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Kapitel 1
Einleitung

Technische Anwendungen verdanken ihre Entwicklung hiufig grundlegenden physikali-
schen Entdeckungen. Insbesondere in der Materialentwicklung finden Erkenntnisse aus
dem Forschungsgebiet der Festkorperphysik Eingang. Eine grofie Herausforderung in
diesem Bereich stellt die Erforschung stark korrelierter Elektronensysteme dar. Eine
erfolgreiche theoretische Beschreibung solcher Systeme liefert die semi-phdnomenologi-
sche Landau-Theorie der Fermi-Fliissigkeiten [1]. Sie ermdglicht es, die im Festkorper
wechselwirkenden Elektronen bei tiefen Temperaturen als Quasiteilchen in direkter
Analogie zum freien Elektronengas zu beschreiben [2]. Auf diese Weise konnen genaue
Voraussagen zu den Tieftemperatureigenschaften von Metallen getroffen werden. Im
Rahmen dieser Theorie und ihrer Erweiterungen lieen sich bisher beispielsweise Su-
prafluiditéat, konventionelle Supraleitung sowie das Schwere-Fermionen-Verhalten von
4 f-und 5 f-Elektronensystemen besser verstehen. In den letzten zwei Jahrzehnten wur-
den jedoch immer wieder Verbindungen entdeckt, die sich bei tiefen Temperaturen nicht
vollsténdig im Bild der Fermi-Fliissigkeiten beschreiben lassen [3,4]. Unter ihnen finden
sich zahlreiche Schwere-Fermionen-Systeme, wie beispielsweise CeCusSis [5], aber auch
Hochtemperatursupraleiter.

Héufige Ursache solchen Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhaltens sind Quantenphasen-
iibergéinge. Dies sind Phaseniibergénge, die nicht auf Grund thermischer Fluktua-
tionen auftreten, sondern am absoluten Nullpunkt der Temperatur T als Funktion
eines anderen Kontrollparameters wie Druck, Magnetfeld oder Dotierung entstehen.
Um Quantenphaseniibergénge zu beschreiben, wurde die Landau-Theorie der Pha-
seniibergénge dahingehend erweitert, dass Quantenfluktuationen beriicksichtigt wer-
den [6,7]. Diese Erweiterung der Theorie wird als Hertz-Millis-Modell bezeichnet. In
Schwere-Fermionen-Systemen ist fiir die Ausbildung eines Quantenphaseniibergangs
auflerdem das Wechselspiel der verschiedenen Korrelationsmechanismen der f-Elektro-
nen von Bedeutung [8].

Einige der Systeme, die Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten zeigen, konnen sehr gut
mit der Hertz-Millis-Theorie verstanden werden. Hier seien als Beispiele CeNiyGey [9]
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1 Einleitung

und CePd,Siy [10] genannt. In beiden Verbindungen tritt itineranter Antiferromagne-
tismus unter Ausbildung von Spindichtewellen auf. In diesen Systemen stellt der Quan-
tenphaseniibergang einen kritischen Punkt am Ende der magnetischen Phasengrenzli-
nie zweiter Ordnung dar und wird daher als quantenkritischer Punkt bezeichnet. Er
zeichnet sich durch seinen Einfluss in einem mitunter groffen Temperaturbereich aus.
In diesem als quantenkritisch bezeichneten Bereich wird Nicht-Fermi-Fliissigkeitsver-
halten beobachtet. Der quantenkritische Punkt wird aulerdem als mdogliche Ursache
fiir unkonventionelle Supraleitung in Betracht gezogen. Diese tritt beispielsweise in
CePdsSiy und in Hochtemperatursupraleitern in einem Bereich auf, der den quanten-
kritischen Punkt verdeckt.

Unter den Systemen, die einen quantenkritischen Punkt aufweisen, finden sich je-
doch auch solche, die die Aussagen der Standardtheorie nicht erfiillen. Hier sind vor
allem die antiferromagnetischen Systeme CeCug_,Au, und YbRhySis zu nennen. Sie
unterscheiden sich von den itineranten Systemen dadurch, dass der Magnetismus durch
lokale Momente erzeugt wird. Die magnetische Ordnung kann durch Anderung der Do-
tierung bzw. des Magnetfeldes kontinuierlich zu 7" = 0 unterdriickt werden [11]. An
dieser Stelle befindet sich ebenfalls ein quantenkritischer Punkt im Phasendiagramm.
Das Verhalten im quantenkritischen Bereich bei endlicher Temperatur weicht jedoch
von den Vorhersagen ab.

Das Phasendiagramm von YbRhySi; weist in diesem Bereich eine zusétzliche Cross-
over-Linie auf, die in Messungen des Hall-Effekts beobachtet wurde und als deren Ur-
sache ein Lokalisierungsprozess der f-Elektronen am quantenkritischen Punkt vermu-
tet wird [12]. Daraus ergab sich die Motivation, diese Verbindung im Rahmen dieser
Arbeit intensiv daraufhin zu untersuchen, um einen Teil zum Versténdnis des komple-
xen Problems quantenkritischen Verhaltens beizutragen. Ziel war es, die Existenz der
Crossover-Linie in anderen Messgréfien zu untersuchen und dadurch weitere Anhalts-
punkte zum Mechanismus des vermuteten Lokalisierungseffekts zu erhalten.

Neben der Untersuchung antiferromagnetischer Systeme ist das Verstédndnis quan-
tenkritischen Verhaltens in Ferromagneten von groflem Interesse, da theoretische Be-
trachtungen unterschiedliches Verhalten vorhersagen. Bisher gibt es jedoch kein Beispiel
eines auf Cer basierenden ferromagnetischen Kondo-Gitter-Systems, das einen quanten-
kritischen Punkt aufweist. Im Rahmen dieser Arbeit wurde CePd;_,Rh, untersucht.
Diese Legierungsreihe entwickelt sich durch Rh-Dotierung von einem ferromagneti-
schen Kondo-Gitter-System zu einem paramagnetischen zwischenvalenten System. Am
Rande der ferromagnetischen Instabilitdt kommt es vermutlich zur Ausbildung eines
kurzreichweitig geordneten Bereichs, wodurch die Untersuchung dieses Systems moti-
viert wurde. Diesem System kommt auf Grund der auftretenden Konkurrenz zwischen
Kondo-Wechselwirkung, magnetischen Korrelationen und Unordnung ein prototypi-
scher Charakter zu.

Die Arbeit ist wie folgt gegliedert. In Kapitel 2 werden die untersuchten Messgrofien



beschrieben, sowie die zu deren Messung bei tiefen Temperaturen zwischen 20 mK und
4.5 K erforderlichen Apparaturen. Insbesondere wird der fiir Messungen des de Haas-
van Alphen-Effekts konstruierte technische Aufbau vorgestellt.

Kapitel 3 beinhaltet eine kurze Einfiihrung in die fiir die untersuchten Systeme
relevanten physikalischen Grundlagen. Dazu gehoren Erlduterungen zum Schwere-Fer-
mionen-Verhalten, zum Kondo-Gitter-Modell, zu Quantenphaseniibergdngen sowie zu
Unordnungseffekten wie Spinglasverhalten und Griffiths-Phasen.

In Kapitel 4 wird zunéchst die Schwere-Fermionen-Verbindung YbRhsSis vorge-
stellt, die sich in unmittelbarer Néhe zu einem quantenkritischen Punkt befindet. Dazu
werden bisherige Resultate zusammengefasst. Insbesondere wird auf den Hall-Effekt in
diesem System eingegangen, der auf Grund seines ungewohnlichen Verhaltens, Teile der
Messungen dieser Arbeit motiviert hat. Auch der Einfluss von Dotierung der Proben im
Vergleich zu Experimenten unter hydrostatischem Druck wird betrachtet. Anschlielend
werden erst die Ergebnisse der Messungen an undotiertem YbRh,Siy gezeigt. Dies sind
Tieftemperaturmessungen des elektrischen Widerstandes, die Aufschluss iiber die Pro-
benqualitit der verwendeten Einkristalle geben. Weiterhin werden Messungen des Ma-
gnetwiderstandes, der Magnetostriktion und der Wechselfeldsuszeptibilitéit vorgestellt.
Deren Ergebnisse deuten zusammen mit dem Hall-Effekt und Magnetisierungsdaten auf
eine zusétzliche Energieskala im Magnetfeld-Temperatur-Phasendiagramm hin. Aufler-
dem werden Messungen des de Haas-van Alphen-Effekts prasentiert, in denen erstmals
Ostzillationen mit einer Frequenz oberhalb von 10 kT beobachtet wurden. Die Resultate
der Messungen an undotiertem YbRh,Sis werden analysiert. AnschlieSfend widmet sich
der zweite Teil dieses Kapitels den Messergebnissen der Wechselfeldsuszeptibilitét, der
Magnetostriktion und der thermischen Ausdehnung an Proben, die auf den Rhodium-
Platzen leicht mit Iridium oder Cobalt dotiert wurden. Durch die entstehende Volu-
menanderung zeigen sich interessante Effekte sowohl beziiglich des Magnetismus als
auch beziiglich der in YbRh,Si; entdeckten neuen Energieskala. Die Ergebnisse werden
im Kontext zum undotierten System interpretiert und zusammengefasst.

Nach einer Einfiihrung der ferromagnetischen Legierungsreihe CePd;_,Rh, befasst
sich Kapitel 5 mit diesem, vom Kondo-Effekt beeinflussten System am Rande der In-
stabilitdt seiner ferromagnetischen Phase. Die Untersuchung ist motiviert durch die
Suche nach einem ferromagnetischen quantenkritischen Punkt in Schwere-Fermionen-
Systemen und die Beobachtung ungewo6hnlichen Verhaltens der thermischen Ausdeh-
nung in diesem Bereich des Phasendiagramms, die kurzreichweitige Ordnung vermuten
lassen. Hier werden Messergebnisse der Wechselfeldsuszeptibilitdt an poly- und ein-
kristallinen Proben présentiert. Das beobachtete, von der Frequenz des magnetischen
Wechselfeldes abhéngige Verhalten wird im Rahmen der Theorie zu Griffiths-Phasen
und Clusterbildungsprozessen diskutiert, wobei weitere Messergebnisse zu Hilfe genom-
men werden.

Kapitel 6 enthilt die Zusammenfassung dieser Arbeit sowie einen Ausblick.
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Kapitel 2
Messmethoden

Fiir die Untersuchung der Eigenschaften stark korrelierter Elektronensysteme ist es
unerléasslich, Experimente bei moglichst tiefen Temperaturen durchzufithren. Denn nur
so ist es moglich, thermische Einfliisse wie Gitterschwingungen zu unterdriicken und
Erkenntnisse iiber die Grundzustandseigenschaften der Systeme zu gewinnen. Insbeson-
dere fiir die Beobachtung von Quanteneffekten ist es wichtig, thermische Anregungen
zu unterdriicken.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Tieftemperaturexperimente im Bereich von 20 mK
bis 4.5K an den intermetallischen Verbindungen YbRh,Si; und CePd;_,Rh, durch-
gefiithrt. In diesem Kapitel werden die untersuchten Messgroflien sowie die zu deren
Bestimmung verwendeten Messmethoden und Aufbauten beschrieben.

2.1 Kryotechnik, Thermometrie und hohe Magnet-
felder

Als effektive Methode zur Kiihlung im Millikelvin-Bereich hat sich die kontinuierliche
Kiihlung durch einen Kreislauf eines Helium-Gemisches aus den beiden Isotopen 3He
und *He erwiesen. Zur ausfiihrlichen Einleitung in die Kryotechnik sei hier auf Ref. [13]
verwiesen. Alle hier vorgestellten Messungen wurden in einem *He/*He-Mischungs-
kryostaten Kelvinox400 der Firma Oxford Instruments durchgefiihrt. Die Mischkam-
mer erreicht ohne Last eine Temperatur von 6 mK. Die Kiihlleistung betragt 400 pW
bei einer Temperatur von 100 mK. Die Messungen erfolgen im Temperaturbereich von
20mK bis zu 4.5 K. Um Messungen oberhalb von 0.9 K durchzufithren, wird der Mi-
schungskryostat als Verdampfungskryostat betrieben. Es stehen mehrere Probenhalter
fiir die verschiedenen Messgréfien zum Anbau an die Mischkammer des Kryostaten zur
Verfiigung.

Ein wichtige Komponente bei Tieftemperaturexperimenten ist die genaue Bestim-
mung der Temperatur. Im hier verwendeten Kryostat wurden drei kalibrierte Ru-

5



2 Messmethoden

theniumoxid- und Germanium-Widerstandsthermometer benutzt, die in verschiedenen
Temperaturbereichen sensitiv sind. Sie befinden sich in einer magnetfeldkompensier-
ten Zone nahe der Mischkammer. Zusétzlich befinden sich, zur Kontrolle der guten
thermischen Ankopplung der Probe an die Mischkammer, im Magnetfeld kalibrierte
Rutheniumoxid-Thermometer direkt auf den Probenhaltern.

Zur Erzeugung eines Magnetfeldes umfasst der Aufbau einen supraleitenden 20 Tesla-
Magneten, der zwischen 18 und 20 T betrieben werden kann, wenn das *He-Bad durch
Dampfdruckerniedrigung mittels Abpumpen des Gases iiber der Oberfliche auf 2.2 K
gekiihlt wird. Zusétzlich verfiigt die Anlage iiber eine Modulationsspule, die zur Er-
zeugung kleiner magnetischer Wechselfelder mit einer Amplitude von bis zu 0.02T
betrieben werden kann. Die Modulationsspule wird direkt in die Bohrung des grofien
Magneten eingesetzt, so dass sie sich ebenfalls im *He-Bad befindet.

2.2 Elektrischer Widerstand

2.2.1 Messgrofle

Der temperaturabhingige spezifische elektrische Widerstand p(7') eines metallischen
Festkorpers wird durch verschiedene Streuprozesse der Elektronen beeinflusst, deren
einzelne Beitrége sich addieren.

Bei hohen Temperaturen wird p von der Elektron-Phonon-Streuung p._,, domi-
niert [14,15]. Dieser Beitrag ist bei tiefen Temperaturen vernachléssigbar, da pe_pp, ~ T°
gilt. Dort wird das Verhalten im Wesentlichen von der Elektron-Elektron-Streuung
pe—e beeinflusst. Gem#f Landaus Theorie der Fermi-Fliissigkeiten [1] ist hier eine 7>-
Abhéngigkeit zu erwarten. In diesem Modell korrespondieren die thermischen Anre-
gungen fermionischer Quasiteilchen eins zu eins zu denen eines freien Elektronengases
(sieche Abschnitt 3.1). Beispielsweise in der Ndhe von Quantenphaseniibergéingen kann
es jedoch zu Abweichungen vom T2-Verhalten kommen. Dieses sogenannte Nicht-Fermi-
Fliissigkeitsverhalten (NFF-Verhalten) kann anhand des Widerstands p(7) analysiert
werden.

