Bereich in absoluten reziproken

Einheiten abdecken (Faulhaber04).
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4 Modellsubstanz CeCu2(Si1−xGex)2

Struktur im Prinzip die Intensitäten aus einer Domäne. Um diese Aussage zu prüfen

und da keine Gleichverteilung der Domänenbesetzung vorausgesetzt werden kann,

wurden Information aus mehreren Domänen gesammelt. Die Intensitäten einer Do-

mäne wurden fast vollständig ermittelt, aus anderen wurdenjeweils einige symme-

trieäquivalente magnetische Braggreflexe vermessen. Insgesamt wurden 374 Refle-

xe vermessen. Kombiniert man die Daten symmetrieäquivalenter Reflexe, so erhält

man 68 Intensitätswerte. Der so ermittelte Datensatz zeigteine außerordentlich gu-

te Statistik, die Intensitäten sowohl von Friedelpaaren als auch von symmetrieäqui-

valenten Reflexen variieren nur im Rahmen der statistischen Fehler. Somit wurde

eine gleichmäßige Domänenpopulation festgestellt. Systematische Abweichungen

der Intensitäten aufgrund der Probenform wurden ebenfallsnicht beobachtet.

Aufgrund der hervorragenden Qualität des Datensatzes wurde optimistisch eine

Bestimmung der Magnetstruktur versucht. Verschiedene Magnetstrukturen wurden

getestet, aber die berechneten Intensitäten wichen immer deutlich von den gemes-

senen Werten ab, ohne dass eine Systematik erkennbar wurde.Somit blieb vorerst

die erfolgreiche Anpassung der Magnetstruktur eine ungelöste Herausforderung.

Bei der systematischen Suche nach möglichen Ursachen für dieDiskrepanz zwi-

schen Modell und Experiment drängten sich folgende Möglichkeiten in den Vor-

dergrund:

Das Auftreten höherer harmonischer Satelliten an Positionen 2τ, 3τ . . ., wurde

im durchgeführten Experiment bereits ausgeschlossen. An Satelliten verschiedener

Reflexe (H K L) konnte an entsprechenden Positionen (H K L)±(2τ, 3τ, . . .) kei-

ne Intensität nachgewiesen werden. Aufgrund der Statistiklässt sich jedoch hier

nur die AbschätzungI(2τ, 3τ, . . .) < 0.01I(τ) angeben. Eine solch geringe Inten-

sität auf höheren harmonischen Satelliten sollte sich jedoch nur in geringer Weise

(durch die modifizierte magnetische Struktur) auf die Intensität der direkten Satel-

liten auswirken. Somit kann diese Möglichkeit ausgeschlossen werden.

Daraufhin wurde die Frage untersucht, ob sich die magnetische Struktur über-

haupt mit nur einem Propagationsvektor beschreiben lässt,oder ob zwei oder mehr

vonnöten sind (sogenanntemulti-k-Strukturen)? Da keine weiteren Satelliten ge-

funden wurden, müsste eine solche Struktur also durch verschiedene Kombina-

tionen von(±τH ± τH ± τL) als Propagationsvektoren modelliert werden. Diese
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Strukturen zerfallen prinzipiell in zwei Klassen: Lässt sich die Struktur additiv mo-

dellieren, so treten nur Satelliten von einzelnen Propagationsvektoren auf (z. B. bei

(110)+τ1 und bei (110)+τ2). Ist die Struktur jedoch im Kern multiplikativ, so treten

auch (im Prinzip alle) Kombinationen der Propagationsvektoren auf. Eine solche

Struktur würde also auch Intensität auf Positionen (H K L)±(τ1 ± τ2 ± . . .) erzeu-

gen. Dies kann jedoch durch vorhergehende Experimente ausgeschlossen werden.

Somit blieb nur, die additiven Strukturen zu modellieren, aber auch dieser Ansatz

führte nicht zum Erfolg.

Als nächster Punkt wurde überprüft, ob sich evtl. Satelliten überlagern. Sollten

mehrere Satelliten auftreten, die sich überlappen, kann kein Modell die experimen-

tellen Ergebnisse wiedergeben, welches pro Reflexposition genau einen Satelliten

berechnet. Falls sich Reflexe überlappen, müsste die Summe ihrer Intensitäten be-

rechnet werden. Die Beobachtung verschiedener, nahe beieinander liegender Werte

für die L-Komponente des Propagationsvektors stützt diese These überlappender

Reflexe. Es stellt sich hier nun die Frage, wie es zu einer solchen Situation kom-

men kann: Treten zwei sehr ähnliche Propagationsvektoren auf, könnten sich diese

aufgrund der Instrumentauflösung überlappen. Um eine solche Struktur modellie-

ren zu können, sind jedoch die genauen Werte der Propagationsvektoren und die

Intensitäten ihrer Satelliten wichtig. Aufgrund derL-Komponente des Propagati-

onsvektors vonτL ≈ 0.5 könnten sich jedoch auch Satelliten z. B. des (110) und

(111) Reflexes überlagern. Wie in Kapitel3.1.1ab Seite21 in Gleichung (3.19)

gezeigt, erzeugen nur die Punkte des reziproken Gitters dermagnetischen Atome

antiferromagnetische Satelliten. Die Struktur von CeCu2(Si1−xGex)2 ist innenzen-

triert, das zugehörige reziproke Gitter somit flächenzentriert. D. h. (111) ist im

Gegensatz zu (110) kein Punkt des reziproken Gitters und kann somit keine anti-

ferromagnetischen Satelliten erzeugen. Sollten diese auftreten, müsste (111) (und

andere Positionen) zum reziproken Gitter der magnetischenAtome gehören. Dies

ist nur möglich, sofern die Innenzentrierung der nuklearenStruktur nicht in der ma-

gnetischen Struktur enthalten ist, d. h. die Untergitter der Eck- bzw. Zentralatome

(siehe auch Bild4.1auf Seite38) bilden nichtäquivalente magnetische Strukturen.

Es sind allerdings nicht viele Beispiele einer solchen Struktur bekannt.
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Um die verbliebenen Fragen zu klären und damit die Probleme der Struktur-

anpassung zu lösen, war ein Experiment nötig, welches die Frage überlappender

antiferromagnetischer Satelliten klären kann. Dazu war eine deutlich höhereq-

Auflösung als am D23 in der verwendeten Konfiguration nötig.

4.1.2 Magnetische Satelliten bei tiefster Temperatur (PANDA)

Um die Frage überlappender Satelliten zu beleuchten, wurdeein Experiment

am PANDA-Spektrometer durchgeführt. Dieses Dreiachsenspektrometer für kalte

Neutronen am Forschungsreaktor FRM-II in Garching wurde vonunserer Arbeits-

gruppe5 entwickelt und gebaut. Die nötige~q-Auflösung, um mögliche Satelliten

trennen zu können, wurde durch starke Kollimation des Primärstrahles6 und ei-

ne kleine Blende im Primärstrahl erreicht. Die Verwendung kalter Neutronen mit

einer Wellenlänge vonλ = 4.188 Å vergrößerte gegenüber dem Experiment am

D23 die Streuwinkel und damit auch die Auflösung deutlich. Die Probe wurde

wie in vorherigen Experimenten so eingebaut, dass eine (H H L)-Streuebene reali-

siert wurde. Für dieses Experiment wurde ein3He/4He-Entmischungskryostat ver-

wendet. Aufgrund von Regelproblemen konnten nur wenige Temperaturen (T =

0.05; 0.8; 1.9; 2.5; 5.5 K) stabilisiert und für Messungen verwendet werden. Al-

lerdings ist bei jeder dieser Temperaturen die Probe in einem stabilen Zustand und

nicht in der Nähe eines Phasenüberganges.

Bild 4.8 zeigt zwei Rockingscans beiT = 0.8 K und 1.9 K an den Positionen

der antiferromagnetischen Satelliten (0.27 0.27 0.51) und(0.73 0.73 -0.51). In der

Tieftemperaturphase beiT = 0.8 K werdenzweiReflexe beobachtet. Diese sind für

den Fall (a) auch gut separiert, im Fall (b) tritt schon eine starke Überlagerung auf.

Die Position des zusätzlichen Reflexes entspricht einem Propagationsvektor von

(0.27 0.27 0.49). BeiT = 1.9 K, d. h. oberhalb des Lock-In-PhasenübergangesTL,

kann der zusätzliche Reflex nicht mehr nachgewiesen werden. Da die Braggreflexe

sehr dicht beieinander liegen, gelang nur bei den Positionen der Reflexe (0.273

5Arbeitsgruppe Experimentalphysik, Institut für Festkörperphysik, Technische Universität Dres-

den
6Eine starke Kollimation verringert die Divergenz und erhöht dadurch die Auflösung. Leider wird

die Intensität z. T. stark reduziert.
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Abbildung 4.8: Überlappung magnetischer Satelliten in derTieftemperaturphase

(T < TL = 1.3− 1.5 K) von CeCu2(Si0.55Ge0.45)2, bestimmt am

PANDA (FRM-II) bei λ = 4.188 Å, im Vergleich zu der Mittel-

temperaturphase (TL < T = 1.9 K < T1 ≈ 2.3 K). Die beitra-

genden magnetischen Satelliten sind indiziert für die (0.273 0.273

0.50±0.01)-Position (a) und die (0.728 0.728 0.50±0.01)-Position

(b). Die unterbrochenen Linien geben die einzelnen Satelliten wie-

der. BeiT = 1.9 K ist nur jeweils ein Satellit nachweisbar, während

sich beiT = 0.8 K zwei antiferromagnetische Satelliten überla-

gern.
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Nr. Position Intensität (willk. Einheiten) Domäne

1 (0.272 0.272 0.51) 472±12 + + –

2 (0.272 0.272 0.49) 31.4±0.9 + + +

3 (0.272 0.272 -0.51) 323±8 + + +

4 (0.272 0.272 -0.49) 46±1 + + –

5 (0.728 0.728 0.51) 182±5 – – – (+ + +)

6 (0.728 0.728 0.49) 92±3 – –+ (+ + –)

7 (0.728 0.728 -0.51) 226±6 – –+ (+ + –)

8 (0.728 0.728 -0.49) 79±2 – – – (+ + +)

Tabelle 4.1: Mittels Gaußfits ermittelte Intensitäten an PANDA untersuchter Re-

flexe in CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 bei T = 50 mK. In einem Rockingscan

gemessene Reflexe sind gruppiert. Symmetrieäquivalente Reflexgrup-

pen sind durch doppelte Linien getrennt.

0.273 0.51) und (0.728 0.728 0.51) sowie an symmetrieäquivalenten Positionen

eine Trennung der beiden beitragenden Satelliten. Die berechnete Aufspaltung an

den anderen untersuchten Positionen ist kleiner als die Instrumentauflösung und

kann daher nicht direkt beobachtet werden.

Obwohl nur zwei Temperaturen unterhalbTL stabilisiert werden konnten, war

kein Unterschied zwischen den Rockingscans beiT = 0.05 K und 0.8 K feststell-

bar. Die quantitative Analyse der Intensitäten der Satelliten ist jedoch schwierig, da

verschiedene Körner in der Probe enthalten sind. Jedoch istdie durch Körner ver-

ursachte Reflexverbreiterung von ca. 0.3◦ kleiner als die Aufspaltung der Reflexe

von≈ 0.8◦ bzw. 0.4◦ und somit durch Überlagerung von Gaußprofilen modellier-

bar. Tabelle4.1 zeigt die so ermittelten Intensitäten der beobachteten Satelliten.

Für diese Positionen gilt, dass Reflexe mitL = x.49 stets eine kleinere Intensität

zeigen als Reflexe mitL = x.51. Weiterhin ist die Intensität symmetrieäqivalenter

Reflexe nicht gleich. Auch das Verhältnis der Intensität der in einem Rockingscan

untersuchten Satelliten ist nicht konstant. Dies widerspricht ganz klar dem Modell

zweier sehr ähnlicher Propagationsvektoren (mitτL = 0.49 bzw. 0.51). Betrachtet

man jedoch ein Modell mit gebrochener magnetischer Innenzentrierung, so treten
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4.1 CeCu2(Si0.55Ge0.45)2

aufgrund der P4/mmm Struktur Satelliten aller (H K L)-Punkte auf, deren Indizes

durch ganze Zahlen gegeben sind7. Eine P4/mmm Struktur hat jedoch eine verklei-

nerte Brillouin-Zone. Somit liegt in diesem Fall nur der Propagationsvektor (0.272

0.272 0.49) innerhalb der ersten Brillouin-Zone, sodass eine Veränderung der bis-

herigen Indizierung vorgenommen werden muss. Die in Tabelle4.1wiedergegebe-

ne Domänenbezeichnung spiegelt dies bereits wieder. Die Domänenbezeichnung

gibt für jede Komponente des Propagationsvektors an, ob sieaddiert (+) oder sub-

trahiert (–) werden muss, um die Position des Satelliten (H ± τH; K ± τH; L ± τL)

ausgehend von dem reziproken Vektor (H K L) zu erhalten. Aufgrund des Friedel-

schen Gesetzes lassen sich immer die zwei Domänen zusammenfassen, bei denen

alle Vorzeichen invertiert sind. Somit fallen beispielsweise die Domänen ’– – –’

und ’– –+’ mit den Domänen ’+ + +’ und ’+ + –’ zusammen (in Tabelle4.1 in

Klammern dargestellt). Die beobachteten Intensitätsunterschiede lassen sich jetzt

sehr gut auf eine unterschiedliche Domänenbesetzung zurückführen: Die mit ’+ +

+’ gekennzeichnete Domäne ist nur≈ 75 % so stark besetzt, wie die ’+ + –’ Do-

mäne. Des Weiteren stimmen die Verhältnisse der Intensitäten (4)/(1) und (2)/(3)

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

I(4)

I(1)
=

I(2)

I(3)
≈

1
10

und
I(8)

I(5)
=

I(6)

I(7)
≈

5
12

. (4.5)

Diese Übereinstimmung kann als weiteres Indiz für das Modell P4/mmm und die

o. a. ungleiche Domänenbesetzung gewertet werden.

Die geringen noch auftretenden und noch nicht erklärten Abweichungen der In-

tensitäten können verschiedene Ursache haben: Die wahrscheinlichste Ursache ist

eine ungleichmäßige Probenbeleuchtung aufgrund der kleinen Primär- und Sekun-

därstrahlblenden. Auch könnten die Domänen nicht gleichmäßig verteilt, sondern

‘lokalisiert’ auftreten, sodass die gestreuten Neutronenunterschiedlich lange Wege

durch die Probe nehmen und aufgrund der Absorption die Intensität modifizieren.

Schließlich könnten die Beiträge der beobachteten Körner evtl. nicht gut genug

getrennt worden sein.

Zusammenfassend lassen sich jetzt die im D23-Experiment (siehe Kapitel4.1.1

7 In der I4/mmm Struktur treten nur reziproke Gitterpunkte (H K L) mit H + K + L = 2n und

n ∈ Z auf, in der P4/mmm Struktur entfällt die Bedingung.
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ab Seite43) erhaltenen Ergebnisse besser verstehen: Durch die Überlagerung je-

weils zweier Satelliten aus unterschiedlichen Domänen mittelt sich die Intensität,

sodass die Daten eher auf eine Gleichbesetzung der Domänen deuten. Zum ande-

ren ergibt sich bei der Positionsbestimmung eine durch die Intensitäten gemittelte

Position, wodurch die beobachtete Variation derL Komponente des Propagations-

vektors vonτL = 0.49− 0.51 verstanden werden kann.