Im Grenzfall T — 0 dominiert die Streuung der Ladungstrager an Gitterfehlern
und Storstellen. Dieser Beitrag ist temperaturunabhéngig, charakterisiert die Qualitét
einer Probe und wird als Restwiderstand py bezeichnet. Bei tiefen Temperaturen gilt
also

p=po+A-T°, (2.1)

wobei der Koeffizient A eine Konstante ist und der Exponent € im Regime der Landau-
Fermi-Fliissigkeit (LFF) den Wert 2 annimmt, wihrend er im NFF-Regime davon ab-
weicht.



2.2 Elektrischer Widerstand

Des Weiteren eignet sich p zur Bestimmung von Phaseniibergéngen, da sowohl bei
Temperaturanderungen als auch bei Anderung eines duBeren magnetischen Feldes, also
der Messung des isothermen Magnetwiderstandes p(H ), Anomalien an den Phasengren-
zen auftreten kénnen.

2.2.2 Aufbau

Die Widerstandsmessungen wurden mit der Vier-Punkt-Methode vorgenommen. Dazu
wurden 25 um dicke Golddrihte mit Silberleitpaste! méglichst weit aufien auf die Probe
geklebt und fiinf Minuten bei 400°C ausgehértet. Die Kontaktwiderstédnde erreichten
auf diese Weise bei Raumtemperatur Werte unterhalb von 1 €.

Die Messungen an YbRhySiy erfolgten mit dem in Abb. 2.1 skizzierten Aufbau.
Mittels eines Lock-In-Verstéirkers wird eine Wechselspannung mit 113.77 Hz erzeugt.
Ein Widerstand im Kreislauf zwischen Spannungsquelle und Probe wirkt als Strom-
begrenzer und sorgt fiir einen konstanten Stromfluss durch die Probe.

Raumtemperatur | Mischkammer-
Temperatur

° 10 kQ

Tief-
temperatur-
Transformator
1:100

I

Probe

[+]

Lock-In-Verstarker

Spannungsgenerator/

Abb. 2.1: Schematisches Schaltbild fiir die Widerstandsmessung nach der 4-Punkt-Methode

Die Stromkontakte sind an den AuBenkanten der Probe aufgebracht. Uber die in-
nen liegenden Kontakte wird die Spannung, die iiber der Probe abfillt, abgegriffen. Der
Spannungsabfall wird mit Hilfe eines Tieftemperatur-Transformators? um den Faktor
100 verstdrkt und mit dem Lock-In-Verstirker ausgelesen. Der Transformator ist an
der Mischkammer befestigt. Der Messstrom muss je nach Temperaturbereich so gewahlt
werden, dass Aufheizungen der Kontakte und damit auch der Probe bei tiefsten Tem-

INr. 6838 der Firma DuPont de Nemours (Dtl.) GmbH
2Modell LTT-m der Firma Cambridge Magnetic Refrigeration Ltd.



2 Messmethoden

peraturen vermieden werden. Bei den Messungen an YbRh,Siy wurde mit einem Mess-
strom von I = 50 uA gearbeitet.

Fiir die Messung der CePd;_yRhy-Proben wurde dagegen kein Tieftemperatur-
Transformator verwendet und die Spannung mit einer Widerstandsmessbriicke aus-
gelesen®.

2.3 Magnetostriktion und thermische Ausdehnung

2.3.1 Messgrofien

Die Magnetostriktion beschreibt allgemein die Volumenédnderung AV eines Materials
unter dem Einfluss eines duleren Magnetfeldes. Sie ergibt sich aus der partiellen Ab-
leitung der freien Enthalpie G nach Druck p und Magnetfeld H:

—82G = 8—‘/ (2.2)
opoH ),  \OH Tp ' '
Damit ergibt sich der Magnetostriktionskoeffizient
1 ov
v =—7|=5 2.3
o= v (o), (2.3

der per Definition auf das urspriingliche Volumen V' der Probe normiert ist und in der
Einheit [T~!] angegeben wird.

Ist die Messung auf die Léngenénderung in einer Richtung beschrénkt, ergibt sich
der lineare Magnetostriktionskoeffizient

1 dL
Nin = — | = . 24
: ILLOL (dH)T,p ( )

Die thermische Ausdehnung beschreibt die Volumen- bzw. Langeninderung der
Probe als Funktion der Temperatur. Sie ergibt sich aus der Ableitung von G nach p
und 7. Somit ergibt sich der lineare thermische Ausdehnungskoeffizient

1 /dL
o L(dL 2.5
Yin =T (dT)Hm (2.5)

entlang einer kristallografischen Richtung in Analogie zum Magnetostriktionskoeffizi-
enten. Unter der Voraussetzung, dass keine Scherungen auftreten, kann der Volumen-
ausdehnungskoeffizient «y  als Linearkombination der unabhéngigen Richtungen der
Kristallsymmetrie der Probe bestimmt werden.

3Modell LR700 der Firma Linear Research Inc.



2.4 Magnetische Wechselfeldsuszeptibilitét

2.3.2 Aufbau

Die Léngenénderungen der untersuchten Proben wurden mit Hilfe eines kapazitiven
Dilatometers gemessen. Dazu wurde die jeweilige Probe in der Messzelle zwischen
zwei Gehéduseteilen, die nur durch zwei Blattfedern miteinander verbunden sind, einge-
spannt. Die untere Kondensatorplatte befindet sich in dem Gehé&useteil, der mit dem
Probenstab an der Mischkammer starr verbunden ist. Die obere Kondensatorplatte ist
an der Unterseite des durch die Blattfedern gehaltenen Teils montiert. Andert die Probe
ihre Lange, wird dies direkt auf den Plattenabstand des Kondensators iibertragen und
kann mit einer hochauflssenden Kapazititsmessbriicke* detektiert werden. Mit dieser
Methode ist die Messung der Langendnderung auf eine Richtung beschrankt. Es wird
also der lineare Magnetostriktions- bzw. Ausdehnungskoeffizient bestimmt. Zusétzlich
ist die Messung durch den Aufbau der verwendeten Messzelle auf Langendnderungen
nur parallel zur Magnetfeldrichtung moglich.

Dieses Prinzip geht auf Brandli und Griesson [16] zuriick und wurde kontinuierlich
weiterentwickelt [17-20]. Die verwendete Messzelle wurde von F. Kromer fiir Messungen
der Magnetostriktion in Feldern bis zu 20T entwickelt. Details zum Aufbau der Zelle
und zur Berechnung der Langenénderung aus der Kapazitit finden sich in Ref. [21].

Die ideale Probenlénge liegt zwischen 1 und 3 mm. Kiirzere Proben verschlechtern
die Auflésung des Messsignals, wiahrend in ldngeren Proben, insbesondere bei der Mes-
sung der thermischen Ausdehnung, ein nicht zu vernachléssigender Temperaturgradient
innerhalb der Probe auftreten kénnte.

2.4 Magnetische Wechselfeldsuszeptibilitét

2.4.1 Messgrofle und -methode

Die magnetische Suszeptibilitdt x stellt, wie auch die Magnetostriktion und die ther-
mische Ausdehnung, eine thermodynamische Messgrofie dar. Sie ergibt sich aus der
zweiten partiellen Ableitung der freien Enthalpie G nach der Magnetfeldstérke H. Es

gilt
826‘) <8M)
y=(- — (== . 2.6
(~5w2).,, = (am).. 20

Diese Grofle ist iiber die Messung der Magnetisierung M (H) als Funktion des Feldes

experimentell zugénglich. Allerdings muss dann zur Bestimmung von y die Steigung
durch Ableiten des Datensatzes ermittelt werden. Hysterese-Effekte sind somit schwie-
rig darzustellen. Die Messung im konstanten Feld als Funktion der Temperatur ist nicht
direkt moglich.

4Modell AH2500A der Firma Andeen-Hagerling, Inc.



2 Messmethoden

Einen direkten Zugang zur Messung der Suszeptibilitat liefert die Gegeninduktions-
methode, mit der die Wechelfeldsuszeptibilitat x 4c gemessen wird. Mit dieser Methode
ist es moglich, durch ein sehr kleines, dufieres, magnetisches Wechselfeld b(t) = bace™?
die Magnetisierung einer Probe mit einer Frequenz v = 27mw periodisch zu &ndern.
Somit kann direkt die Feldableitung der Magnetisierung als Funktion der Temperatur
gemessen werden, auch ohne statisches, duleres Magnetfeld. Es wird also die Anfangs-
steigung von M (H) gemessen, die nur im Falle einer linearen Magnetisierung dem Wert
von M/H entspricht. Durch das angelegte Magnetfeld b(¢) wird in einer Aufnehmer-
spule, in der sich die Probe befindet, eine Spannung

Uina(t) = —N% = —NA% (2.7)
induziert. NV entspricht dabei der Windungszahl dieser Spule. ® bezeichnet den magne-
tischen Fluss, A den Probenquerschnitt und B die magnetische Induktion. Die zeitlich
periodische Anregung spiegelt sich in der zeitlichen Anderung des magnetischen Flusses
wider. Die daraus resultierende Magnetisierung M (¢) ldsst sich in eine Fourier-Reihe
entwickeln. Die magnetische Wechselfeldsuszeptibilitat wird iiber deren erstes Glied
definiert, so dass gilt:

Uina = U +iU" = %—VNAZ)A()(X, + iX”) , (28)

V2
wobei U’ entsprechend der Lenzschen Regel um 90° phasenverschoben zur Anregung
ist. U"” stellt den Hysterese- bzw. Verlustanteil dar und ist um 180° phasenverschoben.

2.4.2 Aufbau

In Abb. 2.2 ist der Aufbau fiir die Suszeptibilitdtsmessungen schematisch dargestellt.
Mit der im Heliumbad befindlichen Modulationsspule wird ein magnetisches Wechsel-
feld erzeugt. Dazu wird mit einem Spannungsgenerator eine Sinusspannung erzeugt,
die iiber einem in Reihe geschalteten 1k{-Widerstand abfillt. Somit ist ein Wechsel-
strom mit konstanter Amplitude gewahrleistet. Die Magnetfeld-Amplitude wurde hier
in der Regel zwischen 5 und 11 T gewihlt, die Frequenz zwischen 10 und etwa 1000 Hz.
Im Feldzentrum der Modulationsspule befinden sich die Aufnehmerspulen samt Probe.
Die in den Aufnehmerspulen induzierte Spannung wird mit einem Tieftemperatur-
Transformator vervielfacht, hier mit Faktoren von 30 oder 100. Das Signal wird mit
Hilfe des Lock-In-Verstéirker phasensensitiv ausgelesen.

Die Messungen wurden mit zwei verschiedenen Probenhaltern durchgefiihrt, die
aber dasselbe Messprinzip verwenden. Die Probe befindet sich im Zentrum einer klei-
nen Spule, die zu einem astatischen Spulenpaar gehort. Das heifit, das Spulenpaar ist
gegensinnig mit gleicher Windungszahl gewickelt und in Reihe geschaltet. So wird nur
das Probensignal gemessen, weil sich die Beitrige der Aufnehmerspulen im Idealfall
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Abb. 2.2: Schematischer Aufbau fiir die Suszeptibilitdtsmessungen

kompensieren. Einer der verwendeten Probenhalter wurde von F.Weickert gefertigt
und Details dazu sind in Ref. [22] beschrieben. Der Innendurchmesser der Spulen be-
trigt 1.8 mm. Der zweite verwendete Probenhalter bietet zusétzlich die Moglichkeit,
die Probe zwischen den Messungen zu rotieren. Auf Grund des Rotators eignet sich
dieser Probenhalter auch fiir die Messung des de Haas-van Alphen (dHvA)-Effekts. Da-
zu wurde der von J. Custers entworfene Probenhalter [23] modifiziert, siche Abb. 2.3.
Das Spulensystem wurde dabei so gestaltet, dass auch hier die Probe in einer der Auf-
nehmerspulen sitzt, um eine hohe Auflésung zu erzielen. Die Achse der beiden Spulen
steht senkrecht zu einer zwischen ihnen verlaufenden Drehachse, an der ein Zahnrad
befestigt ist. Das Zahnrad wird von einer Gewindestange des Rotators angetrieben.
Die elektrischen Zuleitungen zu den Aufnehmerspulen, sowie ein Silberdraht zur ther-
mischen Ankopplung der Probe an die Mischkammer, sind von den Auflenseiten des
Probenhalters durch einen Hohlraum in der Drehachse zu den Spulen und zur Probe
gefiithrt. Somit ist eine Drehung um 180° und mehr problemlos méglich. Der Innen-
durchmesser der Spulen betrdgt nur 1 mm, so dass auch kleinere Proben mit groflem
Fillfaktor und somit guter Auflésung gemessen werden kénnen. Die Spulen wurden
mit je 1000 Windungen aus Kupferdraht mit einem Durchmesser von 20 um auf Spu-
lentrager aus STYCAST mit einer Wandstérke von 0.3 mm gewickelt.

Da der Spulenabgleich bei beiden Probenhaltern nicht perfekt ist, muss das Leersi-
gnal von den Messungen abgezogen werden. Die Temperaturabhéngigkeit des Hinter-
grundes ist vernachléssighar. Es wurde jedoch eine Magnetfeldabhéngigkeit beobach-
tet, die bei Messungen als Funktion eines statischen, dufleren Magnetfeldes zu beriick-
sichtigen ist. Um die zur induzierten Spannung proportionale Suszeptibilitit zu er-
halten, werden die Messdaten mit einem Faktor auf Messwerte aus einem SQUID-
Magnetometer® bei 4 K skaliert.

5Modell MPMS der Firma Quantum Design
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Abb. 2.3: Neuer Aufbau des rotierbaren Spulensystems zur Messung des dHvA-Effekts.
Links: Probenhalter mit Spulensystem (1), Zahnrad (2), rohrférmige Drehachse mit Draht-
durchfithrung (3), Silberdridhten zur thermischen Ankopplung (4) und den elektrischen Kon-
takten (5) der Spulen. Rechts: Vergréfierung der Spule mit Probe (6). Die thermischen Kon-
takte (4) sind mit Epoxy-Kleber am Spulentriiger befestigt. Die zweite Spule befindet sich
auf der anderen Seite der Drehachse.

2.4.3 Messung des de Haas-van Alphen-Effekts

Die Messung des dHvA-Effekts ist eine effektive Methode zur Bestimmung der To-
pologie von Fermiflachen und zur Ermittlung effektiver Elektronenmassen. Bei tiefen
Temperaturen ist es moglich, in sehr reinen Proben Oszillationen der magnetischen Sus-
zeptibilitdt als Funktion eines hohen, dufleren Magnetfeldes zu messen. Diese Schwin-
gungen sind als Funktion der inversen Feldstéirke 1/H periodisch.

Bereits 1930 sagte L. D. Landau diesen Effekt im Rahmen der Theorie freier Elektro-
nen voraus [24]. Er ist als Konsequenz der Quantisierung geschlossener Elektronenbah-
nen im Magnetfeld zu interpretieren und stellt somit die makroskopische Beobachtung
eines reinen Quanteneffekts dar. Etwa 30 Jahre spéter fand L. Onsager heraus, dass
eine Schwingungsperiode A(1/H) proportional zu 1/A, ist, wobei A, ein extremaler
Querschnitt der Fermifléche ist [25].

Eine ausfiihrliche Beschreibung zur Theorie des dHvA-Effekts sowie zur experimen-
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tellen Durchfithrung und Auswertung der Messungen finden sich in Ref. [26]. An dieser
Stelle werden nur die messtechnischen Details des verwendeten Aufbaus erldutert. Die
Messungen erfolgten mit der Feldmodulationsmethode. Das Messprinzip entspricht also
dem fiir die Wechselfeldsuszeptibilitiat. Der vorhandene Probenhalter zur Messung des
dHvA-Effekts wurde modifiziert, wie in Abschnitt 2.4.2 beschrieben und in Abb. 2.3
dargestellt. Des Weiteren wurden verschiedene Aufbauten der Messelektronik getes-
tet. Letztlich bewihrt hat sich ein Aufbau mit einem Strom-/Spannungsgenerator® zur
Erzeugung von Wechselstrémen. Bei einer Probentemperatur von 50 mK kénnen maxi-
mal 0.5 A(rms) angelegt werden. Dies entspricht bei der verwendeten Modulationsspule
einer Magnetfeldamplitude von B = 5.4mT. Hohere Wechselfelder fiithren zur Authei-
zung der Probe durch die auftretenden Wirbelstrome. Deshalb wird auch die Frequenz
des Wechselfeldes moglichst klein gewéhlt. Zuséatzlich wurden zwei 4 Q2-Widersténde
mit Kiihlrippen in Reihe geschaltet. Auf diese Weise konnte ein rauscharmes Wechsel-
feld mit konstanter Amplitude durch die Modulationsspule erzeugt werden. Das in den
Aufnehmerspulen induzierte Signal wird mit einem Lock-In-Verstarker ausgelesen. Auf
Grund der Magnetfeldabhéngigkeit der Suszeptibilitét, ist es fiir die Analyse giinsti-
ger die zweite Harmonische des Messsignals zu detektieren, weil dort die Amplitude
des Probensignals bereits unterdriickt ist. Somit sind die dHvA-Amplituden direkt zu
beobachten. Dazu wird das Signal mit einem Faktor 30 bei Mischkammertemperatur
transformiert. Dieser Faktor wird hier auf Grund der niedrigen Wechselfeldfrequenz
gewihlt, um den Arbeitsbereich des Transformators ausreichend zu nutzen. Auf wei-
tere Verstédrker konnte verzichtet werden. Die Auflenleiter der zum Anschluss an den
Lock-In-Verstérker verwendeten Koaxialkabel wurden zur Abschirmung genutzt.

Mit diesem Aufbau ist es gelungen dHvA-Oszillationen in YbRh,Sis zu messen. Die
Ergebnisse sind in Abschnitt 4.2.3 dargestellt.

6Modell 6811B der Firma Agilent Technologies GmbH
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Kapitel 3

Physikalische Grundlagen

3.1 Schwere-Fermionen-Systeme

Metalle mit stark korrelierten Elektronen sind innerhalb der Physik kondensierter Ma-
terie von groflem Interesse. Neben den Hochtemperatur-Supraleitern sind darunter be-
sonders die Schwere-Fermionen-Systeme ein wichtiges Beispiel. Fiir eine ausfiihrliche
theoretische Beschreibung dieser Systeme sei hier auf Ref. [27] verwiesen. Einen expe-
rimentellen Uberblick geben die Ref. [28-30].

Das Verhalten von Schwere-Fermionen-Systemen wird durch die starken Korrelatio-
nen der magnetischen Momente der ungepaarten Spins der f-Elektronen bestimmt. Ex-
perimentell zugéngliche Messgrofien sind dadurch bei tiefen Temperaturen stark erhoht,
so dass sich diese Systeme besonders gut zur Untersuchung von Grundzustandseigen-
schaften eignen. Schwere-Fermionen-Verhalten wurde erstmals bei tiefen Temperaturen
in der Verbindung CeAls beobachtet [31]. Durch die Entdeckung des ersten Schwere-
Fermionen-Supraleiters CeCuySia [5] wurde die Physik schwerer Fermionen zu einem
ausgedehnten Forschungsgebiet. Die Eigenschaften dieser Verbindungen werden von
den starken lokalen Korrelationen ihrer teilweise gefiillten f-Schalen bestimmt [2] und
lassen sich im Bild der Landau-Theorie fiir Fermi-Fliissigkeiten verstehen.

Die Landau-Theorie der Fermi-Fliissigkeiten entspricht einer semi-phdnomenologi-
schen Beschreibung niederenergetischer Anregungen in einem System wechselwirkender
Fermionen. Die Theorie unterliegt der Annahme, dass die Struktur des Anregungs-
spektrums dhnlich dem unabhéngiger Elektronen ist. Die Landau-Theorie geht davon
aus, dass eine Eins-zu-eins-Korrespondenz zwischen den Zustédnden eines komplexen,
wechselwirkenden Systems und denen eines Gases unabhéngiger Fermionen existiert.
Das Vielteilchenproblem der wechselwirkenden Elektronen kann durch einen effekti-
ven Hamilton-Operator des Einteilchenproblems beschrieben werden. In das effektive
Potenzial gehen das Feld der Atomkerne sowie die Modifikation durch die anderen
Elektronen ein, so dass die Eigenschaften des Vielteilchensystems wiedergegeben wer-
den. Im Bild der Landau-Fermi-Fliissigkeit (LFF) werden die freien Elektronen durch
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sogenannte Quasiteilchen ersetzt. Im einfachsten Sinne lassen sie sich als nackte Elek-
tronen mit einer sie umgebenden Wechselwirkungs-,, Wolke* verstehen [32]. Sie werden
ebenfalls durch Impuls und Spin charakterisiert, gehorchen der Fermi-Verteilung und
konnen iiber die effektive Masse m* parametrisiert werden.

In Schwere-Fermionen-Systemen ist diese effektive Masse m* um zwei bis drei
Groflenordnungen gegeniiber der freien Elektronenmasse erhoht. Sie kann experimen-
tell iiber den Sommerfeld-Koeffizienten v der spezifischen Wéarme bestimmt werden,
der in diesen Systemen extrem groBe Werte von etwa 1J/(mol K?) annehmen kann.
Auch dHvA-Messungen sind konsistent dazu. Schwere-Fermionen-Systeme weisen eine
charakteristische Temperaturskala 7j auf, die in der Regel zwischen 10 und 100 K liegt.
Fiir Temperaturen deutlich unterhalb von T gilt die Fermi-Fliissigkeitsbeschreibung
nach Landau. Zu beobachten sind dann beispielsweise eine quadratische Temperatur-
abhangigkeit des elektrischen Widerstandes (siche GI. (2.1)), ein linearer Temperatur-
verlauf der spezifischen Wérme (C' ~ 7T') sowie eine temperaturunabhéngige Suszepti-
bilitdt. Bei T' > T verhalten sich Schwere-Fermionen-Verbindungen wie gewohnliche,
magnetische Seltenerd- oder Aktinid-Systeme, die itinerante Leitungselektronen mit
konventionellen Massen und gut lokalisierte f-Elektronen aufweisen [2].

Fiir die theoretische Beschreibung von Schwere-Fermionen-Systemen wird die Tat-
sache genutzt, dass die thermodynamischen Eigenschaften dieser Verbindungen dem
Verhalten verdiinnter magnetischer Systeme gleichen. So lassen sich z. B. unmagneti-
sche Systeme, in die Ce-Ionen als Verunreinigung dotiert wurden, dhnlich beschreiben.
Die magnetischen Momente der Ce-Ionen werden durch den Kondo-Effekt unterhalb
der sogenannten Kondo-Temperatur Tk abgeschirmt.

3.1.1 Das Kondo-Gitter-Modell

Der Kondo-Effekt geht zuriick auf die Entdeckung eines Widerstandsminimums bei
tiefen Temperaturen in Metallen mit magnetischen Verunreinigungen. Das Minimum
konnte von J. Kondo theoretisch erkldrt werden und stellt einen Vielteilcheneffekt dar
[33]. Die stark lokalisierten f-Elektronen hybridisieren mit den Leitungselektronen,
die an den magnetischen Storstellen gestreut werden. Der dazugehorige Ein-Teilchen-
Hamilton-Operator hat folgende Form:

Hi =) eluytuo +J S5, (3.1)

ko

Der erste Term beschreibt das Leitungsband, wobei €, die Dispersion des Leitungs-
bandes darstellt und ¢ und ¢y, ein Leitungselektron mit Wellenvektor k und Spin o
erzeugen bzw. vernichten. Der zweite Term beschreibt die Wechselwirkung des Spins
S der magnetischen Verunreinigung auf einem Gitterplatz mit der Spindichte s der
Leitungselektronen an diesem Gitterplatz. J ist dabei die Austauschkopplung.
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Fiir Systeme, wie die Schwere-Fermionen-Verbindungen, in denen das gesamte Git-
ter aus magnetischen Ionen besteht, wurde dieses Modell zum Kondo-Gitter-Modell
erweitert. Thm liegt der Hamilton-Operator

Hie =Y allycuo+J > Si-s; (3.2)

ko

zu Grunde [34]. Er unterscheidet sich von Hy darin, dass tiber die Gitterpliatze ¢ der
magnetischen Ionen summiert wird. H i beriicksichtigt also mehr als eine magnetische
Verunreinigung. Unterhalb der charakteristischen Temperatur T werden, analog zu T,
die lokalen magnetischen Momente durch den Kondo-Effekt teilweise abgeschirmt. Auf
Grund dieses Effekts wird die Ausbildung eines Landau-Fermi-Fliissigkeitszustandes
in Schwere-Fermionen-Systemen bei tiefen Temperaturen erméglicht. Die lokalen f-
Momente tragen dann neben den Leitungselektronen zum Fermi-Volumen bei, das sich
demzufolge vergroBert [34].

3.2 Phaseniiberginge

Wechselt ein Stoff auf Grund einer Anderung eines externen Parameters wie z. B. Tem-
peratur, Druck oder Magnetfeld von einem makroskopischem Zustand des Systems in
einen anderen, wird dies als Phaseniibergang bezeichnet.

Phaseniibergéinge werden nach P. Ehrenfest {iber die niedrigste unstetige Ableitung
eines thermodynamischen Potenzials am Umwandlungspunkt klassifiziert. Eine Un-
stetigkeit in der Entropie S, der Magnetisierung M oder im Volumen V' kennzeichnet
somit einen Phaseniibergang erster Ordnung. Phaseniibergénge mit Unstetigkeiten in
den zweiten Ableitungen des thermodynamischen Potenzials werden als zweiter Ord-
nung oder kontinuierlich bezeichnet. Phaseniibergénge hoherer Ordnung werden héufig
als Crossover bezeichnet und spielen in der Theorie der Phaseniibergéinge keine Rol-
le. Eine allgemeine Beschreibung von Phaseniibergingen erster und zweiter Ordnung
wurde von L. D. Landau geliefert [35]. Grundlage ist die Einfiihrung eines Ordnungs-
parameters, der zwischen geordneten und ungeordneten Phasen unterscheidet, und die
Reihenentwicklung des thermodynamischen Potenzials nach Potenzen des Ordnungspa-
rameters. Der Ordnungsparameter ist nur in der geordneten Phase von null verschieden.
In einem Ferromagneten beispielsweise ist das die Magnetisierung. In Supraleitern stellt
die Paarwellenfunktion der Cooper-Paare den Ordnungsparameter dar. Eine ausfiihr-
liche Beschreibung zur Theorie der Phaseniibergénge findet sich z. B. in Ref. [36].

Phaseniibergéinge erster Ordnung

An Phaseniibergéngen erster Ordnung dndert sich der Ordnungsparameter sprunghaft,
wie zum Beispiel die Dichte beim Ubergang zwischen fliissigem und festem Aggregat-
zustand. An der Ubergangstemperatur koexistieren beide Phasen, dabei tritt latente
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Wiérme auf. Bei magnetischen Phaseniibergidngen beispielsweise treten durch die Aus-
bildung metastabiler Phasen am Ubergangspunkt Hystereseeffekte in der Magnetisie-
rung als Funktion eines duleren Magnetfeldes auf. Dieser Effekt hat in der Wechselfeld-
suszeptibilitdt xac(T) = OM(T)/OH das Auftreten eines Imaginérteils, auch Hyste-
reseanteil genannt, zur Folge. Experimentell ist diese Messgréfie deshalb gut geeignet,
um zwischen Phaseniibergéingen erster und zweiter Ordnung zu unterscheiden.

Phaseniiberginge zweiter Ordnung

In Phaseniibergéingen zweiter Ordnung tritt ein System bei Erreichen der Ubergangs-
temperatur durch spontane Symmetriebrechung in die geordnete Phase ein. Der Ord-
nungsparameter 7 verhélt sich nach der Landau-Theorie in der geordneten Phase geméafl
n = |T —T*|°5, wobei T* die Ubergangstemperatur ist. Er nimmt mit steigender Tem-
peratur ab und verschwindet stetig bei 7.

In der Landau-Theorie unberiicksichtigt sind Fluktuationen des Ordnungsparame-
ters. Wahrend der thermodynamische Mittelwert des Ordnungsparameters in der un-
geordneten Phase null ist, sind es die Fluktuationen nicht [37]. Nédhert sich das System
dem Ubergangspunkt, werden die Korrelationen zwischen den Fluktuationen langreich-
weitig. Thre typische Lingenskala, die Korrelationslinge ¢ divergiert dann am Uber-
gangspunkt mit & ~ |t|7Y, wobei t = |T'— T*|/T* und v der kritische Exponent ist.
Analog dazu divergiert auch die Korrelationszeit 7. ~ &* ~ |t|7"*. z ist der dynami-
sche kritische Exponent. In Metallen gilt beispielsweise z = 2 fiir antiferromagnetische
Ordnung und z = 3 fiir ferromagnetische Ordnung.

Diese Divergenzen sind fiir sogenannte kritische Phéanomene verantwortlich. Fluk-
tuationen am Ubergangspunkt treten dadurch auf allen Lingen- und Zeitskalen auf.
Das System wird dann als skaleninvariant bezeichnet [38]. Als Konsequenz daraus
héngen alle Messgréfien iiber ein Potenzgesetz von den externen Parametern ab. Die
sich ergebenden kritischen Exponenten charakterisieren somit das kritische Verhalten
in der Nihe eines Phaseniibergangs. Eine Ubersicht der kritischen Exponenten je nach
Dimensionalitdt und verwendeter Methode zu deren Bestimmung findet sich z.B. in
Ref. [39].

Eine weitere Eigenschaft von kontinuierlichen Phaseniibergéingen ist die Univer-
salitdt [40]. Das heifit, dass die kritischen Exponenten fiir ganze Klassen von Pha-
seniibergéngen, die in den verschiedensten physikalischen Systemen auftreten, diesel-
ben sind. Diese Universalitatsklassen sind ausschliefllich {iber die Symmetrie des Ord-
nungsparameters und die rdumliche Dimension des Systems bestimmt. Der zu Grun-
de liegende Mechanismus ist die Divergenz der Korrelationsldnge. Die Hypothese der
Existenz dieser Universalitédtsklassen wurde 1971 von Wilson durch die Renormierungs-
gruppentheorie bestétigt [41]. Die so entstandene Theorie zu Phaseniibergéngen zweiter
Ordnung wird Landau-Ginzburg-Wilson-Theorie genannt.