Der am D23 ermittelte Datensatz wurde daraufhin erneut untersucht. Aufgrund

der Auflösung am D23 überlagern sich jeweils zwei Satelliten, sodass eine Struktu-

ranpassung nur gelingen kann, wenn die Summe der berechneten Intensitäten mit

den gemessenen verglichen wird.

Eine Anpassung aller untersuchten Reflexe findet jedoch als beste Lösung eine

kollineare Struktur mit I4/mmm undτ = (0.27 0.27 0.51). Da in der Tieftempera-

turphase aber zusätzliche Satelliten auftreten, kann dieser Strukturvorschlag ausge-

schlossen werden. Die Frage nach der magnetischen Strukturbleibt also weiterhin

offen. Hierfür muss herausgefunden werden, ob das Modell P4/mmm oder zwei

verschiedene Propagationsvektoren die magnetische Struktur korrekt beschreiben.

Um diese Frage zu klären, eignet sich die resonante magnetische Röntgenstreu-

ung8, da sie zur Neutronenstreuung komplementäre Informationen über die Mo-

mentrichtungen enthält. Daher wurde schon zeitig ein Experiment am Synchro-

tronzentrum ESRF9 in Grenoble durchgeführt.

4.1.3 Komplementäre Informationen: XRMS (ID20)

Das Synchrotron der ESRF erzeugt sehr intensive Röntgenstrahlen. Da keine Er-

fahrungen bzgl. auftretender Heizeffekte bei einem Synchrotronexperiment vor-

handen waren, wurde eine in-situ Bestimmung der Probentemperatur angestrebt.

Der elektrische Widerstand in CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 ist unterhalbTN ≈ 3.1 K

sehr stark temperaturabhängig (siehe auch Referenz (Steglich96a)), daher eignet

sich die Probe selbst als Thermometer. Eine dünne, einkristalline Scheibe mit der

Oberfläche senkrecht zur kristallographischenc-Achse wurde mitGE so auf einen

Probenhalter aus Kupfer aufgeklebt, dass eine (H H L)-Streuebene realisiert wur-

8in der Fachliteratur auch als ‘X-ray resonantmagneticscattering’ bezeichnet
9European Synchrotron Radiation Facility
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de. Die elektrische Kontaktierung der Probe erfolgte in Vierpunkttechnik, zur elek-

trischen Isolation wurde eine dünne Lage Zigarettenpapierzwischen Probe und

Probenhalter eingeklebt.

In einem3He-Kryostaten kühlte die Probe auf den anvisierten Temperaturbe-

reich 700 mK≤ T ≤ 4 K ab. Der Kryostat war an einem Vierkreisgoniometer

befestigt, wie es oft für Röntgenstreuexperimente verwendet wird. Der horizon-

tal polarisierte, monochromatische Photonenstrahl trittdurch Berylliumfenster in

den Kryostat und trifft dann auf die Probe. In der horizontalen Streuebene befin-

det sich auch der Detektor mit Polarisationsanalysator, welcher alternativ die hori-

zontal oder vertikal polarisierten Photonen erfasst. Auf diese Art kann sowohl der

π − π- als auch derπ − σ-Streukanal gemessen werden. Zur Verstärkung des bei

nichtresonanter magnetischer Röntgenstreuung sehr schwachen Signals wurde die

Resonanz an der Cer-LII -Absorptionskante benutzt. An der Cer-LIII -Kante konnte

keine Resonanz nachgewiesen werden.

Zur Abschätzung des Heizeffektes wurde bei abgeschaltetem Photonenstrahl ei-

ne temperaturabhängige Messung des elektrischen Widerstandes der Probe durch-

geführt. Bild4.9zeigt die so erhaltene Kalibrierungsmessung des elektrischen Wi-

derstandes in Abhängigkeit von der Temperatur. Die relativgroße Widerstandsän-

derung zeigt, dass durch Verwendung der Probe als Thermometer eine gute Be-

stimmung der (mittleren) Probentemperatur möglich ist.

Zuerst wurde die Probe auf BasistemperaturT ≈ 0.73 K abgekühlt. Nach dem

Einschalten des Röntgenstrahles stieg der Widerstand sehr stark an. Dies zeigte ei-

ne erhöhte Probentemperatur außerhalb des gewünschten Temperaturbereichs (un-

terhalbTL ≈ 1.3 K) an. Daher wurde ein Strahlabschwächer (Attenuator) in den

Strahlengang gebracht und damit die Intensität des Primärstrahles soweit reduziert,

bis die durch in-situ Messung bestimmte mittlere Probentemperatur nur ca. 100 mK

oberhalb der Basistemperatur lag. Aufgrund der stark reduzierten Intensität (ca.

Faktor 150 durch den Strahlabschwächer) und der sehr gutenq Auflösung war die

Suche nach dem magnetischen Satelliten sehr aufwändig. Nachdem der magneti-

sche (-1.27 -1.27 6.49) Reflex imπ − σ-Streukanal gefunden wurde, erfolgte eine

systematische Variation des Strahlabschwächers, um einenWert zu finden, bei dem
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Abbildung 4.9: In-situ Kalibrierungsmessung des elektrischen Widerstandesρ(T)

von CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 am ID20 ohne Primärstrahl. Die kleine

Grafik zeigt den gesamten untersuchten Temperaturbereich.

die Strahlheizung genügend klein, jedoch die gestreute Intensität möglichst groß

ist.

Bild 4.10 soll das verwendete Verfahren verdeutlichen. Die Intensität des Pri-

märstrahles nach dem Strahlabschwächer wurde mittels eines Primärstrahlmonitors

bestimmt. Die gestreute Intensität des magnetischen Satelliten (-1.27 -1.27 6.49)

ist in Bild 4.10aüber der Stärke des Primärstrahles aufgetragen, der simultan er-

mittelte elektrische Widerstand der Probe in Teilbild4.10b. Korreliert man jetzt

den elektrischen Widerstand mit der Kalibrierungsmessungaus Bild4.9 (Teilbild

4.10c), so erhält man eine ‘gemittelte Probentemperatur’. Über dieser Temperatur

lässt sich jetzt wieder die gestreute Intensität auftragen(Teilbild 4.10d).

Der Betriebsmodus (16-bunch) des Synchrotrons bedingt einestarke zeitliche

Variation der Primärintensität um einen Faktor≈ 2.1. Daher wurde nicht ein-

fach die höchste Primärstrahlintensität gewählt, bei der noch magnetische Intensität
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Abbildung 4.10: a) Intensität des magnetischen (-1.27 -1.27 6.49) Satellitenre-

flexes und b) simultan ermittelter Probenwiderstand aufgetragen

über der Strahlintensität nach dem Strahlabschwächer, c) Refe-

renzmessung des elektrischen Widerstandes ohne Bestrahlung der

Probe, d) Intensität des magnetischen Satelliten über der extrapo-

lierten gemittelten Probentemperatur. Details siehe Text.

nachweisbar war. Stattdessen wurde der Strahlabschwächerso eingestellt, dass die

Probe immer in dem Temperaturbereich ist, in dem magnetische Streuung beob-

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

4.10, wodurch auch die Variation der Primärstrahlintensität sehr gut sichtbar wird.

Der verwendete Strahlabschwächer führt nur noch zu einer Schwächung des Pri-
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min max

Primärintensität (s−1) 4.0·105 8.5·105

Monitor nach Strahlabschwächer (s−1) 3.1·104 6.5·104

normierte Streuintensität 5.5·10−3 7.0·10−3

Widerstand (willk. Einh.) 3.6475 3.6945

mittlere Probentemperatur (K) 0.808 0.874

Tabelle 4.2: Bandbreite experimentell wichtiger Größen nach Optimierung des

Strahlabschwächers.

märstrahles um etwa den Faktor 50. Die Eckdaten dieses Bereiches sind in Tabelle

4.2kurz zusammengefasst. Durch die Optimierung des Strahlabschwächers wurde

zwar die Temperatur im Streuvolumen leicht erhöht, aber dieIntensität konnte um

den Faktor 3 gesteigert werden. Mit dem so optimierten Aufbau konnten weitere

Untersuchungen durchgeführt werden.

Nach Wechseln der Polarisationsanalyse aufπ − π-Geometrie war auch die ma-

gnetische Intensität des (-0.27 -0.27 6.49)-Satelliten nicht mehr nachweisbar. Dafür

wurde, nach einigem Suchen, Intensität auf der Position (-0.27 -0.27 6.51) nachge-

wiesen. Diese Positionen sind kompatibel zu den am PANDA beobachteten (siehe

Kapitel 4.1.2ab Seite52).

Um Artefakte auszuschließen, wurde an beiden Positionen für jede Polarisation

ein Resonanzscan durchgeführt. Dazu wurde die Energie der Röntgenstrahlung va-

riiert, um den Resonanzeffekt nachzuweisen. Bild4.11zeigt den so nachgewiese-

nen Resonanzeffekt der magnetischen Satelliten (-0.27 -0.27 6.51) und (-0.27 -0.27

6.49). Überraschenderweise zeigt der magnetische (-0.27 -0.27 6.51)-Satellit nur

im π− π-Streukanal Intensität. Im Gegensatz dazu ist der (-0.27 -0.27 6.49)-Reflex

nur imπ−σ-Streukanal nachweisbar. Des Weiteren wurde in Azimutscans10 keine

systematische Intensitätsänderung gefunden. Dies kann als Indiz gewertet werden,

dass die Spinanordnung nicht planar oder koaxial ist.

Aus früheren Experimenten ist bekannt, dass verschiedene magnetische Pha-

sen unterhalb vonTN auftreten. Weiterhin wurde bereits die Aufheizung der Pro-

10Dabei wird die Probe um den Streuvektor als Drehachse gedreht.
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Abbildung 4.11: Die Intensität der magnetischen Satelliten (-0.27 -0.27 6.51) (a)

und (-0.27 -0.27 6.49) (b) für beide Streukanäle in Abhängigkeit

von der Photonenenergie beiTaverage= 0.81 K. Die Intensitäts-

verstärkung durch den Resonanzeffekt ist deutlich sichtbar.

be durch den intensiven Röntgenstrahl diskutiert. Für die weitere Betrachtung ist

es daher sehr wichtig zu wissen, ob die beiden beobachteten Satelliten aus der

gleichen Phase stammen. Hierzu wurden bei verschiedenen (ansteigenden) Basi-

stemperaturen Rockingscans über beide Reflexpositionen durchgeführt. Bild4.12

zeigt die mittels Gaußfits gewonnene Intensität beider Reflexe in Abhängigkeit von

der mittleren ProbentemperaturTaverage, die wie zuvor über den in-situ ermittel-

ten Widerstand bestimmt wurde. Aufgrund von Regelproblemenkonnte die Basi-

stemperatur des Kryostaten nur in Stufen variiert werden. Die jeweils bestimm-

te gemittelte Probentemperatur betrugTπ−πaverage = 0.80; 0.99; 1.08; 1.13 K sowie
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Abbildung 4.12: Durch Rockingscans bestimmte magnetische Intensität in Abhän-

gigkeit von der mittleren TemperaturTaverage. Die Intensität bei-

der Reflexe verschwindet bei der gleichen TemperaturT ≈ 1.2 K,

sie stammen also aus der gleichen Phase.

Tπ−σaverage= 0.81; 0.99; 1.08; 1.13; 1.18 K. Die Intensitäten beider Reflexe fallen li-

near mit wachsender Temperatur, um schließlich bei einer extrapolierten Tempe-

ratur vonT ≈ 1.2 K zu verschwinden. Da beide Reflexe bei der gleichen Tempe-

ratur verschwinden, ist davon auszugehen, dass sie derselben magnetischen Phase

entspringen. Da bereits ausgeschlossen wurde, dass die zwei beobachteten Satel-

liten aufgrund von zwei leicht unterschiedlichen Propagationsvektoren auftreten,

muss noch der Fall einer reduzierten Symmetrie der magnetischen Struktur (Mo-

dell P4/mmm) untersucht werden.

Betrachtet man Gleichung (3.26) in Kapitel3.1.2auf Seite23, so stellt man fest,

dass die Intensität imπ−σ-Kanal für eine Momentanordnung senkrecht zur Streu-
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ebene spricht (also~m|| [1 1 0]). Wie bereits in Kapitel4.1.2ab Seite52 gezeigt,

entspringen die beiden beobachteten Satelliten aus zwei verschiedenen Domänen.

Diese zwei Domänen gehen jedoch durch eine Spiegelung an derEbene senkrecht

zur [1 1 0]-Richtung ineinander über. Eine solche Spiegelunglässt aber eine Mo-

mentrichtung parallel zur [11 0]-Richtung unverändert. Folglich müsste der zwei-

te Satellit (-0.27 -0.27 6.51) ebenfalls Intensität imπ − σ-Kanal aufweisen. Dies

entspricht nicht der Beobachtung: dieses Ergebnis schließtdie Möglichkeit einer

planaren oder koaxialen Spinanordnung aus. Somit müssen die magnetischen Mo-

mente in einer nicht-kollinearen Struktur vorliegen, welche kein magnetisches In-

nenzentrum hat und dennoch alle beobachteten Satelliten generiert.

Ausgehend von ähnlichen Ergebnissen für Gadoliniumverbindungen in

(Kreyssig), bei denen die magnetischen Momente in Form ineinander geschach-

telter Spiralen mit gegenläufigem Drehsinn vorliegen, wurde ein solches Modell

für CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 ausgearbeitet. Für die Zuordnung der magnetischen Cer-

Atome zu den zwei magnetischen Untergittern gilt, dass die Eckatome dem einen

Untergitter und die Zentralatome dem anderen Untergitter zuzuordnen sind. Dies

lässt sich auch als eine zweiatomige Basis magnetisch nichtäquivalenter Atome in

einem primitiv tetragonalen Gitter P4/mmm beschreiben. Dabei stellte sich heraus,

dass durch das Ineinanderstapeln der Spiralen, unter Berücksichtigung der magne-

tischen Domänen, die Intensitäten imπ−σ- bzw.π−π-Kanal bei den beobachteten

Satelliten vertauschen sollten, was genau der Beobachtung entspricht. Die magne-

tische Struktur zerfällt also in zwei ineinander geschachtelte, primitiv tetragonale

Gitter, auf denen die magnetischen Momente jeweils spiralartig angeordnet sind,

wobei der Drehsinn der Spiralen alterniert.

Nach der Klärung der Anordnung der magnetischen Momente reduzierten sich

die offenen Fragen jetzt auf die Momentrichtungen. Daher wurde, unter Berück-

sichtigung der neu gefundenen Bedingungen, eine erneute Anpassung der Neutro-

nenstreudaten vorgenommen.
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4.1.4 Lösung der magnetischen Struktur

In keinem der Experimente wurden höhere harmonische Satellitenreflexe beob-

achtet. Folglich muss die magnetische Struktur allein mit einfachen Sinus- und

Kosinus-Funktionen des Produktes aus Propagationsvektor~τ und Ort~r modelliert

werden können. Das magnetische Momentµ am Ort~r muss sich daher wie folgt

beschreiben lassen:

~µ(~r) = ~µ0 · sin(~r ·~τ) + ~µ1 · cos(~r ·~τ) . (4.6)

Hierbei spannen die beiden Parameter~µ0 und~µ1 die Ebene auf, in der das magne-

tische Moment rotiert und der Propagationsvektor~τ gibt an, mit welcher Raumfre-

quenz und in welcher Richtung sich die Struktur wiederholt. Für Spiralen geht man

üblicherweise von|~µ0| = |~µ1| aus, sodass der Betrag des magnetischen Momentes

immer gleich ist und sich nur seine Richtung ändert. Als Spezialfälle bekannt sind

die transversale Spirale (meist einfach nur Spirale genannt) bei der~τ⊥ ~µ0⊥ ~µ1⊥~τ

gilt, die Zykloide mit~τ || ~µ0⊥ ~µ1⊥~τ und die transversale/longitudinale Sinusmo-

dulation mit~µ1 = 0 und~µ0⊥~τ (transversal) bzw.~µ0 ||~τ (longitudinal). Mit diesem

Ansatz in Gleichung (4.6) lassen sich also alle antiferromagnetischen Strukturen

darstellen, die keine höheren harmonischen Satelliten zeigen.

Wie durch das Experiment ID20 bekannt, muss die magnetischeStruktur spi-

ralartig sein, d. h.~µ0 , 0 und~µ1 , 0 sowie aus zwei ineinander gestapelten Spira-

len mit gegenläufigem Drehsinn bestehen. Dies gelingt am besten, wenn man die

zwei magnetischen Untergitter beispielsweise den Eck- bzw. Zentralatomen der

I4/mmm-Struktur zuordnet, also eine zweiatomige Basis (000)+(1/2
1/2

1/2) in

einem primitiv tetragonalen Gitter P4/mmm wählt.

Mit diesem Wissen wurde ein neuer Versuch der Modellanpassung des am D23

bestimmten Datensatzes durchgeführt. Die Anpassung gelang nach Einführung ei-

nes zusätzlichen Gewichtesw ∼ cos(q · 1 Å) gut11, auch hatte die Auswahl nur

eines Teils der Messwerte das (im Rahmen der Fehler) gleiche Ergebnis zu Folge:

Die beiden Parameterµ0 || [0.775(5) 0 0.635(5)] undµ1 || [0 0.830(5) 0.555(5)]

beschreiben eine Zykloide mit der Momentrichtung senkrecht zu [10 8 5] also fast

11Dies ist wahrscheinlich auf eine (falsche) Überkorrektur der Intensitätswerte zurückzuführen.

Das Gewichtw dämpft diesen Effekt, sodass eine Anpassung eher gelingt.
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parallel zu [2 2 1] (in relativen Gittereinheiten). Der sehr gute WertRw = 3% der

Anpassung (Rw = 8% ohne Gewicht) signalisiert eine sehr gute Übereinstimmung

des Modells mit den experimentellen Daten (Jansen94).

Bild 4.13zeigt eine [x x y]-Ebene der so modellierten magnetischen Struktur,

bei der die Richtungen der magnetischen Momente durch rote Pfeile dargestellt

sind. Die Berechnung erfolgte als eine kommensurable magnetische Struktur mit

einer magnetischen Elementarzelle, die gegenüber der chemischen Elementarzelle

in a-Richtung siebenfach und inc-Richtung elffach vergrößert ist. Die magnetische

Elementarzelle ist in Bild4.13 als schwarzer Rahmen dargestellt, die chemische

Elementarzelle ist grau gerahmt. Zur besseren Unterscheidung sind die beiden Ato-

me der magnetischen Basis grün bzw. gelb gefärbt. Der zur Darstellung verwende-

te kommensurable Propagationsvektorτ′ = (2/7
2/7

5/11) ≈ (0.286 0.286 0.455)

weicht nur leicht von dem beobachteten Propagationsvektorτ = (0.27 0.27 0.49)

ab, welcher sich kommensurabel nur mit einer deutlich größeren magnetischen Ele-

mentarzelle12 darstellen ließe.

Da die magnetische Struktur nicht länger innenzentriert ist, ergibt sich eine Ver-

kleinerung der ersten Brillouin-Zone (d. h. der Wigner-Seitz-Zelle des reziproken

Gitters). Der Unterschied ist in Bild4.14dargestellt. Die normale Brillouin-Zone

der innenzentrierten Struktur ist in rot dargestellt, die reduzierte Brillouin-Zone in

blau. Da sich die reduzierte Brillouin-Zone nur noch von−~c∗/2 bis~c∗/2 erstreckt

(blau) statt von−~c∗ bis ~c∗ (rot), liegt der reziproke Vektor (0.27 0.27 0.51) au-

ßerhalb und kann somit nicht der Propagationsvektor sein, der per Definition in

der Brillouin-Zone liegt. Durch Zurückfaltung in die reziproke Elementarzelle er-

hält man als Propagationsvektor~τ = (0.27 0.27 0.49). Somit ist der am D23

beobachtete ‘Sprung’ derL-Komponente des Propagationsvektors,τL, durch die

Überlagerung von Satelliten an den Positionen (x.49) und (x.51), sowie die be-

grenzte Auflösung am D23 hervorgerufen und spiegelt nicht die Physik wieder.

Dies erklärt sowohl die Variation der beobachteten Positionen (Kapitel4.1.1 ab

Seite43), als auch den von 0.49 bzw. 0.51 abweichenden Mittelwert für τL. Die L-

Komponente des Propagationsvektors ist somit unterhalb von T1 ≈ 2.3 K konstant

mit τL = 0.49.

12Entlang dera-Richtung siebenunddreißigfach und entlang derc-Richtung neunundvierzigfach

vergrößert:τ ≈ (10/37
10/37

24/49).
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[110]

[0
01

]

Abbildung 4.13: Schematische Darstellung der magnetischen Struktur von

CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 in der [x x y]-Ebene, berechnet für einen

kommensurablen Propagationsvektorτ′ = (2/7
2/7

5/11). Die ver-

wendete magnetische Elementarzelle (schwarz gerahmt) istge-

genüber der chemischen Elementarzelle (grau gerahmt) ina- bzw.

c-Richtung siebenfach bzw. elffach vergrößert. Die beiden Basis-

Atome sind grün bzw. gelb eingefärbt. Die Orientierung der Mo-

mente ist durch rote Pfeile angedeutet. Blaue Linien markieren die

Ebenen gleicher geometrischer Phase (~τ ·~r = n ∗ 2π mit n ∈ Z),

senkrecht dazu findet die Propagation statt. Der Linienabstand

entspricht dabei einer Periode.
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4.1 CeCu2(Si0.55Ge0.45)2

Abbildung 4.14: Schematische Darstellung der Brillouin-Zone in

CeCu2(Si1−xGex)2 (rot) und der reduzierten Brillouin-Zone

in der Tieftemperaturphase von CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 (blau).

Unter Einbeziehung aller bisher diskutierten Ergebnisse ergibt sich somit die

in Bild 4.15blau dargestellte schematische Temperaturabhängigkeit des Propaga-

tionsvektors in CeCu2(Si0.55Ge0.45)2. Zum besseren Vergleich mit dem früheren

Ergebnis ist das Bild4.15 mit den experimentellen Daten aus Bild4.7 auf Seite

49 getönt hinterlegt. Der hysteretische Sprung beiTL = 1.3− 1.5 K wirkt sich nur

auf dieH Komponente des Propagationsvektors aus, während dieL-Komponente

konstant bleibt:τL = 0.49. Unterhalb vonTL lässt sich die magnetische Struk-

tur nur mit einer primitiv tetragonalen Einheitszelle mit zweiatomiger Basis be-

schreiben, wobei zwei gegenläufige Zykloiden ein sehr gutesModell darstellen

(Rw ≈ 3%). Das mit einem leicht anderen Modell bestimmte geordnete magneti-

sche Moment beträgtµord. ≈ 0.54µB (Faulhaber04). In dieser magnetischen Pha-

se ist die Brillouin-Zone reduziert und es treten magnetische Satelliten an allen

Positionen (H ± τH K ± τH L ± τL) mit (H, K, L ∈ Z) auf. Diese können sich

aufgrundτL ≈ 1/2 bei ungenügender Instrumentauflösung überlagern und die In-

terpretation der Ergebnisse erschweren. Die magnetische Phase oberhalbTL zeigt

diese Symmetrie-Reduktion der magnetischen Struktur nichtund lässt sich mit ei-

ner einfachen Zykloide beschreiben mit vergleichbaren Momentrichtungen wie in

der Tieftemperaturphase (Rw ≈ 5%). Für die Hochtemperaturphase direkt unter-

halbTN liegen bisher keine verwertbaren Daten vor, sodass noch keine Aussagen

zur magnetischen Struktur gemacht werden können.
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Abbildung 4.15: Schematische Darstellung des Propagationsvektors in

CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 in Abhängigkeit von der Temperatur.

Das Diagramm ist mit den Messdaten (siehe Kapitel4.1.1 ab

Seite43) hinterlegt. DieL-Komponente des Propagationsvektors

ist unterhalb vonT1 ≈ 2.3 K konstant (τL = 0.49). Aufgrund

der unzureichenden Auflösung sowie der daraus resultierenden

Überlagerung zweier magnetischer Satelliten, ermittelteman aus

dem D23-Experiment andere Werte.
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4.2 Tetrakritischer Punkt bei CeCu 2(Si0.75Ge0.25)2?

Im bereits gezeigten Phasendiagramm von CeCu2(Si1−xGex)2 (siehe Bild 4.2

auf Seite39) deutet sich ein ungewöhnliches Verhalten fürx ≈ 0.25 an. Bei

dieser Zusammensetzung scheinen die Phasenübergänge entartet zu sein, unter-

halb von TN werden keine weiteren Phasenübergänge beobachtet. Messungen

der thermischen Ausdehnung konnten den Phasenübergängen im magnetisch ge-

ordneten Zustand Anomalien unterschiedlicher Vorzeichenfür x < 0.25 und

x > 0.25 zuordnen (Oeschler05). Erste (Neutronen-)Untersuchungen am System

CeCu2(Si0.75Ge0.25)2 wurden von Oliver Stockert bereits vor Beginn dieser Arbeit

am Flat-Cone-Diffraktometer E2 im HMI Berlin durchgeführt (Stockert05).

4.2.1 CeCu2(Si0.75Ge0.25)2

CeCu2(Si0.75Ge0.25)2 ordnet antiferromagnetisch unterhalb vonTN = 2.0 K mit

einem Propagationsvektor~τ = (0.27 0.27 0.53(5)) (Stockert05). Bild 4.16zeigt

oben (a) die integrale Intensität zweier magnetischer Satellitenreflexe. Die Intensi-

tät ist auf den jeweiligen Maximalwert normiert. Das untereTeilbild (b) zeigt die

L-Komponente des PropagationsvektorsτL. Man erkennt keine signifikante Tem-

peraturabhängigkeit des Propagationsvektors. Dies ist inEinklang mit dem aus ma-

kroskopischen Messungen erhaltenen Phasendiagramm (siehe Bild 4.3 auf Seite

40), welches für CeCu2(Si0.75Ge0.25)2 keinen Phasenübergang in der magnetisch

geordneten Phase anzeigt, und stützt die Annahme eines tetrakritischen Punktes in

CeCu2(Si0.75Ge0.25)2.

Aufgrund des Experimentaufbaus konnte dieL-Komponente des Propagations-

vektors nicht genauer alsτL = 0.53(5) bestimmt werden. Im Rahmen der Auf-

lösung konnteτH = τK bestätigt werden. Die Daten erlauben keine weitere de-

taillierte Auswertung (magnetische Struktur, etc.), sodass weitere Experimente an

CeCu2(Si0.75Ge0.25)2 sehr sinnvoll erscheinen.

Um die Unterschiede zwischen CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 und CeCu2(Si0.75Ge0.25)2

besser herauszuarbeiten und zu überprüfen, ob eine Extrapolation der magneti-

schen Struktur von CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 oder CeCu2(Si0.75Ge0.25)2 nachx = 0

möglich ist, sind Experimente an weiteren Proben sinnvoll,deren Germanium-
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Abbildung 4.16: (a) Integrale Intensität zweier magnetischer Satelliten sowie

(b) die H-Komponente des Propagationsvektors (τH = h) in

CeCu2(Si0.75Ge0.25)2 (Stockert05).

Gehaltx zwischenx = 0− 0.25 bzw. zwischenx = 0.25− 0.45 liegt. Aufgrund

der gesteigerten experimentellen Herausforderungen für Probenx < 0.25 wurde

zunächst eine Probe mitx = 0.36 am Instrument D15 des ILL in Grenoble unter-

sucht, gefolgt von einer Probe mitx = 0.18< 0.25 am Instrument D23. In beiden

Fällen wurde die Probe in einem3He/4He-Entmischungskryostaten (D15) bzw. in
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4.2 Tetrakritischer Punkt bei CeCu2(Si0.75Ge0.25)2?

einem3He-Kryostaten (D23) so montiert, dass eine (H H L)-Streuebene realisiert

wurde. Nach der Bestimmung der Orientierung der Probe wurdenausschließlich

Rockingscans bei einer Wellenlänge vonλ = 1.174 Å (D15) bzw.λ = 1.268 Å

(D23) durchgeführt.

4.2.2 CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 (D15)

In CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 fand man in makroskopischen Messungen unterhalb

von TN ≈ 3.0 K nur einen weiteren Phasenübergang beiT1 ≈ 2.2 K.

CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 zeigt im Gegensatz dazu zwei Phasenübergänge unterhalb

vonTN, es ist jedoch vom Phasendiagramm her kein großer Unterschied zwischen

den Proben mitx = 0.36 undx = 0.45 zu erwarten.

Im Neutronenstreuexperiment wurden bei tiefster Temperatur T = 50 mK

magnetische Satelliten gefunden, die mit dem Propagationsvektor ~τ =

(0.275 0.275 0.54) charakterisiert werden können. Diese sind unterhalb einer

Néel-Temperatur vonTN ≈ 3.0 K nachweisbar. Auch in dieser Probe wurde nach

höheren harmonischen Reflexen gesucht. Diese traten jedoch nicht auf.

Nimmt man bei tiefster Temperatur eine mit CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 vergleichba-

re magnetische Struktur an, so ergibt sich (durch die größere AbweichungτL von
1/2) ein signifikanter Unterschied in der Positionδω der Reflexe mitL = x.46

bzw.L = x.54, welcher deutlich oberhalb der Instrumentauflösung liegt. Satelliten

mit τL = 0.46 sollten also leicht nachweisbar sein. Trotz intensiver Suche wur-

den jedoch nur Reflexe passend zu einem Propagationsvektor (0.275 0.275 0.54)

gefunden. Somit ist die magnetische Struktur in CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 bei tiefster

Temperatur nicht mit der magnetischen Struktur von CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 (eben-

falls bei tiefster Temperatur) vergleichbar. Ein bessererKandidat scheint die Mit-

teltemperaturphase (TL < T < T1) von CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 zu sein.

Analog zum D23-Experiment an CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 wurde anhand zweier

magnetischer Satelliten die Temperaturabhängigkeit des Propagationsvektors be-

stimmt. Aufgrund von Körnern in der Probe, von denen einige nukleare Intensi-

tät auf Positionen untersuchter magnetischer Satelliten erzeugen, wurden die nicht

kontaminierten Satelliten (0.275 0.275 5.46) und (0.725 0.725 0.54) ausgewählt.
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Abbildung 4.17: Rockingscans über die magnetischen (0.275 0.275 5.46)- und

(0.725 0.725 0.54)-Satelliten in CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 bei ausge-

wählten Temperaturen. Linien markieren Gaußfits durch die Da-

ten. Zur besseren Unterscheidung sind die Kurven jeweils um

200 Einheiten versetzt. Der Untergrund des (0.275 0.275 5.46)-

Reflexes wurde mit einer bei 3.4 K angepassten Gaußkurve ap-

proximiert.

Diese Positionen erlauben nur eine reduzierte Genauigkeitbei der Bestimmung des

Propagationsvektors mittels Rockingscans. Dies wurde jedoch in Kauf genommen.

Aus technischen Gründen konnte die Temperatur nur beim Aufheizen stabilisiert

werden, die Temperaturabhängigkeiten wurden daher nur beisteigender Tempera-

tur ermittelt.