Wiéhrend bisher nur auf Phaseniibergidnge bei endlicher Temperatur eingegangen
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wurde, widmet sich der néchste Abschnitt den Phaseniibergéngen bei 7' = 0 - dem
Phénomen des Quantenphaseniibergangs.

3.3 Quantenkritisches Verhalten

In einigen Schwere-Fermionen-Systemen treten auf Grund konkurrierender Wechsel-
wirkungen bei tiefen Temperaturen Abweichungen vom LFF-Verhalten auf, die auf die
Existenz eines quantenkritischen Punktes (QKP) hindeuten. Dies wird im Folgenden
genauer erlautert und einige theoretische Modelle dazu kurz vorgestellt.

Neben der Kondo-Wechselwirkung, die eine Abschirmung der lokalen magnetischen
Momente bewirkt und LFF-Verhalten ermoglicht, treten in einem Kondo-Gitter zusétz-
lich Wechselwirkungen zwischen den lokalen Momenten auf. Dies kénnen einerseits
direkte Austauschwechselwirkungen zwischen den f-Orbitalen sein, aber sie werden
andererseits auch durch die Polarisation der Leitungselektronen erzeugt. Diese indirek-
te RKKY-Wechselwirkung, benannt nach Ruderman und Kittel [42] sowie Kasuya [43]
und Yosida [44], wird in quadratischer Ordnung in J durch den Hamilton-Operator

Hrxxy = Z]ijsi -S; (3.3)
1,J

dargestellt, wobei die Kopplung durch I;; = N(Eg)J?*F(krR;;) gegeben ist. R;; steht
fiir den Abstand zwischen den Gitterplatzen i und j, N(Er) beschreibt die Zustands-
dichte an der Fermikante und es gilt F'(z) = (xcosz — sinz)/z* [34].

Das Wechselspiel zwischen der Kondo-Wechselwirkung und der RKKY-Wechselwir-
kung bestimmt das Phasendiagramm eines Kondo-Gitters. Dies wurde erstmals theo-
retisch fiir eine eindimensionale Kette von Kondo-Spins durch S. Doniach gezeigt [8].
Fiir die Energieskalen gilt

1
Tk ~ exp (_W) (3.4)
und
Trxxy ~ N(Ep)J?. (3.5)

Fiir schwache Kopplung J dominiert die RKKY-Wechselwirkung, wie im 7-.J-Phasen-
diagramm in Abb. 3.1 dargestellt. Das System weist somit einen antiferromagnetischen
Grundzustand auf. Mit zunehmender Kopplung gewinnt die Kondo-Wechselwirkung
an Einfluss. Ab einem kritischen Wert Jo kommt es auf Grund der Abschirmung der
lokalen Momente zur vollstdndigen Unterdriickung des antiferromagnetischen Grund-
zustandes. Das System wechselt dann in den LFF-Zustand. An dieser Stelle tritt laut
Doniach bei T = 0 ein Phaseniibergang zweiter Ordnung auf - ein Quantenpha-
seniibergang. Die genaue Lage von Jo im T-J-Phasendiagramm ist nicht bekannt.
Dieses Modell ist gegeniiber realen Schwere-Fermionen-Systemen stark vereinfacht. Es
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|J]

Abb. 3.1: Im diesem, als Doniach-Diagramm bekannten, Phasendiagramm sind T (durchge-
zogene Linie) und Trxi ky (gestrichelte Linie) in Abhéngigkeit von der Kopplungsstérke J auf-
getragen. Im Bereich schwacher Austauschkopplung dominiert die RKKY-Wechselwirkung.
Mit zunehmender Kopplung iiberwiegt die Kondo-Wechselwirkung.

hat sich jedoch gezeigt, dass die Konkurrenz zwischen der Kondo- und der RKKY-
Wechselwirkung auch in diesen Systemen eine entscheidende Rolle fiir das Verstdndnis
quantenkritischen Verhaltens spielt.

In zahlreichen Verbindungen ist es moglich, einen Phaseniibergang zweiter Ord-
nung durch einen dufleren Parameter, der direkt mit der Kopplungsstarke J verkniipft
ist, zu einem QKP bei T" = 0 zu verschieben [3]. Solch ein Parameter kann hydro-
statischer Druck, chemische Substitution oder ein &ufleres Magnetfeld sein. Oberhalb
eines QKPs tritt bei endlicher Temperatur Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten (NFF-
Verhalten) auf. Es ist durch ungewohnliche Divergenzen von thermodynamischen und
Transportgréfen gekennzeichnet, die nicht den Vorsagen der LFF-Theorie entsprechen.
Das NFF-Verhalten ist bei tiefen Temperaturen beobachtbar und erméglicht somit den
experimentellen Zugang zu quantenkritischem Verhalten.

Zum Verstdndnis quantenkritischen Verhaltens in Schwere-Fermionen-Systemen wur-
den verschiedene Szenarien entwickelt, die nun kurz vorgestellt werden.

3.3.1 Das Hertz-Millis-Szenario

Das auf Hertz [6] zuriickgehende und von Millis [7] sowie Moriya [45] weiterentwickelte
Modell eines Szenarios fiir itinerante QKPe folgt zunéchst dem Ansatz der Landau-
Ginzburg-Wilson-Theorie. Neben den thermischen Fluktuationen des Ordnungspara-
meters werden aber Quantenfluktuationen am QKP beriicksichtigt.

Solange die quantenmechanische Energieskala der kritischen Fluktuationen hw,

20



3.3 Quantenkritisches Verhalten
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Abb. 3.2: Schematisches Phasendiagramm mit itinerantem QKP nach Hertz und Millis.
Aufgetragen ist die Temperatur T iiber einem externen Kontrollparameter §. Beim kritischen
Wert 0. befindet sich bei T' = 0 der QKP. Oberhalb von der charakteristischen Temperatur
Ty verhélt sich das System nicht-universell; die Elektronen sind vollig inkohérent. Abbildung
geméB Ref. [40].

klein ist gegeniiber der thermischen Energieskala kgT', spielt erstere bei der Betrach-
tung kritischer Phdnomene keine Rolle. Fiir Phaseniibergénge bei endlicher Temperatur
gilt generell Aiw,. — 0, da die Korrelationszeit 7. divergiert. Findet ein Phaseniibergang,
getrieben durch einen nicht-thermischen Parameter §, jedoch bei T' = 0 statt, ist die
thermische Energie null. Der Phaseniibergang wird dann durch Quantenfluktuationen
beschrieben, die auf der Heisenbergschen Unschérferelation beruhen. Im Phasendia-
gramm befindet sich oberhalb solch eines QKPs ein trichterférmiger Bereich, in dem
Quanten- und thermische Fluktuationen konkurrieren, sieche Abb. 3.2. Dieser Bereich
wird als quantenkritisch bezeichnet und ist durch NFF-Verhalten gekennzeichnet. Ent-
lang der Phasengrenzlinie der geordneten Phase ist das System bei endlicher Tempe-
ratur von klassisch-kritischen Fluktuationen bestimmt.

Mikroskopisch betrachtet entsteht im Falle eines antiferromagnetischen Systems auf
der Seite des QKPs, auf der die Kopplung schwach ist, durch die spontane Modulation
der Ladungstréagerspins itineranter Antiferromagnetismus. Es bilden sich Spindichte-
wellen aus. An diesem Spindichtewellen-QKP existieren Quasiteilchen mit endlicher
effektiver Masse m* und endlichem Streuquerschnitt. Auf der anderen, quantenme-
chanisch ungeordneten Seite liegt bei tiefen Temperaturen der LEFF-Bereich. Auch fiir
ferromagnetische Systeme wird itinerantes Verhalten vorausgesetzt.

In diesem Modell konnten zahlreiche zu erwartende Temperaturabhéngigkeiten phy-
sikalischer Groflen fiir die verschiedenen Bereiche des Phasendiagramms berechnet wer-
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den. Eine Ubersicht dazu findet sich z.B. in Ref. [34]. Eine detaillierte theoretische
Beschreibung des Hertz-Millis-Szenarios ist in Ref. [46] gegeben.

In einigen Schwere-Fermionen-Systemen, wie etwa in CeNipGey [11], konnte den
theoretischen Vorhersagen entsprechendes Verhalten nachgewiesen werden. Ein von
den Erwartungen des Hertz-Millis-Szenarios abweichendes Verhalten wurde in einem
Schwere-Fermionen-System erstmals in der Dotierungsreihe CeCug_,Au, [47] gefun-
den. Diese Verbindung weist bei x = 0.1 einen QKP auf. Messungen der inelastischen
Neutronenstreuung an CeCug_,Au, [48,49] zeigten ein w/T-Skalierungsverhalten der
dynamischen Suszeptibilitidt x(¢,w) und einen kritischen Exponenten o = 0.75 in der
Frequenz- und Temperaturabhéngigkeit von x. Auch die Verbindung YbRhySiy ldsst
sich nicht im Rahmen des Hertz-Millis-Szenarios beschreiben. Die Ergebnisse in diesen
beiden Systemen erforderten somit weitere theoretische Uberlegungen. Der Nachweis
lokaler magnetischer Momente in CeCug_,Au, legte die Vermutung nahe, dass die Ab-
schirmung durch den Kondo-Effekt auf der magnetischen Seite dieses QKPs komplett
aufgehoben wird.

3.3.2 Das Lokale-Momente-Szenario

Ein Zusammenbruch des Kondo-Effekts am QKP erfordert neben den Fluktuationen
des Ordnungsparameters die Beriicksichtigung weiterer Freiheitsgrade in der theoreti-
schen Beschreibung dieses Phdnomens. Die theoretischen Modelle zum lokalen QKP
gehen davon aus, dass am QKP die Kohérenz der Quasiteilchen aufgebrochen wird
und unabgeschirmte lokale Momente der f-Elektronen auf der einen Seite des QKPs
existieren, wiahrend auf der anderen Seite LFF-Verhalten auftritt. Dies fiithrt zu einer
sprunghaften Anderung des Fermi-Volumens am QKP. Auf der LFF-Seite, auf der die
f-Elektronen durch schwere Quasiteilchen beschrieben werden und auf Grund ihrer
Hybridisierung mit den Leitungselektronen zur Fermi-Fliache beitragen, ist das Volu-
men grofler als auf der anderen Seite des QKPs. Gleichzeitig wird eine Divergenz der
effektiven Masse am QKP erwartet. Als Ursache dieses Effekts wird die Kopplung loka-
ler Momente mit den Fluktuationen anderer lokaler Momente angesehen. Dazu wurden
folgende Modelle vorgeschlagen:

(1) Der magnetische Phaseniibergang geht einher mit einem kontinuierlichen Uber-
gang der elektronischen Anregungen zwischen lokalisiertem und delokalisiertem
Zustand [50,51].

(2) Am QKP erfolgt eine Trennung von Spin und Ladung der Quasiteilchen in soge-
nannte Spinonen und Holonen [52].

(3) Die lokalen Momente bilden eine Spinfliissigkeit auf Grund von geometrischer
Frustration [53] und der Ubergang am QKP wird als Mott-Ubergang des Systems
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der f-Elektronen interpretiert [54], wobei die Existenz einer magnetischen Phase
nicht zwingend erforderlich ist [55,56].

T EEEEEEEEEEEEEEEEEEN] T EEEEEEEEEEEEEEEEEREN]

kleines QKP grofes kleines QKP grofies
Fermi- Fermi- Fermi- Fermi-
Volumen Volumen Volumen Volumen

Abb. 3.3: Schematische Phasendiagramme verschiedener Szenarien. Links: lokaler QKP.
Rechts: itineranter QKP. Aufgetragen ist jeweils die Temperatur T iiber einem externen
Kontrollparameter §. Die Energieskala T* kennzeichnet jeweils den Ubergang von lokalen
Momenten auf der linken Seite der Linie zu Quasiteilchen, die zum Fermi-Volumen beitra-
gen, auf der rechten Seite. Ty kennzeichnet den antiferromagnetischen Phaseniibergang und
Trrr den Ubergang in den LFF-Bereich bei tiefen Temperaturen. Tj steht fiir den Ubergang
von einem voOllig inkohédrenten Zustand der lokalen Momente bei hoher Temperatur in ein
Zwischenstadium, in dem die Kondo-Abschirmung teilweise einsetzt.

Am lokalen QKP &ndert sich das Fermi-Volumen bei T' = 0 sprunghaft. Da die f-
Elektronen auf der Seite schwacher Kondo-Wechselwirkung nicht zur Fermi-Flache bei-
tragen, ist das Volumen dort klein. Auf der anderen Seite hybridisieren die f-Elektronen
mit den Leitungselektronen und liefern somit einen Beitrag zur Fermi-Flédche, der das
Volumen vergroflert. Bei endlicher Temperatur wird der Sprung des Fermi-Volumens
thermisch verbreitert. Es ist ein Crossover vom einen in das andere Regime zu erwarten.
In den beiden Phasendiagrammen in Abb. 3.3 ist dieser Ubergang durch die Linie T*
gekennzeichnet. Im linken Phasendiagramm ist ein lokaler antiferromagnetischer QKP
geméfB Modell (1) dargestellt. Der Magnetismus wird genau dort zu 7' = 0 unterdriickt,
wo auch die Energieskala T™ verschwindet. Die quantenkritischen Fluktuationen enthal-
ten nicht nur die Fluktuationen des magnetischen Ordnungsparameters sondern auch
solche, die mit dem Zusammenbruch des Kondo-Effekts in Verbindung gebracht wer-
den. Im rechten Bild dagegen sind diese beiden Energieskalen unabhéngig voneinander.
Innerhalb der magnetischen Phase tritt ein Ubergang von kleinem zu grofiem Fermi-
Volumen auf. Auf beiden Seiten des QKPs ist das Fermi-Volumen somit grof. Daraus
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folgt, dass der Antiferromagnetismus zwischen 7" und dem QKP itineranter Natur ist
und in die Kategorie der Hertz-Millis-Theorie fillt. Nach Modell (3) sollte ein QKP,
unabhéngig von einer magnetischen Phase, jedoch genau bei dem Wert des Kontroll-
parameters ¢ auftreten, an dem sich das Fermi-Volumen #ndert, also 7% — 0 geht.
Somit konnten im rechten Phasendiagramm zwei QKPe verschiedener Natur auftreten.
Ein Ubergang von itinerantem Antiferromagnetismus zu einem durch lokale Momente
erzeugten kann jedoch auch véllig kontinuierlich verlaufen [57].

3.4 Unordnungsphinomene

Eine Ursache fiir Unordnung im Kristallgitter metallischer Verbindungen ist das geziel-
te Dotieren mit einem zusétzlichen Element. Dotierung wird eingesetzt um z. B. das
Gittervolumen zu beeinflussen. Dazu werden Teile einer Atomsorte durch kleinere oder
groflere Atome ersetzt. Auf Grund einer meist zufilligen, statistischen Verteilung im
Kristallgitter erhoht sich zum einen der Restwiderstand. Zum anderen koénnen, etwa
auf Grund zusétzlicher Einfliisse auf die magnetische Struktur eines Stoffes, Effekte mit
kurzreichweitiger Ordnung einsetzen. Im Folgenden wird auf solche Effekte eingegan-
gen, die im Zusammenhang mit quantenkritischem Verhalten von Interesse sind. Die
theoretische Beschreibung von Unordnungsphdnomenen stellt eine grofle Herausforde-
rung dar und ist dementsprechend auch nicht einheitlich und frei von Kontroversen.