Bild 4.17zeigt Rockingscans über die Positionen (0.275 0.275 5.46) und (0.725

0.725 0.54) bei ausgewählten Temperaturen. Die Daten sind um jeweils 200 Ein-

heiten versetzt, Linien zeigen Gaußfits der Rohdaten. Bei dem (0.275 0.275 5.46)-
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4.2 Tetrakritischer Punkt bei CeCu2(Si0.75Ge0.25)2?

Reflex ist ein strukturierter Untergrund nuklearen Ursprungs13 zu beobachten. Die-

ser wurde beiT = 3.4 K durch eine Gaußkurve approximiert und bei den anderen

Temperaturen anstelle eines konstanten Untergrundes abgezogen. Weiterhin treten

auch in CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 eine Temperaturabhängigkeit sowohl der Position als

auch der Intensität auf.

Die mittels Gaußfits an die Rockingscans ermittelten Parameter Intensität und

Position der untersuchten magnetischen Satelliten in CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 sind in

Bild 4.18 dargestellt. Die grünen Linien deuten die beobachteten Temperaturab-

hängigkeiten an. Beide Satelliten zeigen eine deutliche Anomalie beiT1 ≈ 2.2 K

sowohl in der Position als auch der Intensität. Makroskopische Messungen fanden

bei dieser Temperatur ebenfalls Anomalien, so dass von einem Phasenübergang

auszugehen ist. Der Sprung in der Intensität des (0.275 0.275 5.46)-Satelliten deu-

tet auf einen Spinreorientierungsübergang hin.

Die Position des (0.725 0.725 0.54)-Satelliten weist einendeutlichen Lock-In-

Übergang beiTL ≈ 1.2 K auf, d. h. die temperaturabhängige Position ist nur unter-

halb vonTL konstant. Dieses Verhalten ist vergleichbar mit den Beobachtungen in

CeCu2(Si0.55Ge0.45)2. Da im Gegensatz zu der Probe mit höherem Germaniuman-

teil kein Sprung beiTL auftritt, ist die Stärke einer Anomalie in makroskopischen

Messungen evtl. so stark reduziert, dass sie unter der Nachweisgrenze liegt.

Aus den ermitteltenω-Positionen lässt sich (analog zu CeCu2(Si0.55Ge0.45)2) die

Temperaturabhängigkeit des Propagationsvektors bestimmen. Bild 4.19auf Seite

75zeigt den aus den Positionen der Satelliten (0.275 0.275 5.46) und (0.725 0.725

0.54) ermittelten Temperaturverlauf des Propagationsvektors (schwarze Symbole).

Es sind zwei Anomalien sichtbar: unterhalb vonTL ≈ 1.2 K ist der Propagations-

vektor konstant:~τ = (0.274(2) 0.274(2) 0.535(3)). ZwischenTL undT1 scheint

nur dieL-Komponente temperaturabhängig zu sein, dieH-Komponente zeigt eine

höchstens sehr schwache Temperaturabhängigkeit. Oberhalb von T1 sind jedoch

beide Komponenten des Propagationsvektors deutlich temperaturabhängig. Durch

die Regelprobleme beim Abkühlen kann auch keine Aussage übereine mögliche

Hysterese beiTL gemacht werden.

13Die Intensität ändert sich nicht beiTN.
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Abbildung 4.18: Intensität und Position der magnetischen (0.275 0.275 5.46)- und

(0.725 0.725 0.54)-Satelliten in CeCu2(Si0.64Ge0.36)2. Die Linien

dienen der Orientierung.
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Abbildung 4.19: Propagationsvektor von CeCu2(Si0.64Ge0.36)2, ermittelt aus den

in Bild 4.18dargestellten Positionen der magnetischen Satelliten

(0.275 0.275 5.46) und (0.725 0.725 0.54). Die grünen Linienzei-

gen schematisch die ermittelte Temperaturabhängigkeit. Die roten

Kreise markieren die mittels Multifit aus 30 Reflexen bestimmte

mittlere Position bei drei Temperaturen (T = 0.05; 1.6; 2.3 K).
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Innerhalb der ermittelten drei Phasen (T ≤ TL ; TL ≤ T ≤ T1 undT1 ≤ T ≤ TN),

wurden dann bei 50 mK, 1.6 K und 2.3 K die Intensitäten von 30 magnetischen Sa-

telliten bestimmt, welche nicht durch Körner kontaminiertwaren. Mit den simultan

ermitteltenω-Positionen wurde der Propagationsvektor bei diesen Temperaturen

verfeinert, d. h. es wurde der Propagationsvektor bestimmt, welcher am besten alle

Positionen beschreibt. Dieser Propagationsvektor ist in Bild 4.19durch rote Kreise

markiert und bestätigt sehr gut die vorherigen Ergebnisse.

Eine Anpassung einer magnetischen Struktur ist bisher trotz des allgemeinen

Ansatzes einer freien Spirale/Zykloide nur zufriedenstellend verlaufen. Als Grün-

de hierfür sind die Kontamination magnetischer Satellitenreflexe durch nukleare

Intensität von Fremdkörnern (wie z. B. am (0.275 0.275 5.46)-Satelliten gezeigt)

sowie die suboptimale Qualität des Datensatzes zu nennen. Aus dem mittleren

Intensitätsverhältnis zwischen der Mitteltemperaturphase in CeCu2(Si0.55Ge0.45)2

und der Tieftemperaturphase in CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 kann jedoch ein geordnetes

magnetisches Moment von etwaµord. ≈ 0.5(1) abgeschätzt werden.

Zusammenfassend kann festgehalten werden, dass CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 sowohl

Phänomene zeigt, die in CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 beobachtet wurden (zwei Anoma-

lien unterhalb vonTN; Temperaturabhängigkeit des Propagationsvektors) als auch

solche, die nur in CeCu2(Si0.75Ge0.25)2 beobachtet wurden (kein Sprung des Pro-

pagationsvektors;L-KomponenteτL > 0.5, kein Symmetriebruch beiTL). Auf-

grund dieser Beobachtungen scheint eine Extrapolation der magnetischen Struk-

tur von CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 über CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 und CeCu2(Si0.75Ge0.25)2

nach CeCu2Si2 nicht direkt möglich zu sein. Aufgrund der Ähnlichkeit mit der Mit-

teltemperaturphase von CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 und da sowohl die Néel-Temperatur

TN als auch das geordnete magnetische Moment kontinuierlich abnehmen, scheint

eine Extrapolation der magnetischen Struktur von CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 über

CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 hin zu CeCu2Si2 mit Einschränkungen möglich. Jedoch muss

dies noch fürx < 0.25 untersucht werden.
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4.2.3 CeCu2(Si0.82Ge0.18)2 (D23)

Auch die am D23 untersuchte CeCu2(Si0.82Ge0.18)2-Probe beinhaltet mehrere

Fremdkörner, von denen einige nukleare Intensität auf magnetischen Positionen

erzeugen. Bei tiefster Temperatur wurden wieder magnetische Satelliten gefunden,

die hier mit einem Propagationsvektor von~τ = (0.26 0.26 0.54) beschrieben wer-

den können. Diese sind unterhalb einer Néel-Temperatur vonTN ≈ 1.6 K beobacht-

bar. Aufgrund der vergrößerten Reflexbreite sowie nuklearerFremdkörner gestal-

tete sich die Bestimmung der genauen Position schwierig. DieMessung der Tem-

peraturabhängigkeit mittels der zuerst benutzten Satelliten (-0.26 -0.26 3.46) und

(-0.74 -0.74 0.54) wurde daher durch eine zweite Positionsbestimmung der Satel-

liten (-0.74 -0.74 0.54) und (-0.26 -0.26 3.46) durchgeführt. Bezüglich der zuerst

untersuchten Reflexe weisen diese zwar eine reduzierte Sensitivität auf Änderun-

gen des Propagationsvektors auf, sind allerdings intensitätsstärker. Bild4.20zeigt

ausgewählte Rohdaten im Vergleich, insbesondere am (0.26 0.26 1.46)-Reflex ist

eine ausgeprägte Temperaturabhängigkeit der Reflexposition beobachtbar.

Aus den durch Gaußfits bestimmtenω-Positionen wurde die Temperaturabhän-

gigkeit des Propagationsvektors bestimmt. Diese ist in Bild4.21 zusammen mit

der temperaturabhängigen Intensität der untersuchten Reflexe dargestellt. DieL-

Komponente des Propagationsvektors zeigt keinerlei Temperaturabhängigkeit. Bei

TL = 1.3 K findet man einen Lock-In-Übergang in derH-Komponente des Pro-

pagationsvektors und eine Spin-Reorientierung in den Intensitäten (siehe Bild4.21

unten).

Die Temperaturabhängigkeit des Propagationsvektors in CeCu2(Si0.82Ge0.18)2

bestätigt die Sonderstellung von CeCu2(Si0.75Ge0.25)2. Im Unterschied zu

CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 erfolgt der Sprung des Propagationsvektors zu niedrigeren

Werten vonτH. Weiterhin ist dieH-Komponente des Propagationsvektors im Ge-

gensatz zu den Proben mit höherem Germaniumgehalt deutlichreduziert. Dies

könnte bedeuten, dass fürx < 0.25 der Propagationsvektor bei tiefster Tempe-

ratur von der Zusammensetzung abhängt. Spätere Experimente an CeCu2Si2 be-

stätigten diesen Verdacht. Auch dieses Ergebnis stärkt dieVermutung eines be-

sonderen Punktes beix ≈ 0.25, welcher nicht notwendigerweise tetrakritisch sein

muss (Deppe04b). Somit kann die magnetische Struktur von CeCu2(Si0.55Ge0.45)2

nach CeCu2Si2 nicht direkt übernommen werden. Eine Extrapolation der Magnet-

77



4 Modellsubstanz CeCu2(Si1−xGex)2

158 160 162
0

1000

2000

3000

4000

5000

co
un

ts
 p

er
 1

.5
e5

 m
on

ito
r 

(~
60

s)

52 54 56
0

1000

2000

3000

4000

co
un

ts
 p

er
 1

.5
e5

 m
on

ito
r 

(~
60

s)

T = 0.4 K
T = 1.2 K
T = 1.4 K
T = 1.7 K

CeCu2(Si0.82Ge0.18)2 @ D23;  λ = 1.268 Å

(0.26 0.26 1.46)

sample rotation ω (degrees)

(-0.74 -0.74 0.54)

Abbildung 4.20: Rockingscans über die temperaturabhängig untersuchten magne-

tischen Satelliten in CeCu2(Si0.82Ge0.18)2 bei ausgewählten Tem-

peraturen. Linien markieren Gaußfits an die Rohdaten. Zur besse-

ren Vergleichbarkeit sind die Daten auf 1.5·105 Monitor normiert

und um jeweils 500 Einheiten versetzt.

struktur von CeCu2(Si0.82Ge0.18)2 aus könnte jedoch gelingen, wobei allerdings die

Auswirkungen des speziellen Punktesx ≈ 0.25 berücksichtigt werden müssen. Ein

Intensitätsvergleich der Daten von CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 mit CeCu2(Si0.82Ge0.18)2

ergab zwar keine systematische Variation (außer einem Skalierungsfaktor auf-

grund des in CeCu2(Si0.82Ge0.18)2 reduzierten geordneten Momentes vonµord. ≈

0.25µB), jedoch reicht die Güte des vorhandenen Datensatzes nichtfür eine zwei-

felsfreie Bestimmung der Magnetstruktur (Faulhaber06). Aus Sicht der Magnet-

struktur ist daher (derzeit) keine Aussage zum vermuteten tetrakritischen Punkt bei

x ≈ 0.25 zu erhalten. Weitere vergleichende Experimente mit besserer Statistik

könnten diese Fragestellung weiter erhellen.
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4.2 Tetrakritischer Punkt bei CeCu2(Si0.75Ge0.25)2?
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Abbildung 4.21: Die oberen Teilbilder zeigen dieH undL Komponenten des Pro-

pagationsvektorsτ = (τH τH τL) von CeCu2(Si0.82Ge0.18)2, er-

mittelt aus den Positionen der magnetischen Satelliten (-0.74 -

0.74 0.54) und (-0.26 -0.26 3.46) (volle Symbole) sowie aus den

Positionen der Reflexe (1.26 1.26 -0.54) und (0.26 0.26 1.46) (of-

fene Symbole) nach Subtraktion der Restintensität beiT > TN.

Das untere Teilbild zeigt die normierte Intensität der angegebenen

Satelliten. Bei ca.T = 1.3 K wird ein Sprung des Propagations-

vektors sowie eine Anomalie in der Intensität beobachtet (durch

Linien angedeutet).
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4 Modellsubstanz CeCu2(Si1−xGex)2

4.3 Zusammenfassung der Ergebnisse zu

CeCu2(Si1−xGex)2

Alle im System CeCu2(Si1−xGex)2 untersuchten Proben zeigten antiferromagneti-

sche Ordnung, welche durch magnetische Überstrukturreflexe nachweisbar ist. Die

Néel-Temperatur variiert dabei vonTN = 1.6 K (x = 0.18) überTN = 3.3 K

(x = 0.45) bisTN = 4.1 K (x = 1) (Krimmel97b). Das geordnete magneti-

sche Moment im Grundzustand (bei tiefster gemessener Temperatur) zeigt eben-

falls eine ausgeprägte Abhängigkeit von der Germaniumkonzentration:µ(x =

1) = 1.04µB (Krimmel97b), µ(x = 0.45) ≈ 0.54µB (Faulhaber04) bis nach

µ(x = 0.18) ≈ 0.25µB (Faulhaber06). Beide Neutronenstreuergebnisse sowie die

Beobachtung weiterer magnetischer Phasenübergänge unterhalb von TN sind in

sehr guter Übereinstimmung mit makroskopischen Messungenan z. T. polykristal-

linen Proben (Knebel96; Trovarelli97; Oeschler05; Deppe04b).

Für x = 0.36 wurde eine bisher unbekannte, schwache Anomalie beiTL iden-

tifiziert, die sich sehr gut in die Systematik des Phasendiagramms einfügt. Für

x = 0.36 undx = 0.45 (alsox > 0.25) treten damit zwei zusätzliche magneti-

sche Phasenübergänge unterhalb vonTN auf, wohingegen fürx < 0.25 nur eine

und fürx ≈ 0.25 keine Anomalien unterhalb vonTN beobachtet werden. Diese Er-

gebnisse sind im magnetischen Phasendiagramm in Bild4.22zusammen mit den

neuen Neutronenstreuresultaten (rot markiert) dargestellt.

Im gesamten System stimmt der beobachtete magnetische Propagationsvektor

sehr gut mit dem in theoretischen Rechnungen für CeCu2Si2 gefundenen Nesting-

vektor der schweren Quasiteilchenτ′ = (0.25 0.25 0.5) (Stockert04). In die-

sem Sinne sind die magnetischen Eigenschaften (Struktur, Propagation) vermutlich

durch die Nestingeigenschaften dominiert.

Bei tiefster Temperatur zeigt der Propagationsvektor fürx > 0.25 keine Ab-

hängigkeit vom Germaniumgehaltx (siehe Bild4.23auf Seite82). Während die

L-Komponente des Propagationsvektors unabhängig von der Zusammensetzung

τL ≈ 0.52 ist, zeigt dieH-Komponente fürx < 0.25 eine Abweichung vom kon-

stanten VerhaltenτH ≈ 0.27− 0.28.
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4.3 Zusammenfassung der Ergebnisse zu CeCu2(Si1−xGex)2

0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5
x

0

1

2

3
T

 (
K

)

SC AFM

PM
TN

CeCu2(Si1-xGex)2

TN

TL

TL

TL

Tc

T1

Abbildung 4.22: Schematisches Phasendiagramm für CeCu2(Si1−xGex)2 mit 0 ≤

x ≤ 0.5. Die in dieser Arbeit vorgestellten Neutronenergebnisse

sind in rot eingetragen. Die Daten fürx = 0.25 sind Referenz

(Stockert05) entnommen.