3.4.1 Spinglaser

Spingléser besitzen eine gewisse Analogie zu Gléasern. Eine gefrorene, unterkiihlte Fliis-
sigkeit wird als Glas bezeichnet. Dieser amorphe Zustand entsteht iiblicherweise durch
rasches Abkiihlen einer Schmelze, so dass fiir den Kristallisationsprozess nicht geniigend
Zeit verbleibt [58]. Wihrend in Gldsern also die ungeordnete Phase daran gehindert
wird, beim Abkiihlen in eine langreichweitige kristalline Ordnung iiberzugehen, werden
in Spinglésern die Spins bzw. magnetischen Momente daran gehindert, eine langreich-
weitige magnetische Ordnung auszubilden. Die Spins werden eingefroren. Dieser Effekt
héngt aber nicht wie in Glasern von der Abkiihlgeschwindigkeit ab.

Wichtige Voraussetzungen zur Entstehung eines Spinglases sind die zufillige An-
ordnung von Storstellen im System sowie die Existenz verschiedener Kopplungsarten,
die den Einfrierprozess zu einem kooperativen Phénomen machen. Sind diese beiden
Voraussetzungen erfiillt, ist Frustration die direkte Konsequenz [59]. Die magnetischen
Momente werden, auf einer makroskopischen Zeitskala betrachtet, unterhalb der Spin-
glastemperatur T} eingefroren.

Detaillierte theoretische Beschreibungen von Spingléasern erweisen sich auf Grund
der kurzreichweitigen Ordnung als schwierig [60]. Experimentell konnten jedoch einige
charakteristische Phinomene gefunden werden. So zeichnet sich der Ubergang in die
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Spinglasphase bei T durch ein scharfes, frequenzabhingiges Maximum in der Wechsel-
feldsuszeptibilitiat aus, wie erstmals von Cannella und Mydosh [61] beobachtet. Auch
zeigen sich Remanenz [62] und Hysterese [63] unterhalb des Einfrierens in Messungen
der Magnetisierung in kleinen Feldern. Diese Effekte sind darauf zuriickzufiihren, dass
es sich bei der Spinglasphase um einen metastabilen, irreversiblen Zustand handelt.

Es gibt keine eindeutige Definition zur Klassifizierung eingefrorener Zustidnde als
Spinglas. Zwar sollten folgende Eigenschaften erfiillt sein [60]:

e cingefrorene Momente unterhalb des Ubergangs, verbunden mit einem frequenz-
abhéngigen Peak in der Suszeptibilitit,

e das Fehlen von periodischer langreichweitiger magnetischer Ordnung,

e Remanenz und magnetische Relaxation unterhalb des Ubergangs auf makrosko-
pischen Zeitskalen bei Anderung des Magnetfeldes,

es ist jedoch nicht festgelegt, ob z. B. die Grofle der magnetischen Momente oder die Art
der Wechselwirkung unter ihnen relevant ist. Die in Unterabschnitt 3.4.3 beschriebenen
Clusterglas-Zustinde werden teilweise ebenfalls als Spingléser bezeichnet.

Als klassische Spingliser gelten Edelmetalle, in die wenige Prozent von Ubergangs-
metallionen, wie z. B. Fe oder Mn, dotiert wurden. In diesen Materialien kommt es auf
Grund der Storstellen zu einer Frustration der Spins, die versuchen sich teilweise ferro-
und teilweise antiferromagnetisch auszurichten [64]. Aber auch in Isolatoren wie z. B.
Eu,Sr;_,S [65] und Oxiden [66] kann Spinglasverhalten beobachtet werden.

Auch Schwere-Fermionen-Systeme, die Unordnung aufweisen, zeigen oft spinglas-
artiges Verhalten, selbst wenn sie sich nicht in der Nédhe einer magnetisch geordneten
Phase befinden, wie z.B. Y,_,U,Pd; [67], UCu;_,Pd, [68] oder URhyGe, [69]. Auf
Grund des Wechselspiels zwischen Unordnung, lokalen magnetischen Momenten und
der durch die RKKY-Wechselwirkung erzeugten Frustration ist dieses Verhalten an
sich nicht unerwartet. Allerdings sind die Ubergangstemperaturen in den eingefrore-
nen Zustand, in Anbetracht der hohen Konzentration magnetischer Momente, iiberra-
schend niedrig. Eine mogliche Erklarung dafiir ist die Kondo-Abschirmung durch die
Leitungselektronen, die einen paramagnetischen Zustand bevorzugt. Daraus ergibt sich
die Idee, dass ein QKP zwischen einer Spinglasphase und einem Schwere-Fermionen-
Paramagneten der Ursprung des NFF-Verhaltens in diesen Verbindungen sein kénn-
te [70]. Moglicherweise ist die Beriicksichtigung des Spinglaszustandes notwendig, um
ein vollstandiges theoretisches Bild des NFF-Verhaltens in diesen Systemen zu erhalten.
Schwere-Fermionen-Systeme sollten z. B. mittels Dotierung an einen QKP bei T' = 0
gebracht werden konnen. Generell ist zu erwarten, dass solch ein von Unordnung getrie-
bener QKP komplizierter zu beschreiben ist als ein QKP in reinen Systemen. Neuere
theoretische Arbeiten [71-73] schlagen Szenarien vor, in denen die Phaseniiberginge
verschmieren konnen. In dem Fall wird es eventuell unmoglich, die genaue Position
eines QKPs zu bestimmen.
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3.4.2 Griffiths-Phasen

Der Begriff der Griffiths-Phase geht zuriick auf R. B. Griffiths [74]. Demnach befindet
sich ein verdiinnter Ferromagnet in der Néhe eines klassischen kritischen Punktes in der
Griffiths-Phase, wenn seine Temperatur oberhalb seiner Ordnungstemperatur aber un-
terhalb der Ordnungstemperatur des entsprechenden reinen Ferromagneten liegt [75].
Dieser Bereich zeichnet sich durch Divergenzen in der freien Energie aus, den soge-
nannten Griffiths-Singularitdten. Im Modell fiir klassische Systeme sind diese Singula-
ritdten relativ schwach, so dass sie in thermodynamischen Messgrofien experimentell
nicht nachzuweisen sind. In Quanten-Griffiths-Phasen ist dieses Phédnomen deutlich
starker ausgeprigt und es existieren mittlerweile einige theoretische Modelle zu deren
Beschreibung [70].

Im Falle einer elektronischen Quanten-Griffiths-Phase [76] fluktuieren lokale ma-
gnetische Momente, die iiber die Kondo-Wechselwirkung mit der Kopplungsstiarke J;
an einen See aus Leitungselektronen gekoppelt sind. Die Energieskala, die die Dynamik
der lokalen Momente bestimmt, ist die Kondo-Temperatur Tk . Sie héngt exponentiell
vom Produkt der Kopplungsstirke und der Zustandsdichte an der Fermi-Kante ab.
Hier gilt Tk ~ exp(—1/p;J;), wobei p; die lokale Zustandsdichte der Leitungselektro-
nen beschreibt. Der exponentielle Ausldufer der Verteilung von 1/p;J; fithrt zu einer
Verteilung von Kondo-Temperaturen gemif der Verteilungsfunktion P(Ty) ~ Tg .
Daraus resultiert eine Ansammlung von weitestgehend unabhéngigen Kondo-Spins, de-
ren charakteristische Energieskalen einer Verteilung nach dem Potenzgesetz folgen.

Magnetische Quanten-Griffiths-Phasen treten ganz analog dazu auf [70]. In der
Néhe eines QKP koénnen auf Grund von Unordnung rédumliche Fluktuationen auftre-
ten. Diese Fluktuationen erzeugen kleine Bereiche des geordneten Zustands in einem
System, das sich komplett in der ungeordneten Phase befindet (oder auch kleine un-
geordnete Bereiche in der ansonsten geordneten Phase). Im einfachsten Fall nicht-
korrelierter Unordnung entspricht die Wahrscheinlichkeit, einen solchen geordneten Be-
reich oder auch Cluster mit einem bestimmten Volumen V' zu erhalten, der Funktion
P(V) ~ exp(—cV). ¢ ist eine von der Stérke der Unordnung abhéngige Konstante.
Jeder Cluster hat ein magnetisches Gesamtmoment. Im Falle eines ferromagnetischen
Ubergangs ist dieses Moment proportional zur GroBe bzw. zum Volumen V des Clus-
ters. Es findet ein Quantentunnelprozess zwischen Bereichen mit entgegengesetzter
Gesamtmagnetisierung statt. Weil der Tunnelmechanismus einzelnen Spins unterliegt,
ist die Gesamttunnelrate A ~ wgexp(—bV') eines Clusters exponentiell abhéngig von
der Anzahl seiner Spins bzw. seinem Volumen V. b ist dabei eine vom Tunnelmechanis-
mus abhéngige Konstante und wg eine Abschneidefrequenz. Die Tunnelrate gibt an, wie
grof3 die Energieliicke zwischen dem Grundzustand und dem ersten angeregten Zustand
eines Clusters ist.

Interessanterweise wird die exponentiell kleine Wahrscheinlichkeit grofier Cluster
durch die exponentiell grofen Tunnelzeiten zwischen den Zustéinden kompensiert, so
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dass die Verteilung der Energieaufspaltungen gegeben ist durch:
P(A) ~ /dVP(V)cS[A — wpexp(—bV)] ~ A>T, (3.6)

wobei o = ¢/b ist [70].

Das Ergebnis ist also eine Verteilung unabhéngig fluktuierender Gesamtmomen-
te der Cluster, deren Frequenzen nach einem Potenzgesetz verteilt sind. Somit zeigt
sich, dass elektronische und magnetische Quanten-Griffiths-Phasen beide durch eine
Ansammlung fluktuierender Momente beschrieben werden. Deren Energieskalen sind
jeweils nach einem Potenzgesetz verteilt, obwohl die mikroskopischen Ursachen unter-
schiedlicher Natur sind.

Aus der Verteilung der Energieskalen folgen direkt die thermodynamischen Eigen-
schaften. So sind Quanten-Griffiths-Phasen charakterisiert durch Divergenzen nach ei-
nem Potenzgesetz, etwa durch

o Tt (3.7)

X(T) ~
Der Exponent « ist dabei nicht universell und abhéngig von der Stédrke der Unord-
nung. NFF-Verhalten driickt sich durch Exponenten kleiner als eins aus. In Schwere-
Fermionen-Systemen wurden Werte fiir o zwischen 0.5 und 1 beobachtet [3,77]. Ist
a = 1, tritt eine logarithmische Divergenz auf. In dotierten Halbleitern wurden stérke-
re Divergenzen mit o ~ 0.3 — 0.4 gefunden [78]. Eine mogliche Erklarung fiir die-
sen Trend ergibt sich aus der Stabilitdt der lokalisierten magnetischen Momente in
Schwere-Fermionen-Systemen, wéihrend in Halbleitern lokalisierte Momente erst durch
die Unordnungsfluktuationen induziert werden.
Die Thermodynamik von Quanten-Griffiths-Phasen kann durch die Skalierung we-
niger physikalischer Groflen mit der Temperatur ermittelt werden. In einem Zufalls-
Quanten-Ising-Modell [79,80] gilt fiir die Suszeptibilitat

(3.8)

wobei u(T") das mittlere magnetische Moment pro Cluster und n(7") die Anzahl aktiver
Cluster ist. Gleichzeitig gilt fiir die spezifische Wirme

c(T) ds

7~ 7w mit S(T) ~n(T)n2. (3.9)

Daraus folgt fiir eine eindimensionale, zufillige Ising-Kette ein Sommerfeld-Wilson-

Verhiltnis
Ry ~ TCX(<TT)) N {m <%>r | (3.10)
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Fir T' — 0 divergiert Ry logarithmisch.
Das Sommerfeld-Wilson-Verhéltnis ist ein Maf}, um das magnetische Moment der
Cluster und damit ihre typische Grole abzuschétzen, da sich die Cluster-Anzahl, die in
beiden thermodynamischen Gréflen auftritt, herauskiirzt. Es wird erwartet, dass dieses
Ergebnis auch in hoheren Dimensionen seine Giiltigkeit hat [70]. Unter der Annahme,
dass das Moment der Cluster mit deren Grofle anwichst, sollte Ry fiir 7' — 0 langsam
divergieren. Die exakte experimentelle Bestimmung des Sommerfeld-Wilson-Verhéltnis-
ses ist schwierig. Dennoch stellt sie eine geeignete Moglichkeit dar, die Anwendbarkeit
des Szenarios der magnetischen Quanten-Griffiths-Phase auf reale Systeme zu priifen.
Des Weiteren kann ein Zusammenhang zwischen der Groflie der Cluster in der
Quanten-Griffiths-Phase und der zu beobachtenden Entropie hergestellt werden. Weil
in einer magnetischen Quanten-Griffiths-Phase grofie Cluster zwischen zwei Magnetisie-
rungszustinden tunneln, betrégt die verfiigbare Entropie pro Cluster Seyster = kp1In 2.
Die anderen mikroskopischen Freiheitsgrade sind eingefroren. Ist Ngyser die Anzahl
aller Cluster, so lasst sich die Gesamtentropie abschétzen als S ~ NusterSciuster- FUT

die Entropie pro Spin gilt dann:
S Nauster g Netuster

spins cluster
Nspins Nspins Nspins

kpln2, (3.11)

wobei Ngpins die Anzahl aller Spins ist. Somit wird die Entropie pro Spin umso stérker
reduziert, je grofler die auftretenden Cluster sind und daher die Anzahl an Clustern im
System abnimmt. In bisherigen Kandidaten unter den Schwere-Fermionen-Verbindung-
en fiir Griffiths-Verhalten [3,77] wurden molare Spinentropien in der GréBenordnung
von R = kgN, gefunden, was fiir sehr kleine Cluster spricht. Daher ist in diesen Sys-
temen vermutlich eher von einer elektronischen Quanten-Griffiths-Phase auszugehen,
in der einzelne Kondo-Spins fluktuieren.

Die Frage, ob Quanten-Griffiths-Phasen iiberhaupt in einem experimentell beob-
achtbaren Temperaturbereich auftreten, wird kontrovers diskutiert [81-83]. Im We-
sentlichen héngt die Beobachtbarkeit von den Annahmen iiber die Stérke der Dissipa-
tion im System ab [72]. Im Ising-Modell wird ein QKP durch Unordnung exponentiell
ausgeschmiert, wobei die Phasengrenzlinie auch im Ausldufer der magnetischen Phase
zweiter Ordnung bleibt. Auf Grund des Auslédufers ist hier eine Quanten-Griffiths-
Phase nicht beobachtbar. Betrachtet man jedoch einen Magneten mit Heisenbergscher
Spin-Symmetrie, sollte der QKP nicht ausgeschmiert werden [73]. Auf seiner unma-
gnetischen Seite werden deutliche Divergenzen nach dem Potenz-Gesetz erwartet. Die
Quanten-Griffiths-Phase bleibt bis zu tiefsten Temperaturen stabil.