Die mikroskopische magnetische Struktur von CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 konnte

nach mehreren Experimenten bestimmt werden. Dieses Verhalten scheint im Sys-

tem CeCu2(Si1−xGex)2 einzigartig, da nur diese Probe einen Propagationsvektor

mit τL = 0.49< 0.5 aufweist und bei tiefster Temperatur die magnetische Struktur

in zwei Untergitter zerfällt, da die Innenzentrierung gebrochen ist.

Diese Beobachtungen konnten im stöchiometrisch sehr stark verwandten

CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 nicht reproduziert werden. Jedoch findet Referenz (Sparn97)

in CeCu2Ge2 zwei Phasenübergänge unterhalb vonTN bei T1 ≈ 2.4 K und bei

TL / 1.5 K, wobei letzterer vermutlich ein Lock-In-Phasenübergang mit Hyste-

rese ist. Diese Ergebnisse sind in Einklang mit den Resultaten unsererx = 0.45

Probe. Hier sollte eine weitere Probe mitx = 0.45− 1 untersucht werden, um

die intrinsischen Eigenschaften zu überprüfen. Nimmt man vorerst an, dass die

für CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 beobachteten Eigenschaften weitestgehend denen von
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4 Modellsubstanz CeCu2(Si1−xGex)2
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Abbildung 4.23: Ermittelter Propagationsvektor~τ = (τH τH τL) bei tiefster Tem-

peratur in Abhängigkeit vom Germaniumgehaltx (rot: diese Ar-

beit, schwarz: (Stockert05)). Die Fragezeichen markieren noch

offene Fragen.

CeCu2Ge2 entsprechen, so stellt sich die Frage: Wie entwickeln sich die magneti-

schen Phasen fürx = 0.25− 0.45, speziell: Wie verläuftTL für x < 0.45?

Bild 4.24 zeigt schematisch den temperaturabhängigen Verlauf des Propagati-

onsvektors, wie er in den vorherigen Kapiteln ermittelt wurde. Es zeigt sich ein

sehr komplexes Bild, daher soll zuerst dieH-Komponente des Propagationsvektors

τH, im Bild 4.24blau dargestellt, diskutiert werden. Fürx = 0.25 istτH unterhalb

vonTN konstant. Während CeCu2(Si0.82Ge0.18)2 einen Sprung zu kleineren Werten

zeigt, zeigen beide untersuchte Proben fürx > 0.25 einen positiven Sprung. Dieses

Ergebnis ist in Einklang mit den Anomalien in Messungen der thermischen Aus-

dehnung, die für die Fällex < 0.25 undx > 0.25 unterschiedliche Vorzeichen zei-

gen (Oeschler05) und stützt die These eines (tetra-)kritischen Punktes beix = 0.25.

Weiterhin fällt auf, dass der Sprung beix = 0.36 bei der höheren TemperaturT1

auftritt, im Gegensatz zu CeCu2(Si0.55Ge0.45)2, bei dem ein Sprung inτH bei der
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Abbildung 4.24: Schematische Abhängigkeit des temperaturabhängigen Propaga-

tionsvektors, dargestellt für die untersuchten Proben. Die Daten

für x = 0.25 sind Referenz (Stockert05) entnommen.

niedrigeren TemperaturTL auftritt. Da makroskopische Messungen keinen Hin-

weis für kreuzende Phasengrenzlinien im Bereichx = 0.36− 0.45 fanden, scheint

der Sprung keine charakteristische Eigenschaft eines der Phasenübergänge zu sein.

Somit deutet es sich an, dass eine der Proben mitx = 0.36 oderx = 0.45 eine Son-

derstellung einnimmt. Auf der einen Seite scheint dies auf CeCu2(Si0.55Ge0.45)2

zuzutreffen, da nur hierτL < 0.5 ist. Andererseits bestätigen zumindest die pu-

blizierten makroskopischen Messungen in CeCu2Ge2 (Sparn06), soweit möglich,

unsere Ergebnisse an CeCu2(Si0.55Ge0.45)2. Dies wiederum spräche eher für eine

Sonderstellung von CeCu2(Si0.64Ge0.36)2. Hier fanden Neutronenstreuergebnisse

einen weiteren Phasenübergang. Daher sollten weitere Untersuchungen sowohl an

der magnetische Struktur von CeCu2Ge2 beitiefster Temperaturals auch durch ma-

kroskopische Messungen an CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 (z. B. thermische Ausdehnung)

folgen, um diese Diskrepanz zu überwinden.
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4 Modellsubstanz CeCu2(Si1−xGex)2

Identifiziert man magnetische Phasen anhand ihres charakteristischen Verhaltens

der Temperaturabhängigkeit des Propagationsvektors, so ergeben sich aufgrund der

Ergebnisse neue Fragestellungen. Die Variation des temperaturabhängigen Verhal-

tens des Propagationsvektors und die (aufgrund der geringen Probenzahl) nicht

beobachtete Systematik legen eine detailliertere Untersuchung nahe. Diese könnte

auch durch Anwendung hydrostatischen Drucks (wie beispielsweise in (Jaccard92)

gezeigt) durchgeführt werden. Nach Referenz (Wassilew-Reul97) führt hydrostati-

scher Druck im System CeCu2(Si1−xGex)2 zu einer Verkleinerung der Elementar-

zelle und damit zu einem reduzierten ‘effektiven x’. Hierbei ist der Vorteil, dass

(im Prinzip) mit einer Probe das gesamte Phasendiagramm überprüft werden kann,

nicht zu unterschätzen. Weiterhin ließen sich die Einflüssevon Unordnung (die

ja durch die statistische Verteilung der Silizium und Germanium-Atome erzeugt

wird) und Elementarzellenvolumen bzw. Gitterdruck trennen. Allerdings sind die-

se Experimente ob des hohen benötigten Drucks sehr aufwändig.
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5 CeCu2Si2

Als nach umfangreichen Untersuchungen im System CeM2T2 (mit M = Über-

gangsmetall,R = Si, Ge) mit CeCu2Si2 der erste Supraleiter in Schwere-

Fermionen-Systemen entdeckt wurde (Steglich79), wurde dieses System sehr de-

tailliert untersucht. Es zeigte sich allerdings eine starke Probenabhängigkeit der be-

obachtbaren Phänomene. Einige Proben wiesen eine magnetische Anomalie auf, z.

B. in der spezifischen Wärmekapazität beiTA ≈ 0.8 K, welche historisch A-Phase

genannt wurde. Andere Proben zeigten lediglich eine supraleitende Phase (S-Typ-

Proben) oder beide Phänomene (A/S-Typ-Proben) bei deren Abkühlung zuerst die

A-Phasen-Anomalie beiTA ≈ 0.7 K auftrat, gefolgt von Supraleitung bei tieferer

Temperatur (Tc ≈ 0.5 K, je nach Probe).

Bild 5.1zeigt zum Vergleich die spezifische WärmekapazitätC/T für verschie-

dene einkristalline Proben. Als A-Typ klassifizierte Proben zeigen eine schulterar-

tige Anomalie beiTA. S-Typ-Proben hingegen zeigen eine lambda-artige Anomalie

in C/T. Dies ist sehr gut am Verlauf der spezifischen WärmekapazitätC/T zu be-

obachten, aus dem die Sprungtemperatur (hier mitTc = 0.6 K) ermittelt werden

kann. Auch bei Unterdrückung der Supraleitung durch ein externes Magnetfeld

wird keine A-Typ-Anomalie beobachtet (hier nicht dargestellt). Eine Überlagerung

beider Phänomene wird in A/S-Typ-Proben beobachtet, deren spezifische Wärme

C/T klar beide Arten Anomalien (hier mitTA ≈ 0.7 K undTc ≈ 0.5 K) zeigt.

Anomalien bei den ausC/T bestimmten Temperaturen wurden auch in ande-

ren makroskopischen Untersuchungen gefunden (elektrischer Widerstand, magne-

tische Suszeptibilität, thermische Ausdehnung, ....) undliefern für jede Probe einen

konsistenten Datensatz. Die Gesamtheit dieser Daten erlaubt dann auch die Klas-

sifizierung der Proben.

Diese Vielfalt an Probeneigenschaften bremste lange Zeit das Verständnis des
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Abbildung 5.1: Spezifische WärmeC/T in Abhängigkeit von der TemperaturT

für verschiedene CeCu2Si2-Einkristalle.

Systems. Es dauerte lange, bis es gelang, den Einfluss der Probenherstellung (Ein-

waage, Zuchtmethode, Temperaturprofile, ....) auf die physikalischen Eigenschaf-

ten zu kontrollieren (Batlogg85; Modler95; Steglich96a). Aufgrund intensiver Un-

tersuchungen, die maßgeblich von Dr. C. Geibel vorangetrieben wurden (zusam-

mengefasst u. a. in Referenz (Steglich96b)), ist inzwischen klar, dass alle diese

verschiedenen Grundzustände innerhalb des Homogenitätsbereiches von CeCu2Si2

liegen (Bild5.2). Dabei kann beispielsweise ein nur sehr kleiner Kupferüber- oder

-unterschuss drastisch die Eigenschaften verändern (hierzu einem S-Typ bzw. A-

Typ hin). Inzwischen wurden Verfahren entwickelt, um reproduzierbar Proben ei-
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Abbildung 5.2: Chemisches Phasendiagramm für CeCu2Si2 (Steglich96b). Im Ho-

mogenitätsbereich auftretende Grundzustände (A; A/S; S) sind far-

big markiert (Modler95; Steglich96b).

nes gewünschten Typs herstellen zu können. Derzeit laufende Untersuchungen, um

die Einflüsse von Fehlstellen, Fehlbesetzungen oder Zwischengitterplätzen zu stu-

dieren, zeigten bisher keinen signifikanten Unterschied zwischen Proben verschie-

denen Typs (Leisegang), finden jedoch teilweise eine erhöhte Elektronendichte auf

der Wyckhoff-Position 2b zwischen den Siliziumatomen.

In den nun verfügbaren Einkristallen wurde auch der in Polykristallen nicht be-

obachtete A+S-Typ gefunden (anfangs S+A genannt), bei dem die Phasenüber-

gangstemperaturenTc und TA entartet sind. Hier wird im Nullfeld nur eine für

Supraleitung typische Anomalie inC/T beobachtet. Im Unterschied zum S-Typ

tritt in einem überkritischen Magnetfeld zur Unterdrückung der Supraleitung eine

A-Typ-Anomalie auf.

Die Natur des Phasenüberganges beiTA konnte lange Zeit nicht eindeutig identi-

fiziert werden. Verschiedene makroskopische Messungen deuteten auf die Bildung
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Abbildung 5.3: Magnetisches (B, T)-Phasendiagramm für A/S-Typ CeCu2Si2 für

Magnetfelder parallel zura-Achse (Bruls94; Thalmeier04).

einer Spindichtewelle hin, jedoch konnten in Neutronenstreuexperimenten keine

Überstrukturreflexe beobachtet werden. Vermutlich waren die untersuchten Proben

zu klein.

Auch in einem externen MagnetfeldB = µ0H zeigt CeCu2Si2 ein komplexes

Verhalten. Bild5.3 zeigt das magnetische (B, T)-Phasendiagramm für A/S-Typ

CeCu2Si2 in einem externen Magnetfeld parallel zur kristallographischena-Achse:

B||a (Bruls94; Thalmeier04). Man erkennt, dass ein relativ kleines Magnetfeld von

maximalµ0Hc2 ≈ 1.6 T ausreicht, die Supraleitung zu unterdrücken. Oberhalb von

ca.µ0HA→B ≈ 7 T befindet sich die B-Phase, über die noch nichts bekannt ist.

Aufgrund der verschiedenen Grundzustände, die alle im Homogenitätsbereich

liegen, reicht es nicht, nur eine Probe von CeCu2Si2 zu untersuchen. Stattdessen

ist eine nähere Untersuchung verschiedener Einkristalle nötig, um dem Mechanis-
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Abbildung 5.4: (a) Spezifische WärmekapazitätC/T in magnetischen Feldern von

0 und 2 T parallel zur kristallographischenc-Achse und (b) thermi-

sche Ausdehnungα||a von A-Typ CeCu2Si2 (Stockert04).

mus für das Auftreten der Supraleitung auf die Spur zu kommen. Weiterhin ist die

Anwendung externer Magnetfelder nötig, um die spezifischenEigenschaften der

beobachteten Phasen näher einzugrenzen.

Bild 5.4zeigt die spezifische Wärme von A-Typ CeCu2Si2 in verschiedenen Ma-

gnetfeldern parallel zur kristallographischenc-Achse (Stockert04). Beiµ0H = 2 T

ist die antiferromagnetische Anomalie (A-Phase) leicht zutieferen Temperaturen
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5 CeCu2Si2

verschoben, supraleitende Anomalien werden (auch im Nullfeld) nicht beobachtet.

Die ebenfalls in Bild5.4 dargestellte thermische Ausdehnung parallel zur kristal-

lographischena-Achse zeigt innerhalb der magnetischen A-Phase eine Hysterese

beiT1 ≈ 0.3 K und zeigt damit einen Phasenübergang erster Ordnung an.

In den folgenden Unterkapiteln werden Proben verschiedener Typen (A, A/S,

A+S, S) mittels Neutronenstreuung in magnetischen Feldern auf das Wechsel-

spiel zwischen Magnetismus und Supraleitung untersucht. Zwar können mit Neu-

tronendiffraktion Informationen über langreichweitige magnetischeOrdnung bzw.

kurzreichweitige Korrelationen erhalten werden, jedoch ist Supraleitung nicht di-

rekt nachweisbar. Daher wurde ein spezieller in-situ Spulensatz verwendet, der

die simultaneErmittlung der Wechselfeldsuszeptibilität (siehe Kapitel 3.3 ab Sei-

te 27) während der Neutronenstreuexperimente erlaubt. Dadurchist eine direk-

te Korrelation der supraleitenden und magnetischen Eigenschaften möglich. Mo-

tiviert durch die positiven Ergebnisse im System CeCu2(Si1−xGex)2 wurden al-

le folgenden Experimente mit einer (H H L)-Streuebene realisiert. Ein3He/4He-

Entmischungskryostat wurde verwendet, um Temperaturen bis unter 0.1 K zu er-

reichen. Falls nicht anders angegeben, wurden die supraleitenden Proben bei Ver-

wendung eines Magnetfeldes im Feld eingekühlt (field-cooled), um den richtigen

thermodynamischen Zustand zu präparieren. Die temperaturabhängigen Messun-

gen erfolgten danach mit steigenden Temperaturen.

5.1 A-Typ: Nachweis der magnetischen Ordnung

Um die antiferromagnetische Struktur der A-Phase aufzuklären, wurde ein Neu-

tronenstreuexperiment mit Dr. Oliver Stockert am Diffraktometer E6 des HMI in

Berlin durchgeführt. Bild5.5zeigt einen Ausschnitt der reziproken (H H L)-Ebene

um die Position (0.22 0.22 1.45) für zwei verschiedene TemperaturenT = 1 K

(oberes Bild) undT = 50 mK (unteres Bild). Die Neutronenstreuintensität ist da-

bei als farbkodierter Konturplot dargestellt. BeiT = 50 mK< TN ist deutlich ein

antiferromagnetischer Satellitenreflex nachweisbar, welcher kompatibel mit einem

Propagationsvektor von~τ = (0.215 0.215 0.53) ist. Bei T = 1 K > TN ist diese

Intensität nicht mehr nachweisbar. Es wurden weitere Satelliten passend zu dem be-
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5.1 A-Typ: Nachweis der magnetischen Ordnung

Abbildung 5.5: Ausschnitt der reziproken (H H L) Ebene um die Position (0.22

0.22 1.45) in A-Typ CeCu2Si2 beiT = 1 K (oberes Bild) undT =

50 mK (unteres Bild). Die Streuintensität ist farbkodiert. Der anti-

ferromagnetische Überstrukturreflex ist beiT = 50 mK auf einer

Position (0.215 0.215 1.47) deutlich auszumachen (Stockert04).

stimmten Propagationsvektor gefunden, jedoch zeigten alle ein (teilweise deutlich)

schlechteres Intensität-zu-Untergrund-Verhältnis. Dies liegt daran, dass bei kleinen

Streuwinkeln u. a. aufgrund von Luftstreuung der Signaluntergrund erhöht ist und

bei großen Streuwinkeln das Streusignal aufgrund des magnetischen Formfaktors

stark abnimmt.

Dies erlaubt nur die Temperaturabhängigkeit des (0.215 0.215 1.47) Reflexes

detailliert zu untersuchen, da andere Reflexe entweder zu geringe Intensität (für

größere|~q|) oder zu hohen Untergrund (für kleine|~q|) aufweisen.

Bild 5.6 zeigt die so gewonnene Temperaturabhängigkeit des Propagationsvek-
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Abbildung 5.6: Temperaturabhängigkeit des Propagationsvektors~τ = (H H L)

und der integralen Intensität, des magnetischen Satelliten

(0.22 0.22 1.47) in A-Typ CeCu2Si2 (Stockert04). (Messung am

E6)
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5.1 A-Typ: Nachweis der magnetischen Ordnung

tors und der magnetischen Intensität. Man erkennt deutlichein Lock-In-Verhalten

des Propagationsvektors bei ca.T ≈ 350 mK zu dem konstanten Wert~τ =

(0.215 0.215 0.53). Der Temperaturverlauf der magnetischen Intensität zeigtkei-

ne signifikanten Anomalien. Dieses Ergebnis bestätigt einen weiteren Phasenüber-

gang unterhalb vonTN = 0.7 K, wie er ja schon in Messungen der thermischen

Ausdehnung (siehe Bild5.4auf Seite89) gefunden wurde.

Um den Einfluss eines Magnetfeldes zu untersuchen, wurde einweiteres Expe-

riment am E4 durchgeführt. Der Aufbau wurde jetzt durch einen Vertikalmagneten

ergänzt, um Magnetfelder bisµH = 12 T zu erzeugen. Die anderen Parameter blie-

ben gleich. Aufgrund der Konstruktion des Magnetes sowie der ausgewählten (H

H L)-Streuebene konnte das Magnetfeld nur entlang der [11 0]-Probenrichtung

angelegt werden. Aufgrund der nur schwach ausgeprägten Anisotropie in der Ba-

salebene, zwischen der [1 0 0]- und der [11 0]-Richtung, kann dennoch das Pha-

sendiagramm fürH||a in Bild 5.3auf Seite88herangezogen werden. Man erwartet

also beispielsweise bei tiefster Temperatur den Phasenübergang in die B-Phase bei

ca.µ0HA→B ≈ 7− 8 T.

Bild 5.7zeigt die beiT = 50 mK undT = 500 mK ermittelte Feldabhängigkeit

der magnetischen Intensität und zum Vergleich ein schematisches Phasendiagramm

für A/S-Typ CeCu2Si2. Wie zu erwarten war, verringert sich die magnetische In-

tensität kontinuierlich mit ansteigendem Magnetfeld, bissie beiµ0H ≈ 5 T bzw.

µ0H ≈ 8 T (T = 500 mK bzw.T = 50 mK) nicht mehr nachweisbar ist.

Innerhalb der B-Phase wurde bei 12 T nach magnetischen Überstrukturreflexen

gesucht. Aufgrund des experimentellen Aufbaus konnte die reziproke Ebene nicht

vollständig abgetastet werden. Daher wurde an hochsymmetrischen Punkten so-

wie aus anderen Verbindungen mit gleicher Struktur bekannten Ordnungspunk-

ten nach magnetischer Intensität gesucht. Es wurden keine antiferromagnetischen

Überstrukturreflexe gefunden. Mögliche ferromagnetischeIntensität auf nuklearen

Reflexen konnte ebenfalls nicht nachgewiesen werden. Hier behindert vermutlich

das kleine geordnete magnetische Moment von ca.µ ≈ 0.1µB die Untersuchungen.
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Abbildung 5.7: Magnetfeldabhängigkeit der integralen magnetischen Intensität des

Satelliten (0.22 0.22 1.47) in A-Typ CeCu2Si2 bei T = 50 und

500 mK (Faulhaber05). 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 (TN ≈ 0.7 K)

Supraleitung (Tc ≈ 0.5 K), wobei die supraleitende Phase die magnetische Ordnung

verdrängt. Bild5.8 zeigt die spezifische WärmeC/T der untersuchten A/S-Typ

Probe. Beide Anomalien, die der Supraleitung zuzuordnende lambda-Anomalie

und die antiferromagnetische Schulter, sind gut erkennbar. Die simultan ermittelte

Wechselfeldsuszeptibilität (rot dargestellt) zeigt durch ein diamagnetisches Signal

einen supraleitenden Beitrag unterhalb von≈ 0.5 K an.

Ein A/S-Typ-Kristall wurde am Diffraktometer E4 am HMI Berlin untersucht.

Bild 5.9zeigt Rockingscans über die Position (0.21 0.21 1.46). Im Nullfeld (linke

Grafik) ist ein antiferromagnetischer Satellitenreflex beiT = 0.5 K nachweisbar

(gefüllte Symbole). OberhalbTN (bei T = 1 K) sowie bei tieferen Temperaturen
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5.2 A/S-Typ: Supraleitung innerhalb der A-Phase

Abbildung 5.8: Spezifische Wärme C/T der für Neutronenstreuung verwendeten

Probe sowie die simultan ermittelte Wechselfeldsuszeptibilität in

willkürlichen Einheiten. Die Korrelation zwischen dem Sprung in

χ und der Anomalie in C/T ist gut sichtbar.

(≤ 0.4 K) konnte keine Intensität mehr nachgewiesen werden (offene Symbole).

Somit ist in der supraleitenden Phase die Ausbildung einer langreichweitigen anti-

ferromagnetischen Ordnung unterdrückt, es ist hier also keine mikroskopische Ko-

existenz von Antiferromagnetismus und Supraleitung beobachtbar. Legt man nun

ein Magnetfeld vonµ0H = 2 T an, um die Supraleitung zu unterdrücken, so kann,

wie erwartet, der antiferromagnetische Überstrukturreflex bei T = 0.4 K wieder

nachgewiesen werden (gefüllte Symbole). Auch in diesem Fall ist für T > TN

keine magnetische Intensität nachweisbar (offene Symbole).
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Abbildung 5.9: Rockingscans über die Position des magnetischen (0.21 0.21 1.46)

Satelliten in A/S-Typ CeCu2Si2 an verschiedenen Punkten im

B− T Phasendiagramm. Die Kurven geben Fits an die Daten wie-

der: (offene Symbole) Untergrund bzw. (geschlossene Symbole)

Gaußprofil. Zur besseren Unterscheidung sind die Daten um je-

weils 200 Einheiten verschoben. (Messung E4)

Im Anschluss wurde ein zweites Experiment durchgeführt, diesmal am Diffrak-

tometer E6 und der ersten Version der in-situ Suszeptibilitätsspule (siehe auch Ka-

pitel 3.3.1ab Seite29). Bild 5.10zeigt eine Zusammenstellung der Messergebnis-

se. Rechts oben im Bild ist die temperaturabhängige Wechselfeldsuszeptibilität im

Nullfeld gezeigt. Die A/S-Typ-Probe zeigt ein deutliches diamagnetisches Signal

in der supraleitenden Phase. Legt man nun bei tiefster Temperatur ein Magnetfeld

an, so ist das diamagnetische Signal der Supraleitung beiµ0H ≈ 1 T noch voll aus-

geprägt und bei etwaµ0Hc2 ≈ 1.3 T vollständig unterdrückt. An den mit Kreisen

markierten Punkten (µ0H = 0, 1 und 2 T) wurden Rockingscans über die Positi-

on des magnetischen (0.21 0.21 -1.46)- Satelliten durchgeführt (links im Teilbild

5.10). Beiµ0H = 2 T (blaue Symbole) ist die Supraleitung vollständig unterdrückt

96



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

-53 -52
sample rotation ω (degrees)

2500

3000

3500
co

un
ts

 p
er

 5
e6

 m
on

 (
~

20
 m

in
)

0
1
2

0 1 2
µ0H (T)

-5

-4

-3

-2

-1

0

R
e(

 χ
ac

 )
 (

ar
b.

 u
ni

ts
)

0 1 2
µ0H (T)

-5

-4

-3

-2

-1

0

R
e(

 χ
ac

 )
 (

ar
b.

 u
ni

ts
)

CeCu2Si2 - A/S type

µ0H || [1 1 0] (T)-

T = 50 mK(0.21 0.21 1.46)

Abbildung 5.10: (links) Rockingscans über die Position des magnetischen (0.21

0.21 -1.46) Satellitenreflexes in A/S-Typ CeCu2Si2 bei T =

50 mK undB = µ0H = 0, 1 und 2 T. (rechts) simultan ermit-

telte Wechselfeldsuszeptibilität. Die Bedingungen bei denen die

Rockingscans aufgenommen wurden, sind mit Symbolen mar-

kiert. (Messung E6)

und antiferromagnetische Intensität ist nachweisbar. Im Nullfeld hingegen ist die

Probe supraleitend und wie im Experiment zuvor ist keine antiferromagnetische In-

tensität nachweisbar. Beiµ0H = 1 T ist der magnetische Überstrukturreflex eben-

falls nachweisbar. Die simultan ermittelte Wechselfeldsuszeptibilität zeigt jedoch

noch ein vollständiges diamagnetisches Signal der Probe an. Somit könnte hier, an

der Grenze der supraleitenden Phase, Koexistenz zu beobachten sein.

Um diese Frage näher zu beleuchten und die Temperatur- und Magnetfeldabhän-

gigkeit genauer zu bestimmen, wurde ein elastisches Neutronenstreuexperiment

am IN12 in Grenoble durchgeführt. Ein Drei-Achs-Instrument wurde gewählt, da

durch die zusätzliche Energieanalyse der gestreuten Neutronen der Untergrund re-
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duziert und somit das Peak-zu-Untergrund-Verhältnis verbessert werden kann.

Des Weiteren wurde der in Kapitel3.3.2ab Seite31 beschriebene Spulensatz

in Version 2 zur simultanen Bestimmung der Wechselfeldsuszeptibilität verwen-

det. Ein 3He/4He-Entmischungskryostat erlaubt Experimente im Temperaturbe-

reich 50 mK≤ T ≤ 1 K, ein Vertikalmagnet lieferte ein Magnetfeld zwischen 0

und 2 T. Die verwendete Wellenlänge betrugλ = 4.65 Å (kf = 1.15 Å−1). Dieser

Aufbau wurde für alle folgenden Experimente gewählt.

Im Nullfeld konnten unterhalb vonTN = 0.7 K antiferromagnetische Überstruk-

turreflexe nachgewiesen werden. Bild5.11 zeigt die magnetische Intensität und

den Realteil der simultan ermittelten Wechselfeldsuszeptibilität in Abhängigkeit

von der Temperatur für die untersuchten Magnetfelder. Im Nullfeld steigt mit sin-

kender Temperatur die magnetische Intensität zunächst an,um dann nach Errei-

chen des Maximums wieder abzufallen. Das Maximum wird bei der Temperatur

erreicht, bei der die Suszeptibilität stark fällt (T ≈ Tc).

Erhöht man nun das Magnetfeld schrittweise und wiederholt das Experiment, so

verschiebt sich der Sprung in der Wechselfeldsuszeptibilität zu niedrigeren Tem-

peraturen. Gleichzeitig erreicht die magnetische Intensität immer höhere Werte im

Maximum und die Temperatur des Maximums sowie die supraleitende Sprung-

temperaturTc verschieben sich ebenfalls zu niedrigeren Temperaturen. Wie bereits

im vorigen Experiment am E4, so kommt man auch anhand dieser Daten zu dem

Schluss, dass die Supraleitung den Antiferromagnetismus unterdrückt. Dies wurde

durchµSR-Experimente an demselben Kristall bestätigt (Stockert06a). Allerdings

wird die magnetische Intensität nicht sofort beim Auftauchen der ersten Anzeichen

von Supraleitung unterdrückt. Hier bieten sich zwei Erklärungen an. Zum einen ist

die Neutronenstreuung sensitiv auf das gesamte Probenvolumen, die Wechselfeld-

suszeptibilität jedoch im Wesentlichen nur auf die Oberfläche der supraleitenden

Bereiche. Somit könnte eine dünne supraleitende Hülle um dieantiferromagneti-

sche Phase diesen Effekt erklären. Andererseits könnte, wie bei einem Phasenüber-

gang 1. Ordnung, mikroskopische Phasenseparation auftreten. Es bleibt jedoch ein

gewisser Spielraum für eine mögliche mikroskopische Phasenkoexistenz am Rand

der Supraleitung.

Betrachtet man die Position der nicht durch Supraleitung unterdrückten anti-
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Abbildung 5.11: (a) Temperaturabhängigkeit der magnetischen Intensität (oben)

des Reflexes (0.215 0.215 1.475) in A/S-Typ CeCu2Si2 für aus-

gewählte magnetische Felder parallel zur [11 0]-Richtung. (b) Si-

multan zu (a) ermittelte Wechselfeldsuszeptibilität. Linien zeigen

einen interpolierten Verlauf zur besseren Visualisierungder Kur-

venverläufe.

ferromagnetischen Satelliten, dargestellt in Bild5.12, so ergibt sich wie für die

A-Typ-Probe ein Lock-In-Verhalten bei ca.TL ≈ 350 mK. Diese Temperatur ist

im Rahmen der Fehlerbalken unabhängig vom Magnetfeld. Eine Magnetfeldab-

hängigkeit des Propagationsvektors konnte im untersuchten Feldbereich nicht ge-

funden werden, die Peaks liegen alle an der gleichen Position. Bild 5.13zeigt die

Magnetfeldabhängigkeit der integralen Intensität und derPosition des Satelliten
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Abbildung 5.12: Position des Reflexes (0.215 0.215 1.475) in A/S-Typ CeCu2Si2

für ausgewählte magnetische Felder parallel zur [11 0]-Richtung.

(0.215 0.215 1.475) beiT = 100 mK. Bis zu einem Feld von ca.µ0H ≈ 0.7 T ist

die magnetische Intensität vollständig unterdrückt, steigt dann linear an und ist ab

ca.µ0H ≈ 1.1 T nahezu konstant. Das diamagnetische Signal der Supraleitung ist

bis ca.µ0H ≈ 0.7 T voll ausgeprägt und ist oberhalbµ0H ≈ 1.15 T nicht mehr

nachweisbar. Die in beiden Messgrößen, magnetische Intensität und Wechselfeld-

suszeptibilität, ermittelten Anomaliefelder stimmen sehr gut überein.