3.4.3 Clusterglas-Phasen

In den theoretischen Betrachtungen von Quanten-Griffiths-Phasen in der Néhe eines
QKPs in Abschnitt 3.4.2 wurden generell keine Wechselwirkungen zwischen den Clus-
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Abb. 3.4: Schematische Darstellung der Ausbildung einer Clusterglas-Phase als Auslaufer
einer magnetische Phase im Heisenberg-Modell auf Grund magnetischer Wechselwirkungen
zwischen den Clustern. Aufgetragen ist die Temperatur 7" iiber einem Unordnungsparameter
g. Bedeutung der Linien: blau gestrichelt fiir die Phasengrenzlinie einer geordneten Phase
ohne Beriicksichtigung der RKKY-Wechselwirkung zwischen den Clustern, rot durchgezogen
fiir den Verlauf unter Beriicksichtung der RKKY-Wechselwirkung, griin gepunktet fiir den
theoretischen Verlauf der Phasengrenze eines reinen Systems. Der rot schraffierte Bereich
stellt die Clusterglas-Phase dar. Entnommen aus Ref. [71].

tern beriicksichtigt, sondern lediglich Wechselwirkungen mit den Leitungselektronen.
Nach der Argumentation von Dobrosavljevi¢ und Miranda [71] ist diese Betrachtungs-
weise unvollstdndig, weil in itineranten Systemen die magnetischen Momente immer
tiber die langreichweitige RKKY-Wechselwirkung interagieren [84]. Daraus folgt, dass
selbst die Dynamik von rdumlich weit von einander getrennten Clustern nicht als un-
abhéangig betrachtet werden kann. Die Beriicksichtigung der RKKY-Wechselwirkung
fithrt zu einer zusétzlichen Dédmpfung der Dynamik der Cluster bis hin zum Einfrie-
ren in einem Clusterglas-Zustand, wie es in Abb. 3.4 dargestellt ist. Der Parameter ¢
ist ein Maf fiir die Unordnung im System und unterdriickt dessen magnetische Ord-
nung. Die gestrichelte, blaue Linie stellt den Fall dar, dass die RKKY-Wechselwirkung
nicht beriicksichtigt ist. Sie fithrt fiir 7" — 0 zu einem QKP. Die durchgezogene, rote
Linie kennzeichnet den Verlauf der Phasengrenzlinie unter Einbeziehung der magneti-
schen Wechselwirkung zwischen den Clustern, in deren Auslaufer sich eine Clusterglas-
Phase (schraffierter Bereich) ausbildet, die die Quanten-Griffiths-Phase iiberlagert. Der
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3 Physikalische Grundlagen

Griffiths-Exponent ov = d/z nimmt ab, je néher sich das System an der langreichweitig
magnetisch geordneten Phase befindet. d ist die Dimensionalitdt des Ordnungsparame-
ters und z der dynamische Exponent des Systems. Der violette Bereich kennzeichnet
die iiberlagerte Quanten-Griffiths-Phase zwischen @ = 0 und o = 1. Hinreichend grofle
Cluster kénnen auch schon im Bereich bis a@ = 2 einfrieren. Der Dampfungsexponent
g9 = 2 — « ist auf Grund der magnetischen Wechselwirkung im Bereich 0 < a < 2
groBer als null.
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Kapitel 4

Yb(Rhy_xMx)2Sio

Quantenkritisches Verhalten in Schwere-Fermionen-Systemen wurde in der Vergangen-
heit im Wesentlichen an Ce-Systemen untersucht. Ein Grund dafiir ist unter anderem
die im Vergleich zu Yb-Verbindungen leichtere Herstellung der Proben. Als bedeu-
tende Beispiele sind hier CeCuySip [5] und CeCug_yAuy [47] zu nennen, aber auch
CePdsSi, [10] sowie CeColnj [85]. Seit einiger Zeit wird vermehrt nach Yb-Systemen ge-
sucht, die sich in der Ndhe eines QKP befinden. Auf Grund der Elektron-Loch-Analogie
zwischen den elektronischen Konfigurationen des Ce3"-Zustandes mit einem Elektron
in der 4 f-Schale und des Yb3"-Zustandes mit einer bis auf ein Elektron gefiillten 4 f-
Schale ergibt sich eine interessante Alternative, die Physik in der Nahe eines QKPs
zu studieren. In Yb-Systemen verringert sich die Austauschwechselwirkung zwischen
den lokalen Momenten der 4 f-Elektronen und den Leitungselektronen mit steigendem
Druck. Somit ist es moglich, ein nicht-magnetisches Yb-System unter Druck in einen
magnetischen Zustand zu zwingen und dessen Entwicklung in der Ndhe eines QKPs zu
beobachten.

Die Verbindung YbRhsSi, hat sich in den letzten Jahren als Prototyp unter den
auf Yb basierenden Schwere-Fermionen-Systemen zur Untersuchung quantenkritischen
Verhaltens herausgestellt. Auf Grund seiner unmittelbaren Néhe zu einem QKP und
dem Vorteil, dass es sich um eine stéchiometrische Verbindung handelt, die zudem
in sehr guter Qualitédt hergestellt werden kann, ist YbRhySis ideal geeignet neue Er-
kenntnisse auf dem Gebiet der stark korrelierten Elektronensysteme zu erbringen. Des
Weiteren ldsst sich das quantenkritische Verhalten in YbRhsSis nicht im etablierten
Modell des Hertz-Millis-Szenarios erkldaren. Ziel ist durch genauere Untersuchungen
einen Beitrag zum Verstédndnis eines lokalen QKPs zu leisten.

Im Folgenden werden zunéchst bisher bekannte, charakteristische und in Bezug auf
diese Arbeit relevante Eigenschaften von YbRhsySi; zusammengestellt. Anschlieend
werden die Ergebnisse dieser Arbeit prisentiert. Zum einen wird das quantenkritische
Verhalten von YbRhySis untersucht. Zum anderen wird gezeigt, welchen Einfluss die
Dotierung von Ir oder Co auf dem Rh-Platz auf das Phasendiagramm hat.
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4 Yb(RhyMy)5Sis

4.1 Das System YbRh,Si; - Einfithrung

YbRh,Si, kristallisiert in der tetragonal-raumzentrierten Struktur, die der Raumgrup-
pe I4mmm zuzuordnen ist. Die Kristallstruktur ist in Abb. 4.1 schematisch dargestellt.
Es besteht eine deutliche Anisotropie zwischen der tetragonalen ab-Ebene und der c-
Richtung des Kristalls, mit den Gitterparametern a = 9.01 A und ¢ = 9.86A. Im
Nullfeld ordnet YbRhySis bei sehr tiefer Temperatur von T = 70mK antiferroma-
gnetisch, wobei das magnetische Moment mit nur etwa 10~3up/Yb sehr klein ist [86].

Abb. 4.1: Tetragonal-raumzentrierte Kristallstruktur von YbRhoSiy

Durch Anlegen eines kleinen dufleren Magnetfeldes von B, = 0.06 T in der tetra-
gonalen Ebene (H L ¢) wird die magnetische Ordnung vollstindig unterdriickt. Ent-
lang der magnetisch hérteren Richtung (H||¢) wird dazu ein Feld von B, = 0.66 T
benotigt [87].

Aus Messungen der inelastische Neutronenstreuung an YbRhySis hat sich erge-
ben, dass der achtfach entartete Grundzustand der Yb3*-Ionen durch das Kristallfeld
entsprechend dem Kramers-Theorem in vier Duplett-Zustinde aufgespalten wird [88].
Dabei sind der Grundzustand und die angeregten Niveaus deutlich voneinander sepa-
riert. Es ergibt sich ein Niveau-Schema mit Energien von 0, 17, 25 und 43 meV fiir die
vier Zustande.

YbRh,Sis weist am kritischen Feld B, bei T' = 0 einen magnetfeld-induzierten QKP
auf. Vom antiferromagnetischen Zustand wird das System durch Anlegen eines Magnet-
feldes in einen LFF-Zustand getrieben. Im Magnetfeld-Temperatur-Phasendiagramm
tritt oberhalb des QKPs in einem trichterférmigen Bereich NFF-Verhalten auf. Dies
aufert sich in einer weitestgehend linearen Temperaturabhéngigkeit des elektrischen
Widerstands [89], wie es in Abb.4.2 A fiir B||c gezeigt ist. Wahrend der Exponent
der Temperaturabhéangigkeit innerhalb der antiferromagnetischen Phase und des LFF-
Bereichs 2 ist, nimmt er im iibrigen Bereich des Phasendiagramms den Wert 1 an.
Weiterhin zeigt der Koeffizient AC/T des Beitrags der 4f-Elektronen zur spezifi-
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4.1 Das System YbRh,Sis - Einfithrung
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Abb. 4.2: A Exponent ¢ der Temperaturabhéingigkeit des elektrischen Widerstands p =
po + A-T¢ durch Farbkodierung im B-T-Phasendiagramm dargestellt. Entnommen aus Ref.
[89]. B Beitrag der 4 f-Elektronen in YbRhySiy zum Koeffizienten der spezifischen Wérme auf
einer logarithmischen Temperaturskala. Die Linie kennzeichnet die log(7p/T")-Abhéngigkeit
mit Tp = 25 K. Im Inset ist die magnetische Entropie in Einheiten von RIn2 aufgetragen.
Entnommen aus [90].

schen Wérme unterhalb von etwa 10 K einen logarithmischen Temperaturverlauf, dar-
gestellt in Abb.4.2B. Eine Interpolation dieses Verhaltens ergibt einen Wert von
Ty = 25K, der als charakteristische Temperatur der Spin-Fluktuationen interpretiert
werden kann. Aus der Entropie, wie sie im Inset von Abb. 4.2 B gezeigt ist, lasst sich die
Einzelionen-Kondo-Temperatur Ty des Duplett-Grundzustandes im Kristall auf einen
Wert abschétzen, der mit Tj iibereinstimmt. Dieses Verhalten wurde bereits in vielen
anderen Schwere-Fermionen-Systemen in der Néhe eines QKP beobachtet [91].

YbRh,Sis mit einem nominellen Ge-Anteil von 5% anstelle von Si befindet sich noch
dichter am QKP als reines YbRhySis. In dieser Verbindung wurde eine Divergenz des
Griineisenparameters I'; dem dimensionslosen Verhéltnis von thermischer Ausdehnung
zu spezifischer Wirme, mit ' ~ 777 beobachtet [9]. Im Hertz-Millis-Modell wird eine
Divergenz mit einem Exponenten von -1 erwartet. Der Sommerfeld-Koeffizient 7 der
spezifischen Wirme als Funktion von (B — B..) divergiert bei Annidherung an den QKP
von der LFF-Seite her starker als logarithmisch, was ebenfalls gegen das Hertz-Millis-
Szenario spricht [89)].
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4 Yb(RhyMy)5Sis
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Abb. 4.3: Magnetisierung M von YbRhoSis in Abhéngigkeit von der Feldstdrke B. Links:
M (B) fiir kleine Magnetfelder bei drei verschiedenen Temperaturen 7". Die Messungen zeigen
eine Steigungsidnderung, die mit zunehmender Temperatur zu héheren Feldern verschiebt
und verbreitert. Im Inset ist die Wechselfeldsuszepitibilitit x'(7T') gezeigt, die auf Grund
der Steigungsénderung in M ein Maximum aufweist. Entnommen aus Ref. [23]. Rechts:
M (B) unter hydrostatischem Druck im gréeren Feldbereich bei konstanter Temperatur von
T = 50mK fiir drei verschiedene Driicke. Bei Normaldruck wird ab etwa 10T ein Abflachen
der Kurve beobachtet, welches unter Druck zu kleineren Feldern verschiebt. Im Inset ist eine
Vergroflerung des Bereichs kleiner Felder gezeigt. Entnommen aus Ref. [92].

Die isotherme Magnetisierung von YbRhsSiy als Funktion des Magnetfeldes zeigt
eine deutliche Steigungsénderung bei etwa 50 mT bei tiefer Temperatur, die mit steigen-
der Temperatur zu héheren Feldern verschiebt und sich verbreitert. Dementsprechend
tritt in der Suszeptibilitdt in Abhédngigkeit von der Temperatur bei konstantem Ma-
gnetfeld ein breites Maximum auf. Im linken Graph in Abb. 4.3 ist dieses Verhalten der
Magnetisierung M (B) fiir verschiedene Temperaturen gezeigt. Der Pfeil symbolisiert
eine Messung der Suszeptibilitit x(7'), die im Inset gezeigt ist. Die dort eingezeichneten
Punkte ergeben sich aus der Ableitung der Magnetisierung. Des Weiteren zeigt die Ma-
gnetisierung, wie rechts in Abb. 4.3 gezeigt, im hohen Feld bei etwa 10T ein erneutes
Abflachen der Kurve. Dies deutet auf eine magnetfeld-induzierte Unterdriickung des
Kondo-Effekts hin. Im entsprechenden Inset ist dargestellt, wie der antiferromagneti-
sche Ubergang unter Druck zu hoheren Feldern verschoben wird (schwarze Pfeile). In
der Messkurve bei p = 1.28 GPa ist ein weiterer Knick zu erkennen (offener Pfeil), der
etwa bei 50 mT auftritt.

Eine weitere bemerkenswerte Eigenschaft von YbRh,Si, ist die erstmalige Beob-
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4.1 Das System YbRh,Si, - Einfiihrung

achtung eines Signals in der Elektronen-Spin-Resonanz (ESR) in einem Kondo-Gitter-
System unterhalb der Kondo-Temperatur [93]. Typischerweise verursachen die Spin-
fluktuationsraten der Kondo-Ionen in diesen Systemen eine sehr grofie ESR-Linienbreite,
so dass kein Signal detektiert werden kann. Eine systematische Untersuchung von
Kondo-Gitter-Systemen hat jedoch ergeben, dass ferromagnetische Fluktuationen in
diesen Systemen ein ESR-Signal erzeugen [94].

In YbRhySis; wurden bereits einige Hinweise gefunden, dass die quantenkritischen
Fluktuationen eine starke ferromagnetische Komponente haben, die das Verhalten bei
B > B, dominiert [95]. So ist das Sommerfeld-Wilson-Verhéltnis mit einem Wert von
20 stark erhoht. Die Suszeptibilitat x(77) divergiert im Nullfeld oberhalb von 0.3 K. Die
Pauli-Suszeptibilitiat yo(B) divergiert im LFF-Regime bei Anndherung an den QKP.
Das Verhiltnis A/yq ist feldunabhéngig, wobei A der Koeffizient des quadratischen
Terms von p(7T') ist. Weiterhin deutet das konstante Korringa-Verhéltnis auf Grund
seines kleinen Wertes auf die Existenz ferromagnetischer Fluktuationen hin [96].