Kompatibel mit den am A-Typ-Kristall gewonnenen Ergebnissen ist die Tatsa-

che, dass bei tiefster Temperatur die magnetische Intensität für µ0H = 2 T einen

kleineren Wert annimmt als fürµ0H = 1 T. Außerdem ist die Néel-Temperatur

leicht reduziert (TN ≈ 650 mK beiµ0H = 2 T gegenüberTN ≈ 670 mK bei

µ0H = 1 T). Je weiter sichH an Hc2 ≈ 1.3 T (beiT = 50 mK) annähert, umso

flacher verläuft der Sprung in der Wechselfeldsuszeptibilität. Auch dieses Resultat

ist verständlich, wenn man das magnetische (B, T)-Phasendiagramm (siehe Bild

5.3 auf Seite88) betrachtet. Bei höheren Magnetfeldern wird die Phasengrenzli-

nie im (B, T)-Phasendiagramm (schematisch in Bild5.9auf Seite96) relativ flach

geschnitten. Dies bewirkt eine Verbreiterung der Sprunganomalie.
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Abbildung 5.13: (a) integrale Intensität und (b) Position des Reflexes (0.215 0.215

1.475) in A/S-Typ CeCu2Si2 für T = 100 mK in Abhängigkeit

eines Magnetfeldes parallel zur [11 0]-Richtung. Zum besseren

Vergleich sind die Werte fürT = 100 mK aus Bild5.11 farbig

eingetragen.
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5.3 A+S: mikroskopische Phasenseparation

Die beiden konkurrierenden Wechselwirkungen, die einerseits zu magnetischer

Ordnung, andererseits zu Supraleitung führen, erreichen vergleichbare Stärke in

einer Probe vom A+S-Typ. Diese Probe ist charakterisiert durchTN ≈ Tc ≈ 0.7 K.

Bild 5.14zeigt eine Messung der spezifischen Wärme beiµ0H = 0 und 2 T an einer

kleineren Probe aus demselben Batch, aus dem auch die mittelsNeutronenstreuung

untersuchte Probe stammt. Im Nullfeld ist nur ein Phasenübergang erkennbar. Bei

Feldernµ0H ≥ 2 T ist dieser noch vorhanden, aber deutlich kleiner. Dies spricht

für eine Entartung der beiden Phasenübergangstemperaturen im Nullfeld sowie die

Unterdrückung der Supraleitung bei einem Magnetfeldµ0H ≥ 2 T.

Auch an dieser Probe wurde ein elastisches Neutronenstreuexperiment am IN12

durchgeführt. Bild5.15 (a) zeigt die simultan ermittelten Werte für die integra-

Abbildung 5.14: Spezifische Wärme C/T für CeCu2Si2 (A+S-Typ) für Magnetfel-

der von 0, 2 und 2.5 T (Jeevan).
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Abbildung 5.15: (a) Temperaturabhängigkeit der magnetischen Intensität (oben)

des Reflexes (0.215 0.215 1.475) in A+S-Typ CeCu2Si2 für aus-

gewählte magnetische Felder parallel zur [11 0]-Richtung. (b)

Die durch Gaußfits bestimmte Position des Peaks im Rockings-

can. (c) Die simultan ermittelte Wechselfeldsuszeptibilität.
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le Intensität des magnetischen (0.215 0.215 1.475) Reflexes und den Realteil der

Wechselfeldsuszeptibilitätχac für A+S-Typ CeCu2Si2. Ohne Magnetfeld steigt die

Intensität unterhalb vonTN ≈ 0.7 K an, knickt bei etwa 0.4 K ab und sättigt für

kleinere Temperaturen. Vergleicht man den Sättigungswertmit dem Messergebnis

beiµ0H = 1.5 T, so ist die Intensität im Nullfeld um ca. ein Drittel reduziert. Wie

erwartet, sinkt für höhere FelderµH ≥ 1.5 T die magnetische Intensität wieder

leicht ab. Für Werte zwischen 0 und 1.5 T liegen die Intensitätswerte dazwischen

und der Knick ist nicht mehr so stark ausgeprägt.

Bild 5.15(b) zeigt die durch Gaußfits bestimmte Peakposition in den Rocking-

scans. Wie in den zuvor untersuchten CeCu2Si2-Proben beobachtet man auch hier

ein Lock-In-Verhalten unterhalb einer Temperatur vonTL ≈ 390 mK fürµ0H = 0

bis TL ≈ 330 mK beiµ0H = 2 T. Weiterhin ist die Position im Gegensatz zum

A/S-Kristall magnetfeldabhängig.

Die Wechselfeldsuszeptibilität in Bild5.15(c) zeigt ein für Supraleiter untypi-

sches Verhalten. Im Nullfeld wird unterhalb vonTc ≈ 0.7 K kein Sprung beob-

achtet, sondern ein gleichmäßiger, fast linearer Abfall zunegativen Werten. Bei

höheren Magnetfeldern ist dieser Anstieg deutlich flacher,oberhalbµ0H = 1.5 T

ist kein diamagnetisches Signal mehr nachweisbar. Dieses Magnetfeld korreliert

sehr gut mit dem Magnetfeld, bei dem die magnetische Intensität beiT = 100 mK

ihren maximalen Wert erreicht.

Um dieses Ergebnis zu sichern, wurde die Probe im Nullfeld eingekühlt (Zero-

Field-Cooled) und danach bei konstanter TemperaturT = 100 mK das Magnetfeld

kontinuierlich erhöht. Währenddessen wurden wiederholt Rockingscans des (0.215

0.215 1.475)-Reflexes durchgeführt. Die so erhaltenen Messwerte sind in Bild5.16

dargestellt. Die magnetische Intensität steigt mit steigendem Feld leicht an, weist

einen Knick beiµ0H ≈ 1.4 T auf und bleibt danach etwa konstant.

Die Position des Peaks im Rockingscan (grüne Symbole in Bild5.16, die gefüll-

ten Symbole markieren aus Bild5.15ermittelte Daten) zeigt eine deutlich ausge-

prägte Magnetfeldabhängigkeit. Bis etwaµ0H ≈ 1.4 T verändert sich die Position

quadratisch mit dem Magnetfeld. Bei größeren Magnetfeldernscheint die Peakpo-

sition auf einen konstanten Wert einzurasten.
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Abbildung 5.16: Magnetfeldabhängigkeit der magnetischenIntensität (schwarze

Symbole) und der Position (grüne Symbole) des Reflexes (0.215

0.215 1.475) bei tiefster Temperatur sowie der Verlauf der simul-

tan ermittelten Wechselfeldsuszeptibilität (rote Symbole) in A+S-

Typ CeCu2Si2.

Die Magnetfeldabhängigkeit der Wechselfeldsuszeptibilität zeigt ein der Tem-

peraturabhängigkeit ähnliches Verhalten. Dies deutet zumeinen darauf hin, dass

beiT = 100 mK das obere kritische Feld der Supraleitungµ0Hc2(T = 100 mK) ≈

1.5 T beträgt. Zum anderen erscheint die Annahme plausibel,dass die magnetische

Intensität aufgrund der Supraleitung reduziert ist, d. h. mikroskopische Phasense-

paration auftritt.
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Unter dieser Annahme, dass die reduzierte magnetische Intensität Igemessenbei

kleinen Feldern durch ein supraleitendes TeilvolumenVS verursacht wird, kann ei-

ne erweiterte Auswertung dieser Daten erfolgen. Nimmt man weiterhin an, dass

das diamagnetische Signal im supraleitenden Zustand proportional zum Volumen-

anteil der SupraleitungVS ist, so lässt sich die magnetische IntensitätIrekonstr., die

ohne auftretende Supraleitung gemessen worden wäre, in erster Näherung wie folgt

rekonstruieren:

Irekonstr.(B,T) ≈ Igemessen(B,T) + α · χac(B,T) + . . . (5.1)

Hierbei istα der einzige freie Parameter. Die rekonstruierte magnetische Intensität

sollte einen Feldverlauf ergeben, wie er in der A-Typ-Probeermittelt wurde (siehe

Kapitel 5.1 ab Seite90). Da die hier verwendeten Magnetfelder sehr viel kleiner

als die kritischen Felder der antiferromagnetischen Ordnung (BA−Phase
c ≈ 8 T) sind,

kann dieser Verlauf durchI A(B) ≈ I0 − B2 ∗ I2 angenähert werden. Eine Anpas-

sung der Daten der A+S-Probe an einen solchen Verlauf mittels Gleichung (5.1)

resultiert inα = (78± 3) in willkürlichen Einheiten. Werden höhere Terme in

Gleichung (5.1) mit einbezogen, verbessert sich weder die Qualität der Anpassung

noch der Wert fürα. Der Effekt der Supraleitung auf die Intensität magnetischer

Satellitenreflexe kann also mittels Gleichung (5.1) in dieser A+S-Probe korrigiert

werden. Die rekonstruierten Daten sind in Bild5.17(blau) zusammen mit den Roh-

daten dargestellt. Die Kurve zeigt keinerlei Anomalie beiµ0Hc2 ≈ 1.5 T mehr, der

Einfluss der Supraleitung ist somit kompensiert. Dies bedeutet, dass die magneti-

sche Intensität in A+S-Typ CeCu2Si2 gegenüber den A-Typ-Proben durch partielle

Supraleitung reduziert wird und dieser Effekt korrigiert werden kann.

Wendet man dieses ‘Korrekturverfahren’ auf die in Bild5.15dargestellten Da-

ten an, so lässt sich der Einfluss der partiellen Supraleitung vollständig korrigie-

ren. Der resultierende Datensatz ist in Bild5.18dargestellt. Man erkennt, dass für

ansteigendes Magnetfeld sowohl die OrdnungstemperaturTN als auch die Intensi-

tät bei tiefster Temperatur kontinuierlich sinken. Des Weiteren zeigen die Kurven

sämtlich keine Anomalien mehr, sondern ein monotones Verhalten. Dieses für an-

tiferromagnetische Phasen in einem Magnetfeld charakteristische Verhalten wurde
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5.3 A+S: mikroskopische Phasenseparation
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Abbildung 5.17: Rohdaten aus Bild5.16sowie die rekonstruierte magnetische In-

tensität (blaue Symbole), welche vergleichbar mit der Feldabhän-

gigkeit der magnetischen Intensität im A-Kristall ist.

auch schon bei A-Typ-Proben (vgl. Kapitel5.1ab Seite90) beobachtet. Somit las-

sen sich die intrinsischen Eigenschaften von A-Typ-Probenauch in diesem A+S-

Einkristall studieren.

Jetzt kann auch das merkwürdige Verhalten der magnetfeldabhängigen Peak-

position interpretiert werden: Hier lässt sich direkt die Auswirkung der Supralei-

tung auf den Magnetismus beobachten! In A-Typ-Proben wurdekeine signifikante

Positionsänderung gefunden, in A/S-Typ-Proben unterdrückt die Supraleitung die

magnetische Intensität. In der A+S-Typ-Probe jedoch reduziert die Supraleitung

nur die magnetische Intensität, sodass die Peakposition beobachtet werden kann.

Somit ist eindeutig die (partielle) Supraleitung verantwortlich für die starke Positi-

onsänderung. D. h., dass die Supraleitung nicht nur den Magnetismus unterdrücken

107



5 CeCu2Si2

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
T (K)

0

200

400

600

800

re
sc

al
ed

 m
ag

ne
tic

 in
te

ns
ity

 (
a.

u.
)

CeCu2Si2 - A-phase

(0.215 0.215 1.475)
µ0H  || [1 1 0]

-      

µ0H (T)

0
0.2
0.5
1.0
1.5
2.0

Abbildung 5.18: Reskalierte Intensität nach Gleichung (5.1) der Daten aus Bild

5.15.

kann, sondern auch (da der Propagationsvektor durch Fermiflächen-Nesting domi-

niert wird) die Fermifläche beeinflusst! Da nur ein Satellit untersucht wurde und

nur Rockingscans gemacht wurden, kann aus der Position leider nicht der Propa-

gationsvektor bestimmt werden, hierzu sind jedoch Messungen geplant.

Die oft aufgeworfene Frage nach mikroskopischer Koexistenz von Supraleitung

und Magnetismus in CeCu2Si2 lässt sich ebenfalls anhand der Bilder5.17 und

5.18beantworten. Bereits in den A/S-Typ-Proben konnte ein großes Koexistenz-

gebiet ausgeschlossen werden (siehe5.2 auf Seite94). Theoretische Rechnungen

(Thalmeier04) erlauben jedoch noch ein, wenn auch schmales, Koexistenzgebiet

bei einem Phasenübergang, welches von der Symmetrie der Ordnungsparameter

der Supraleitung bzw. der antiferromagnetischen Phase abhängt. In einer solchen

Koexistenzphase würde aber sowohl der Magnetismus zu Streuintensität beitragen

als auch die Supraleitung in der Wechselfeldsuszeptibilität ein diamagnetisches Si-

gnal erzeugen. Die rekonstruierte Intensität wäre also im Koexistenzbereich erhöht,

da im Koexistenzgebiet beide Messgrößen in Formel (5.1) voll beitragen würden.

Es würde sich also ein Peak in der rekonstruierten Intensität ergeben. Dieser Ef-

fekt ist in Bild 5.18nicht beobachtbar. Folglich kann Koexistenz ausgeschlossen
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5.4 S-Typ: Antiferromagnetische Korrelationen

werden, es tritt mikroskopische Phasenseparation auf.

5.4 S-Typ: Antiferromagnetische Korrelationen

Bei CeCu2Si2-Proben vom S-Typ konnte mit makroskopischen Methoden außer

Supraleitung unterhalb vonTc = 0.6 K keine weitere Phase identifiziert werden.

Bei Anlegen eines Magnetfeldes von 2 T wird zwar die Supraleitung unterdrückt,

es ist jedoch keine antiferromagnetische Signatur beobachtbar.

Im Neutronenstreuexperiment am IN12 konnte keine langreichweitige antiferro-

magnetische Ordnung beobachtet werden. Stattdessen treten unterhalb einer Tem-

peratur von ca.Tk ≈ 0.8 K ca. 2 Grad breite Braggreflexe an Positionen auf, an

denen in magnetisch ordnenden Proben scharfe Satelliten gefunden wurden. Aus

der gegenüber der Mosaizität nuklearer Reflexe von ca. 0.4 Grad stark erhöhten

Reflexbreite (Bild5.19) kann eine im Wesentlichen temperaturunabhängige Kor-

relationslänge von ca. 60− 70 Å bestimmt werden. Die kurzreichweitigen Korrela-
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setzt. Die Linien geben Gaußfits an die Daten wieder und dienen

nur der Visualisierung.
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5 CeCu2Si2

tionen treten auch schon bei Temperaturen auf, bei denen noch keine Supraleitung

nachweisbar ist.

Bild 5.20 zeigt oben die (mittels Gaußfit bestimmte) integrale Intensität der

gefundenen antiferromagnetischen Korrelationen. Die Temperaturabhängigkeit ist

vergleichbar mit der in der A-Typ-Probe beobachteten. Im mittleren Teilbild ist

die Position der Reflexe dargestellt. Man erkennt auch hier wieder ein Lock-In-

Verhalten beiTL ≈ 350 mK, welches eigentlich typisch für die langreichwei-

tig geordnete A-Phase ist. Im unteren Teilbild ist die simultan ermittelte Wech-
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Abbildung 5.20: (a) Temperaturabhängigkeit der magnetischen Intensität um die

Position (0.22 0.22 1.46) in S-Typ CeCu2Si2 im Nullfeld. (b) Re-

flexposition im Rockingscan und (c) simultan ermittelte Wech-

selfeldsuszeptibilität. Die interpolierten Linien verdeutlichen den

Kurvenverlauf.
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5.5 Zusammenfassung der Ergebnisse zu CeCu2Si2

selfeldsuszeptibilität dargestellt. Man erkennt einen sehr scharfen Sprung bei ca.

T = 600 mK. Dies ist in den CeCu2Si2-Proben die höchste ermittelte supralei-

tende Sprungtemperatur. Bei dieser Temperatur ist, im Gegensatz zu den zuvor

untersuchten Proben, keine ausgeprägte Anomalie in der magnetischen Intensität

beobachtbar.