Diese Ergebnisse zeigen, dass YbRhySis ein vielféaltiges und interessantes Phasen-
diagramm in der Néahe eines QKP aufweist. Die Anomalien in Magnetisierungs- und
Suszeptibilitdtsmessungen deuten zusammen mit den Ergebnissen der Hall-Effekt-Ex-
perimente, die im néchsten Abschnitt zusammengefasst werden, auf eine zusétzliche
Energieskala im Phasendiagramm hin.

4.1.1 Hall-Effekt

Ausgehend von den unkonventionellen Szenarien fiir quantenkritisches Verhalten in
Schwere-Fermionen-Systemen, die eine Lokalisierung der f-Elektronen am QKP er-
warten, ergibt sich als Konsequenz ein Sprung im Fermi-Volumen als Funktion eines
externen Kontrollparameters von einer Seite des QKP zur anderen. Da der Hall-Effekt
auf eine Anderung des Fermi-Volumens als Funktion des Magnetfeldes empfindlich rea-
gieren sollte [52], wurden entsprechende Messungen an YbRh,Sis vorgenommen [12].
Dazu wurden zwei Experimente durchgefiithrt. Zunéchst wurde die Hall-Spannung
Vi senkrecht zum entlang der c-Richtung des Kristalls angelegten Magnetfeld B,
und zur Stromrichtung gemessen. Daraus ergibt sich der Hall-Widerstand pp, siehe
Abb. 4.4 A. Es wurde in Abhéngigkeit von der Temperatur jeweils ein Magnetfeld By
gefunden, bei dem py(Bj) eine Steigungsidnderung des sonst linearen Verlaufs erfihrt.
Je tiefer die Temperatur ist, desto schérfer ist dieser Ubergang ausgeprigt. Er lisst
sich durch die Anpassung des Integrals einer empirischen Crossover-Stufenfunktion

Ay — 4
1+ (B%Y

bestimmen [12]. Nach der Integration ist B, das Crossover-Feld, bei dem die Stei-
gungsanderung auftritt. A; und A, entsprechen der Anfangs- bzw. der Endsteigung

f(B,T)=A; - (4.1)

der Messkurven, p ist ein Mass fiir die Schiirfe des Ubergangs.
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4 Yb(RhyMy)5Sis
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Abb. 4.4: A Normaler Hall-Widerstand py aufgetragen iiber dem senkrecht zur Stromrich-
tung [ angelegten Magnetfeld B; fiir fiinf Temperaturen. Die Linien ergeben sich aus der
Anpassung einer Crossover-Funktion. Fiir 7 = 75 mK ist die Ableitung Ry der Crossover-
Funktion gezeigt (rechte Achse). B Linearer Hall-Koeffizient Ry aufgetragen iiber dem in
Stromrichtung angelegten Magnetfeld By fiir vier Temperaturen, jeweils normiert auf die
Werte am Crossover-Feld By. Ry entspricht der Anfangssteigung von pg(B;) bei dem je-
weils zusitzlich angelegten Kreuzfeld By. Entnommen aus Ref. [12]

Als zweites Experiment wurde mit gekreuzten Magnetfeldern gemessen. Dafiir wur-
de neben einem kleinen Feld § B; in c-Richtung zusétzlich ein Feld Bs in Richtung des
Stromflusses I angelegt und variiert, siche Abb.4.4B. So lésst sich die Anfangsstei-
gung des Hall-Widerstandes, der Hall-Koeffizient Ry, als Funktion von B, bestimmen.
Hieraus ergibt sich jeweils eine Stufenfunktion, an die f(B,T") direkt angepasst werden
kann.

Die beobachteten Anomalien aus beiden Experimenten ergeben im B-T-Phasendia-
gramm eine neue Crossover-Linie, die zusétzlich zu der antiferromagnetischen Phasen-
grenzlinie und dem Ubergang in den LFF-Bereich jenseits des QKPs auftritt. Diese
Linie endet ebenfalls am QKP und wurde zunéchst als Hall-Linie bezeichnet, da sie
erstmals aus den Hall-Effekt-Messungen ermittelt wurde. Im Folgenden wird sie hier
als T*-Linie behandelt. Die zunehmende Schérfe der Uberginge bei sinkender Tem-
peratur deutet auf einen Sprung des Hall-Koeffizienten bei T" = 0 hin, welcher durch
einen Sprung des Fermi-Volumens zu erkléren wire.

Ausgehend von den Hall-Effekt-Messungen an YbRh,Sis stellt sich die Frage, ob
T*(B) eine Energieskala darstellt. In dem Fall wiire 7%(B) die Signatur der Anderung
des Fermi-Volumens bei endlicher Temperatur. Um dies zu priifen, sind Messungen
thermodynamischer Gréfen notwendig.

36



4.1 Das System YbRh,Si, - Einfiihrung

4.1.2 Einfluss von Druck und Dotierung

Durch hydrostatischen Druck oder Dotierung kann das Gittervolumen eines Kristalls
verdndert werden. In Selten-Erd-Verbindungen kann dieser Effekt einen groflen Ein-
fluss auf den Grundzustand des Systems haben. Wéahrend in Ce-Verbindungen durch
das Komprimieren des Gitters ein magnetischer Zustand unterdriickt werden kann,
verhalten sich Yb-Verbindungen als Elektron-Loch-Analogon zum Ce entgegengesetzt.
Der magnetische Yb3*-Zustand wird bei kleinerem Gittervolumen favorisiert und somit
ein magnetischer Grundzustand stabilisiert. Dies fithrt zu einer Erhéhung der magneti-
schen Ubergangstemperatur. Entsprechend wird in Yb-Systemen durch das Aufweiten
des Gitter mittels geeigneter Dotierung die magnetische Ordnung unterdriickt.

Die am stochiometrischen YbRhySis durchgefithrten Messungen unter hydrostati-
schem Druck ergeben das Druck-Temperatur-Phasendiagramm in Abb.4.5. Die Néel-
Temperatur Ty von 70 mK bei Normaldruck nimmt unter Druck wie erwartet zu. Au-
Berdem wurde ab einem Druck von etwa 1 GPa sowohl in Widerstandsmessungen [97]
als auch in der Magnetisierung M (B) [92] eine zusétzliche Anomalie bei T, beobachtet,
die unterhalb von Ty auftritt.

Das Dotieren einer Probe fiithrt immer zu stéarkerer Unordnung im System, aber
bei einer kleinen Menge an Fremdatomen kann dieser Effekt oft weitestgehend ver-
nachléssigt werden. Somit erzeugt das Dotieren eines Systems mit gréfferen Fremda-
tomen zunéchst eine Aufweitung des Gitters. In YbRhySis wurde versucht, auf dem
Si-Platz das zu Si isoelektrische, aber grofiere Ge zu substituieren. Dies gelang bis zu
einer nominellen Konzentration von 5% Ge. Der tatsidchliche Ge-Anteil lag laut Analy-
sen bei 1-2%. In dieser Zusammensetzung wird die Ubergangstemperatur zwar ernied-
rigt, das System befindet sich aber mit Ty = 20 mK weiterhin auf der magnetischen
Seite des p-T-Phasendiagramms [89]. Unter Druck verhalt sich die Verbindung wie das
undotierte System, nur um eine Druckdiffernez von -0.2 GPa, die der Gitteraufweitung
entspricht, verschoben [97]. Dies ist ebenfalls im Druck-Temperatur-Phasendiagramm
in Abb.4.5 dargestellt.

Es ist bisher nicht gelungen, einen hoheren Ge-Gehalt zu erreichen, der das Sys-
tem durch Dotierung direkt zum QKP treiben wiirde. Eine stidrkere Aufweitung des
Gitters wurde stattdessen mittels La-Dotierung auf dem Yb-Platz erzielt. Dies fiihrt
zwar zu einer Verdiinnung des magnetischen Moments, der Volumeneffekt ist fiir gerin-
ge La-Konzentrationen aber deutlich stérker [98]. Es hat sich gezeigt, dass auf diesem
Wege Proben hergestellt werden konnten, die bei tiefen Temperaturen LFF-Verhalten
zeigen [99]. Proben mit einem La-Gehalt von 10% lassen sich durch das Anlegen
von hydrostatischem Druck in die magnetische Phase zwingen. Im Druck-Temperatur-
Phasendiagramm ergibt sich eine gute Ubereinstimmung mit reinem YbRh,Si, bei einer
Verschiebung um etwa -0.8 GPa [100]. Allerdings treten hier verstiarkt Unordnungsef-
fekte auf, die in Widerstandsmessungen die Anomalie des Phaseniibergangs soweit
verbreitern, dass dieser erst in der Ableitung als Funktion der Temperatur detektiert
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Abb. 4.5: Druck-Temperatur-Phasendiagramm von YbRhySi; und YbRho(Sij_xGey)o er-
stellt aus Widerstandsmessungen. Dabei wurden die Daten der Ge-dotierten Probe um
Ap = —0.2 GPa verschoben. Es sind zum einen die Ubergangstemperaturen Ty eingezeichnet,
an die sich eine Funktion proportional zu (p — pc)4/ 3 anpassen lisst (durchgezogene Linie).
Zum anderen ergibt sich unter Druck eine zweite Skala unterhalb von T, die mit 77, benannt
wurde. Thre Punkte sind durch die gestrichelte Linie verbunden. Entnommen aus Ref. [97].

werden kann.

Eine andere Verbindung, die sich deutlich auf der LFF-Seite befindet, ist YblIrySis.
Druckmessungen an diesem System sollen zeigen, in wie weit YblrySis und YbRhySis
miteinander verglichen werden koénnen, also ob im Wesentlichen das verdnderte Git-
tervolumen eine Rolle spielt, oder ob zusétzliche Faktoren einen nicht zu vernachléssi-
genden Einfluss haben.

Aus all diesen Ergebnissen und im Zusammenhang mit den Hall-Effekt-Daten im
undotierten YbRhySis ergibt sich eine neue Fragestellung. Welchen Effekt hat die Do-
tierung auf dem Rh-Platz mit kleinen Konzentrationen von Ir zur Gitteraufweitung
bzw. von Co zur Komprimierung des Gitters auf das Phasendiagramm? Zum einen
sollte der Einfluss auf die magnetische Ordnung untersucht werden. Zum anderen -
motiviert durch Ergebnisse dieser Arbeit zum stochiometrischen YbRhySis - ist der
Effekt auf die T™-Linie von groflem Interesse. Die Ergebnisse der Untersuchungen an
dotierten Proben sind im Abschnitt 4.4 dargestellt.
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4.2 Ergebnisse - Stochiometrisches System

4.2 FErgebnisse - Stochiometrisches System

Seit der ersten Synthese im Jahre 1999 durch O. Trovarelli [101] wurde YbRh,Sis sehr
genau charakterisiert und die Probenpréaparation deutlich verbessert. Der Restwider-
stand py konnte von anfangs 2-3 uflecm auf beinahe 0.5 uf2em gesenkt werden. Im
Rahmen dieser Arbeit wurden Proben dieser neuesten Generation auf ihre Tieftem-
peratureigenschaften untersucht. Die Proben wurden von C. Krellner im Indium-Fluss
geziichtet. Details dazu werden in Ref. [102] verdffentlicht. In Tabelle 4.1 sind die
Nummern fiir die in den jeweiligen Messungen verwendeten Proben aufgelistet.

Messmethode Probennr. ‘ Bemerkungen
Widerstand 631162 po = 0.55 uflem
Magnetostriktion 631144 L =249mm
AC-Suszeptibilitat | 63112_3 Indium-Einschliisse
631166 | wiirfelformig, Kantenlénge je ca. 0.6 mm
dHvA 631166 S.0.

Tabelle 4.1: Probennummern der jeweils verwendeten Proben

4.2.1 Elektrischer Widerstand

An einem Einkristall wurde sowohl die Temperatur- als auch die Magnetfeldabhéngig-
keit des elektrischen Widerstands bei tiefen Temperaturen untersucht. Dies gibt zu-
néachst Aufschluss iiber die Probenqualitét, die Einfluss auf den Restwiderstand p,
der Probe hat. Aulerdem kann, im Vergleich zu bisherigen Messdaten, der Einfluss
der Probenqualitat auf den Widerstandsverlauf analysiert werden. Die Probe wurde so
kontaktiert, dass der Stromfluss j senkrecht zur c-Richtung des Einkristalls gemessen
wurde. Auflerdem erfolgte der Probeneinbau im Kryostaten so, dass ein Magnetfeld
entlang der Stromrichtung angelegt werden konnte.

Im Nullfeld kennzeichnet eine scharfe Anomalie im elektrischen Widerstand p(T)
den antiferromagnetischen Phaseniibergang in YbRh,Siy, siche Abb.4.6. Die Tempe-
raturabhingigkeit ist oberhalb des Ubergangs bei Ty = 75 mK weitestgehend linear,
withrend innerhalb der antiferromagnetischen Phase T2-Verhalten auftritt. Die qua-
dratische Extrapolation des Verlaufs unterhalb von Ty zu T" = 0 ergibt einen Rest-
widerstand von py = 0.553 puf2cm. Dieser Wert beweist die sehr gute Probenqua-
litdt. Das Restwiderstandsverhéltnis betragt etwa 136, wobei ein Raumwiderstandswert
po = 75 uflem [23] verwendet wurde. Die Anomalie am Phaseniibergang verschiebt sich
mit zunehmendem Feld zu tieferen Temperaturen. Die entsprechenden Werte fiir Tl
sind im B-T-Phasendiagramm in Abb. 4.7 D eingetragen. In Abb. 4.6 ist deutlich zu er-
kennen, dass der Phasentibergang am kritischen Feld B, = (0.05+0.003) T vollstandig
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YbRh,Si, p (300 K) = 75 o om
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Abb. 4.6: Temperaturabhéngigkeit des elektrischen Widerstands p fiir B = 0, B, und 2B,
mit Bl|jLc. Inset: p(T) iiber dem gesamten gemessenen Tieftemperaturbereich (B = 0).

unterdriickt ist und der Widerstand als Funktion der Temperatur bei tiefen Tempera-
turen in etwa linear verlauft. Es tritt also im gemessenen Temperaturbereich bis hinab
zu T = 25mK kein LFF-Verhalten oberhalb des QKP auf. Im Gegensatz zum exakt li-
nearen Verlauf {iber mehrere Dekaden in der Temperatur, wie er an Proben der ersten
Generation mit einem Restwiderstand von py ~ 2 pufdem gemessen wurde, zeigt eine
Analyse der neuen Daten jedoch Abweichungen von diesem Verhalten, wie am Ende
dieses Abschnitts in Abb. 4.8 gezeigt. Bemerkenswert ist auerdem, dass das kritische
Feld um 0.01T kleiner ist als in bisher untersuchten Proben [23]. Fiir Felder ober-
halb des kritischen Feldes ist bei tiefen Temperaturen der Eintritt in das LFF-Regime
zu beobachten. Der Temperaturverlauf des Widerstands geht hier ohne Anomalie von
linearem zu quadratischem Verhalten iiber. Die durch quadratische Anpassung be-
stimmten Ubergangstemperaturen Ty pp sind ebenfalls in Abb. 4.7 D eingetragen. Fiir
B = 0.1T ist die entsprechende Messkurve in Abb. 4.6 gezeigt.