Aus diesen Beobachtungen kann gefolgert werden, dass die Eigenschaften der

kurzreichweitigen Korrelationen im Wesentlichen mit denen der A-Phase überein-

stimmen. Dies kann als starkes Indiz gewertet werden, dass in dieser Probe die Su-

praleitung die A-Phase nicht vollständig unterdrückt, sondern lediglich die Ausbil-

dung einer langreichweitigen Ordnung verhindert. Ein vergleichbarer Effekt wurde

auch in einigen A-Typ-Proben beobachtet, in denen parasitäre Supraleitung auftritt

(Stockert06b). In diesen Proben wird die Korrelationslänge der antiferromagneti-

schen Struktur bei Auftreten der Supraleitung reduziert und die Breite der magne-

tischen Braggreflexe nimmt zu. Dieses Ergebnis ist gleichzeitig ein weiteres Indiz,

dass sich Supraleitung und Magnetismus in CeCu2Si2 auf mikroskopischen Skalen

ausschließen.

5.5 Zusammenfassung der Ergebnisse zu

CeCu2Si2

Im System CeCu2Si2 konnten in allen untersuchten Proben antiferromagnetische

Korrelationen nachgewiesen werden. Diese ordnen, außer inder S-Typ-Probe, un-

terhalb einer Néel-Temperatur vonTN = 0.7− 0.9 K langreichweitig mit einem

geordneten Momentµ ≈ 0.1µB (abgeschätzt anhand der magnetischen Intensität

im Vergleich zu CeCu2(Si0.82Ge0.18)2). Das Auftreten von Supraleitung lässt sich

immer mit einer reduzierten antiferromagnetischen Intensität und mit einem redu-

zierten magnetisch geordneten Volumen korrelieren. Es konnten keine Hinweise

auf eine mikroskopische Koexistenz von Supraleitung und magnetischer Ordnung

gefunden werden, stattdessen tritt Phasenseparation auf.Zum Nachweis war der

A+S-Typ-Kristall besonders hilfreich. Die durch Supraleitung beschränkte Korre-

lationslänge der A-Phase im S-Kristall bestärkt dieses Ergebnis weiter. Des Wei-
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Abbildung 5.21: Magnetisches (B, T)-Phasendiagramm für CeCu2Si2. Die Daten-

punkte wurden anhand der vorgestellten Messungen für magneti-

sche IntensitätI(T) → 0 (offene Symbole) sowieχ(T) → 0 (ge-

schlossene Symbole) bestimmt. Daten verschiedener Probensind

durch Farben zugeordnet. Die interpolierten Linien verdeutlichen

den Kurvenverlauf und dienen nur zur Visualisierung.

teren konnte anhand der magnetfeldabhängigen Positionsänderung im A+S-Typ-

Kristall der Nachweis erbracht werden, dass die Supraleitung die Fermifläche be-

einflusst, da sich der Propagationsvektor ändert. Durch dieNeutronenstreuexperi-

mente konnten also neue Erkenntnisse gewonnen werden, die nur durch makrosko-

pische Messungen nicht zugänglich sind!

Bild 5.21 zeigt das aus den vorgestellten Daten erstellte magnetische (B, T)-
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5.5 Zusammenfassung der Ergebnisse zu CeCu2Si2

Phasendiagramm. Die verschiedenen Proben sind farbkodiert, die S-Typ-Probe

wurde ausgelassen. Die Datenpunkte wurden durch lineare Extrapolation von

I(T) → 0 (für TN, offene Symbole) bzw.χ(T) → 0 (für Tc,onset, geschlosse-

ne Symbole) bestimmt. Abweichend von der üblichen Vorgehensweise (50% vom

Sprung fürTc bzw. Wendepunkt inχ(T)) wurde dieses Verfahren gewählt, da die

A+S-Typ-Probe keinen Sprung in der Wechselfeldsuszeptibilität zeigt und somit

ein Vergleich sonst nicht möglich wäre. Durch dieses Verfahren bedingt, werden

für die A/S-Probe bei kleinen Magnetfeldern zwei Temperaturen bestimmt: Einmal

beim Einsetzen der langreichweitigen Ordnung (TN), aber auch beim vollständigen

Unterdrücken der A-Phase durch die Supraleitung (Tm). Die Linien dienen nur der

Orientierung, hier wurde folgender, rein phänomenologisch motivierter Ansatz ge-

wählt:
(

H

Hc(T → 0)

)κ

+

(

T

Tc(H → 0)

)κ

= 1 . (5.2)

um die Linien an die Datenpunkte anzupassen. Die Linien fürTN sind, bis auf einen

Skalierungsfaktor, identisch und im Wesentlichen durch die Daten des A-Kristalls

festgelegt.

In allen langreichweitig geordneten Proben tritt ein Lock-In-Übergang bei etwa

T ≈ 350 mK auf. Unterhalb dieser Temperatur ist der Propagationsvektor konstant

mit ~τ ≈ (0.22 0.22 0.54), wobei sich nur eine leichte Probenabhängigkeit zeigt.

Auch die Korrelationen in der S-Typ-Probe zeigen diesen Effekt. Durch ein ange-

legtes Magnetfeld sinkt die (evtl. reskalierte) Intensität der magnetischen Satelliten

kontinuierlich. Auch die OrdnungstemperaturTN wird durch ein Magnetfeld redu-

ziert. Die Unterschiede der Proben beziehen sich daher weitestgehend auf das Auf-

treten von Supraleitung, welche die magnetische Intensität reduziert (A+S-Typ),

ganz unterdrückt (A/S-Typ) oder deren Korrelationslänge beschränkt (S-Typ).

In der B-Phase, die nur in einem starkem Magnetfeld stabil ist, wurden keine

antiferromagnetischen Satelliten beobachtet. Da der reziproke Raum nur punktuell

abgetastet werden konnte, sollten hier Nachfolgeexperimente durchgeführt wer-

den, um die Natur der B-Phase aufzuklären.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurden Neutronenstreuexperimente an verschiedenen ausgewähl-

ten Proben des Systems CeCu2(Si1−xGex)2 durchgeführt und ausgewertet. Dabei

konnte das aus makroskopischen Messungen bekannte Bild um wichtige Erkennt-

nisse erweitert werden.

Bild 6.1 zeigt das magnetische (x, T)-Phasendiagramm von CeCu2(Si1−xGex)2

für x ≤ 0.5. Die in dieser Arbeit gewonnenen Ergebnisse sind rot eingetragen. Die

Natur der anfangs uncharakterisierten magnetischen A-Phase konnte als langreich-

weitige antiferromagnetische Ordnung nachgewiesen werden. Der Propagations-
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Abbildung 6.1: Magnetisches (x, T)-Phasendiagramm von CeCu2(Si1−xGex)2 für

0 ≤ x ≤ 0.5 (siehe auch Bild4.3auf Seite40). Eigene Ergebnisse

sind durch rote Kreise markiert.

115



6 Zusammenfassung und Ausblick

vektor liegt dabei immer in der Nähe von~τ ≈ (1/4
1/4

1/2), wie er in theoreti-

schen Modellen für ein Fermi-Flächen-Nesting schwerer Quasiteilchen vorherge-

sagt wird (Stockert04; Zwicknagl07). Mit sinkendem Germaniumanteilx verrin-

gert sich die magnetische Intensität und somit das geordnete magnetische Moment

kontinuierlich. Auch die Phasenübergangstemperaturen, die sehr gut mit den aus

makroskopischen Messungen ermittelten übereinstimmen, werden dabei reduziert.

Hierbei tritt eine Anomalie beix ≈ 0.25 auf.

Für x > 0.25 werden unterhalb der antiferromagnetischen Ordnungstemperatur

TN zwei weitere Phasenübergänge beobachtet: Ein Spinreorientierungsübergang

bei höherer Temperatur sowie ein Lock-In-Übergang bei tieferer Temperatur. Da-

bei wurde fürx = 0.36 ein weiterer magnetischer Phasenübergang beiTL ≈ 1.2 K

gefunden, welcher bisher in makroskopischen Messungen nicht nachgewiesen wur-

de, sich aber sehr gut in die Systematik des Phasendiagrammseinfügt. Der Propa-

gationsvektor ist im Wesentlichen konstant~τ ≈ (0.27 0.27 0.5). Eine Abweichung

tritt nur für CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 auf. Fürx = 0.25 findet man sowohl in makro-

skopischen Messungen als auch mit Neutronendiffraktion nur den Phasenübergang

in die magnetisch geordnete A-Phase. Der Propagationsvektor ist unterhalb vonTN

konstant und vergleichbar mit dem Bereichx > 0.25. Fürx < 0.25 schließlich fin-

det man unterhalb der antiferromagnetischen Ordnungstemperatur stets nur einen

weiteren Phasenübergang, bei dem der Propagationsvektor ein Lock-In-Verhalten

zeigt. Der Propagationsvektor ist vom Germaniumgehaltx abhängig und variiert

von~τ ≈ (0.27 0.27 0.53) für x = 0.25 bis~τ ≈ (0.21 0.21 0.52) in CeCu2Si2. Der

Verlauf des Propagationsvektors in Abhängigkeit von der Temperatur zeigt für ver-

schiedene Proben unterschiedliches Verhalten und konnte bisher keiner Systematik

zugeordnet werden.

Die magnetische Struktur in CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 konnte nach mehreren auf-

wändigen Experimenten für die Tiefsttemperaturphase bestimmt werden. Hierbei

tritt, im Gegensatz zu den anderen untersuchten Proben bzw.Temperaturen, eine

Reduktion der Symmetrie der magnetischen Struktur auf, die in zwei Untergitter

zerfällt. Weiterhin ist nur in dieser Probe die L-Komponente des Propagationsvek-

torsτL = 0.49< 0.5: sie nimmt somit nach dem bisherigen Erkenntnisstand eine

Sonderstellung im System CeCu2(Si1−xGex)2 ein.
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Die magnetfeldabhängige Untersuchung verschiedener CeCu2Si2-Proben konn-

te die vermutete Antagonie zwischen der magnetischen Ordnung und der Supralei-

tung bestätigen, es tritt keine Koexistenz von antiferromagnetischer Ordnung und

Supraleitung auf. Insbesondere die Messergebnisse der A+S-Typ-Probe erwiesen

sich als sehr ergiebig, da durch die kontinuierliche Stärkung der Supraleitung bei

fallender Temperatur der Verlust an magnetischer Intensität sehr gut nachvollzogen

werden konnte. Die magnetische Streuintensität lässt sichum den Effekt der Su-

praleitung bereinigen und spiegelt die Eigenschaften der A-Phase wieder, wie sie

beispielsweise im A-Typ-Einkristall beobachtet wurden. Weiterhin kann eine mi-

kroskopische Koexistenz (im gleichen Volumen) von antiferromagnetischer Phase

und Supraleitung ausgeschlossen werden. Bei einem angelegten Magnetfeld von

µ0H = 2 T ist die magnetische A-Phase im gesamten Temperaturbereich unterhalb

TN beobachtbar und zeigt in allen Proben ein Lock-In-Verhalten des Propagations-

vektors bei ca. 350 mK sowie eine vergleichbare Temperaturabhängigkeit des Pro-

pagationsvektors. Die nur in der A+S-Typ-Probe aufgetretene starke Rückkopp-

lung der Supraleitung auf den Propagationsvektor ist ebenfalls ein neues Ergebnis,

welches nur durch Neutronendiffraktion gewonnen werden konnte. Hierdurch lässt

sich auf eine Beeinflussung der Fermifläche durch die Supraleitung schließen.

In stärkeren Magnetfeldern zeigen sich innerhalb der Fehlerbalken keine Positi-

onsänderungen. Lediglich die magnetische Intensität nimmt ab, bis beiµ0H = 8 T,

T = 50 mK und ~H||[1 1 0] der Übergang in die B-Phase erfolgt.TN ist ebenfalls

leicht magnetfeldabhängig, verändert sich jedoch nicht drastisch.

Obgleich die vorliegende Arbeit einen großen Schritt zum Wissensstand über

CeCu2(Si1−xGex)2 beigetragen hat, wurden auch einige spannende Fragen neu auf-

geworfen.

Die anfangs angestrebte Extrapolation der magnetischen Struktur vonx = 0.45

auf CeCu2Si2 scheint nicht direkt möglich, da CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 innerhalb

der untersuchten Proben eine Sonderstellung einzunehmen scheint. Bisher fanden

Strukturuntersuchungen an CeCu2Ge2 jedoch nur fürT > 1.5 K statt, somit könnte

die für CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 ermittelte Magnetstruktur möglicherweise den Grund-

zustand für 0.45≤ x ≤ 1 darstellen. Hier muss allerdings auch der Frage nach der

magnetischen Struktur zwischenx = 0.25 undx = 0.45 geklärt werden, da die
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Eigenschaften von CeCu2(Si0.64Ge0.36)2 sich von denen für CeCu2(Si0.55Ge0.45)2

deutlich unterscheiden.

Auf die Frage nach dem (tetra-) kritischen Punkt beix = 0.25 konnte eine

Teilantwort gefunden werden, da Unterschiede im Propagationsvektor fürx > 0.25

bzw. x < 0.25 beobachtet werden. Um eine genauere Aussage zu erhalten, sind

weitere Experimente näher anx ≈ 0.25 nötig.

Eine völlig neue Fragestellung betrifft die Temperaturabhängigkeit des Propa-

gationsvektors. Alle CeCu2Si2-Proben zeigen hier (soweit beobachtbar) ein über-

einstimmendes Verhalten, obgleich sie gezielt durch stöchiometrische Variation

hergestellt wurden. Auf der anderen Seite jedoch zeigen dieProben im System

CeCu2(Si1−xGex)2 eine Temperaturabhängigkeit des Propagationsvektors, die bis-

her keiner Systematik zugeordnet werden konnte. Hier bieten sich Neutronenstreu-

experimente unter hydrostatischem Druck an, um die Einflüsse von Unordnung und

Gitterdruck zu separieren.

Für x = 0.25 ergibt sich für die mittlere Neutronenstreulänge der Silizium und

Germaniumatome genau der Wert der Streulänge für Kupfer. Dieser Verlust an

Kontrast reduziert die Intensität des nuklearen (1 1 0) (undanderer) Reflexe stark,

sodass evtl. auftretende ferromagnetische Korrelationenin einem externen Magnet-

feld beobachtbar werden könnten. Unter Druck ließen sich ineiner solchen Probe

dann auch die Eigenschaften im Bereichx < 0.25 ohne zusätzliche substitutionsab-

hängige Effekte detaillierter untersuchen, evtl. ließen sich sogar Erkenntnisse über

die B-Phase gewinnen.

Ausgehend vom magnetischen (B, T)-Phasendiagramm von CeCu2Si2 ist auch

das Studium von Proben mitx > 0 im Magnetfeld vielversprechend. Makrosko-

pische Messungen fanden bereits ein reichhaltiges Spektrum an Phasenübergän-

gen (Deppe04a), erste Neutronenstreuexperimente in CeCu2(Si0.55Ge0.45)2 deuten

auch hier neue Erkenntnisse an (Schneidewind).

Naturgemäß konnten nicht alle Fragen im Rahmen dieser Arbeitgeklärt wer-

den. Zusammenfassend kann jedoch festgehalten werden, dass durch die vorlie-

gende Arbeit ein großer Schritt im Verständnis von Schwere-Fermionen-Systemen,

speziell CeCu2Si2 gelang. Die gewonnenen Erkenntnisse werden eine große Hilfe

sein, theoretische Modelle, speziell zur Wechselwirkung zwischen Magnetismus

und Supraleitung, zu verbessern.
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