Der longitudinale, isotherme Magnetwiderstand p(B) zeigt unterhalb von Ty =
75mK ein Maximum am kritischen Feld B, der antiferromagnetischen Phase, wie in
Abb. 4.7 A dargestellt. Fiir B > B, fillt der Magnetwiderstand ab, durchlduft einen
Wendepunkt und steigt schliefSlich in hoherem Feld wieder leicht an. Der Wendepunkt
tritt auch in Messungen bei Temperaturen oberhalb der Ordnungstemperatur auf. Die
Ableitung nach dem Feld ergibt am Wendepunkt ein Minimum, das bei tiefer Tempe-
ratur scharf ausgeprégt ist, siche Abb. 4.7 B. Mit zunehmender Temperatur findet
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Abb. 4.7: A Longitudinaler Magnetwiderstand p(B) von YbRhsSis bei verschiedenen Tem-
peraturen sowohl unter- als auch oberhalb von Ty . Die Pfeile markieren die Wendepunkte
fir T > Ty. Zusitzlich sind die aus p(T) durch quadratische Extrapolation bestimmten
Werte des Restwiderstandes pg eingezeichnet. B zeigt die Ableitung nach dem Feld fiir zwei
ausgewihlte Kurven, wobei das Minimum dem Wendepunkt in p(B) entspricht. C zeigt die
Halbwertsbreiten (Full Width at Half Maximum - FWHM) dieser Minima fiir mehrere Tem-
peraturen. Die durchgezogene Linie ergibt sich aus der Anpassung einer linearen Funktion
an die Datenpunkte und geht fiir 7 — 0 zu null. In D sind alle ermittelten Wendepunkte
von p(B) im B-T-Phasendiagramm eingetragen und als 7% bezeichnet. Auflerdem sind die
ebenfalls aus den Widerstandsmessungen bestimmten Ubergénge in die antiferromagnetische
Phase und in den LFF-Bereich gezeigt und zur Veranschaulichung mit Linien verbunden.
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eine Verbreiterung statt, wie die Auftragung der Halbwertsbreiten von dp(B)/dB in
Abb. 4.7 C zeigt. Die Halbwertsbreite ldsst sich als Funktion der Temperatur linear zu
null extrapolieren. Dies entspriche einer sprunghaften Anderung des Magnetwiderstan-
des bei T' = 0 am QKP. Eingetragen ins B-T-Phasendiagramm (Abb. 4.7 D) ergeben
die Wendepunkte eine von Ty und T} ppr separierte Linie 7% im Phasendiagramm, die
mit der aus den Hall-Effekt-Messungen bestimmten Crossover-Linie zu vergleichen ist,
siche dazu Abschnitt 4.18. Unterhalb von Ty wird der Wendepunkt durch die Uberlage-
rung mit dem Phaseniibergang verschoben, so dass eine Analyse hier nicht sinnvoll ist.
Die durch p(T) und p(B) fiir diese Probe bestimmten Werte fiir Ty und 77 g sind eben-
falls eingezeichnet. Die dazu eingezeichneten Linien dienen der Veranschaulichung der
Ubergiinge und sind in den spiter folgenden Abbildungen des B-T-Phasendiagramms
zur Orientierung jeweils wieder eingezeichnet.

Neben den Messkurven des Magnetwiderstandes fiir fiinf verschiedene Temperatu-
ren sind in Abb.4.7 A die extrapolierten Werte fiir den Restwiderstand pg fiir 7' = 0
eingetragen. Sie wurden durch Extrapolation von p(7") zu T" = 0 ermittelt. Sowohl
oberhalb als auch unterhalb des kritischen Feldes ist der Temperaturverlauf bei tiefs-
ten Temperaturen quadratisch. Aus einer entsprechenden Anpassung ergibt sich jeweils
der Restwiderstand. Im Gegensatz dazu bleibt der Widerstandsverlauf am kritischen
Feld bis zur tiefsten gemessenen Temperatur linear. Somit ergéibe auch eine Extrapo-
lation zu T' = 0 einen deutlich kleineren Restwiderstand, so dass dieser Wert hier nicht
verwendet wurde. In der Feldabhéngigkeit des Restwiderstandes ist am QKP eine Stufe
zu beobachten, jedoch kein Maximum bei B.,.

Die Messungen des temperaturabhéngigen elektrischen Widerstands am kritischen
Magnetfeld der antiferromagnetischen Phase haben gezeigt, dass in der untersuchten
Probe Abweichungen von einem exakt linearen Verlauf auftreten. Aus diesem Grund
werden nun die neuen Messungen mit &lteren an Proben mit hoherem Restwider-

stand [101] verglichen und auf ihr Temperaturverhalten gemafl Ap = p — py ~ T°

dlnAp
OlnT

tragen. Wahrend die Daten aus Ref. [101] unterhalb von etwa 7K nahezu konstant
einen Exponenten von 1 aufweisen, zeigt sich, dass der Exponent in der neuen Probe

analysiert. Dazu ist in Abb. 4.8 der Exponent ¢ = itber der Temperatur aufge-

bei T' ~ 4K mit € ~ 1.2 ein Maximum erreicht. Bei tieferer Temperatur 7" ~ 0.3 K
durchlauft der Exponent mit € ~ 0.8 ein Minimum bis er schliellich bei tiefsten Tem-
peraturen einen Wert nahe 1 erreicht. Da in dieser Auftragung die Wahl von py ent-
scheidend ist, wurde dieser Wert durch lineare Extrapolation zu 7" = 0 bestimmt und
anschliefend die Analyse fiir verschiedene pyo-Werte innerhalb des gesamten Fehlerbe-
reichs der Anpassung durchgefiihrt. Dabei hat sich gezeigt, dass sich nur bei tiefster
Temperatur leichte Abweichungen des Exponenten vom Wert 1 ergeben. Der sonstige
Kurvenverlauf bleibt jedoch unverandert. Neben dieser temperaturabhéngigen Expo-
nentenanalyse wurden bei tiefen Temperaturen Anpassungen von Potenzgesetzen vor-
genommen. Fiir verschieden grofie Temperaturbereiche fiihrt dies zu unterschiedlichen

42



4.2 Ergebnisse - Stochiometrisches System

LAY | LAY | LAY | LAY | rrrn

1.2 | -

L = YDbRh,S,

1.0 oo I -

— 0.8 -— e == ==“ —-
£

< 06| -

S04t 4

£ - —e—alte Probe, p ,=2pQcm 1

© 02F  (PRL85,626) )

0.0 3 -

o neue Probe, p =0.5u0Qcm, B=B_ ]

AT | L1 el RN | Ll L1110

0.01 0.1 1 10 100

T (K)

Abb. 4.8: Exponent € der Temperaturabhingigkeit des Widerstands p = pg + AT*. Ver-
gleich zweier Proben unterschiedlicher Qualitit. Mit zunehmender Probenqualitéit (kleinerer
Restwiderstand pg) zeigen sich Abweichungen vom linearen Verlauf bei tiefen Temperaturen.

Exponenten. Werden nur die Daten unterhalb von 0.1 K fiir die Anpassung verwendet,
ergibt sich ein Exponent von € = 1+ 0.01. Eine Anpassung im Temperaturbereich bis
0.2 K liefert einen Exponenten ¢ = 0.831 £ 0.004.

Der Verlauf der Exponentenauftragung zeigt Ahnlichkeiten zu quasi-klassischen
Berechnungen fiir den quantenkritischen Bereich eines itineranten, antiferromagneti-
schen QKP in drei Dimensionen in den Ref. [103,104]. Dort wurde die Abhéngigkeit
des Widerstandsexponenten von der Probenqualitit analysiert. Das Wechselspiel von
stark anisotroper Streuung auf Grund von Spinfluktuationen und isotroper Streuung
an Storstellen fithrt demnach in einem weiten Temperaturbereich in Abhéngigkeit von
der mittleren freien Weglénge der Elektronen zu ungewdhnlichen Widerstandsexpo-
nenten. Es wird davon ausgegangen, dass es auf der Fermi-Fliache sogenannte , heifle
und ,kalte* Bereiche gibt. Als ,hei}“ werden solche Bereiche bezeichnet, die durch
den antiferromagnetischen Ordnungsvektor Q verbunden sind. Hier ist die Streuung
an Spinfluktuationen am effektivsten. Die iibrigen Bereiche der Fermi-Fléche, in de-
nen LFF-Verhalten erwartet wird, werden als ,kalt“ bezeichnet. In den Berechnungen
wurde eine temperaturabhéngige Verteilung der , heiflen“ und , kalten*“ Bereiche an-
genommen. Dies fithrt zu einem Bild, in dem der Exponent als Funktion der Tempe-
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ratur fiir stark verunreinigte Proben bei tiefen Temperaturen direkt einen Wert von
3/2 annimmt. Fiir eine Probe ohne Verunreinigungen steigt er auf einen Wert von
2, da hier wie bei einer elektrischen Parallelschaltung die Streuung an ,heiflen” Be-
reichen durch normale Streuung in , kalten“Bereichen kurzgeschlossen wird. Fiir Pro-
ben mittlerer Reinheit tritt bei abnehmender Temperatur zunéchst ein Maximum auf,
das mit abnehmendem Verunreinigungsgrad stéirker ausgeprigt ist. Anschliefend er-
reicht der Exponent bei tiefen Temperaturen Werte zwischen 1 und 1.5. Dieses Modell
passt beispielsweise sehr gut zum beobachteten Widerstandsverhalten in sehr sauberen
CePd,Siy-Einkristallen, dessen Temperaturabhingigkeit sich bei tiefen Temperaturen
proportional zu T%? verhélt [105]. Da YbRhySiy generell nicht im Rahmen des Hertz-
Millis-Szenarios fiir itinerante 3D-QKPe erklart werden kann, ist die hier beobachtete
Abweichung von den Tieftemperaturwerten des Exponenten nicht verwunderlich.

Unter der Annahme temperaturunabhéngiger Anteile , heifler und , kalter* Fermi-
Flachen und einem beim erwarteten Sprung des Fermi-Volumens am QKP unbeteilig-
ten Teil der Fermi-Flédche, erscheint eine Anpassung des Modells an die in YbRhySi,
beobachteten Exponenten moglich [106]. Zumindest deutet die beobachtete Restwi-
derstandsabhiéingigkeit des temperaturabhiingigen elektrischen Widerstands auf eine
Anisotropie der quantenkritischen Streurate hin.

4.2.2 Magnetostriktion

Motiviert durch den Hall-Effekt und die Magnetisierung in YbRh,Siy wurden Messun-
gen der Magnetostriktion an einem YbRh,Sis-Finkristall durchgefithrt. Dazu wurde die
Probe mit der Probennummer 63114 4 in das hochauflésende Dilatometer eingebaut.
Die Léngendnderung wurde entlang der [110]-Richtung, also innerhalb der tetragona-
len ab-Ebene, bestimmt. Das duflere Magnetfeld wurde in derselben Richtung angelegt,
also senkrecht zur c-Richtung des Kristalls.

Die Messungen wurden im Wesentlichen in dem fiir den antiferromagnetischen Pha-
seniibergang und den Ubergang bei T* relevanten Feldbereich durchgefiihrt. Zusitzlich
erfolgten Messungen bis zu B = 18 T, um das Hochfeldverhalten zu untersuchen, da
die Magnetisierung von YbRhySiy bei etwa 10T ein Abflachen zeigt, das auf die Un-
terdriickung des Kondo-Effekts hindeutet [92].

Die in kleinen Magnetfeldern erzielten Ergebnisse lassen sich in zwei Bereiche un-
terteilen. Der eine Bereich besteht aus Messungen, die bei Temperaturen unterhalb
der Néel-Temperatur T durchgefiithrt wurden, so dass der antiferromagnetische Pha-
seniibergang zu beobachten ist, der andere Bereich aus Messungen oberhalb von Th.

Der Magnetostriktionskoeffizient A wurde durch die Berechnung der Ableitung der
Langenanderung AL nach dem Feld iiber Intervalle von 5-20mT ermittelt. In Abb.
4.9 sind die relative Langendnderung AL/L und der Magnetostriktionskoeffizient A
fiir T < Ty gezeigt. Die Unterdriickung der antiferromagnetischen Ordnung erzeugt
ein Maximum in AL/L und fithrt somit zu einer sprunghaften Anderung von A\ bei
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Abb. 4.9: Relative Liangenénderung AL/L (links) entlang der [110]-Richtung sowie der
jeweils daraus bestimmte lineare Magnetostriktionskoeffizient A (rechts) von YbRhoSis auf-
getragen iiber B fiir T' < Ty. Die Maxima in AL/L entsprechen dem kritischen Feld B, der
antiferromagnetischen Phase.

B = B,, wie es fiir einen Phaseniibergang zweiter Ordnung zu erwarten ist. Zusétzlich
ist in A\ eine Steigungsénderung der Kurven oberhalb von B, zu beobachten. Messun-
gen oberhalb von Ty zeigen, dass diese Signatur auch ohne das vorherige Auftreten
eines Phaseniibergangs beobachtet wird, siche Abb.4.10 links. Es ist zu beobachten,
dass sich diese Anamolie mit zunehmender Temperatur verbreitert und zu hoheren
Magnetfeldern verschiebt. Fiir gewohnliche Metalle wird eine lineare Abhéngigkeit der
Magnetostriktion vom angelegten dueren Magnetfeld beobachtet [107]. Somit kann das
Abknicken in der Magnetostriktion in YbRh,Sis als Anzeichen eines Wechsels zwischen
zwei verschiedenen metallischen Zustédnden interpretiert werden.

Zur Bestimmung der Position dieser Anomalien, wurde das Integral der empirischen
Crossover-Funktion Gl. (4.1), das bereits fiir die Ergebnisse der Hall-Messungen ver-
wendet wurde [12], an die Messdaten angepasst. Dabei ist By das Feld, bei dem die
Magnetostriktion eine drastische Steigungsidnderung zeigt. Die Positionen von By(T')
ergeben im Phasendiagramm ebenfalls eine Linie 7™, wie rechts in Abb.4.10 gezeigt
ist. Auffillig ist die Ahnlichkeit zu den Ergebnissen der Magnetwiderstandsmessungen.
Die Lage der Anomalien bei By im Phasendiagramm stimmt, wie spéter gezeigt wird,
gut iiberein. Das gleiche gilt auch fiir die entsprechenden Anomalien in Hall-Effekt,
Magnetisierung und Suszeptibilitat.

In Yb-Systemen ist der Ionenradius der magnetischen Yb3*- kleiner als der, der un-
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Abb. 4.10: Linearer Magnetostriktionskoeffizient A von YbRhySis aufgetragen iiber dem
Magnetfeld B fiir T > Ty (links). Die Linien ergeben sich aus der Anpassung einer Crossover-
Funktion zur Bestimmung eines Crossover-Feldes By. Rechts sind diese Werte im B-T-
Phasendiagramm eingetragen. Zusétzlich sind als Linien die Grenzen der antiferromagne-
tischen Phase und des LFF-Bereichs aus Abb. 4.7 eingezeichnet, sowie die Maxima bei B, in
AL/L aus Abb.4.9.

magnetischen Yb2*t-Konfiguration. Diese Tatsache lisst erwarten, dass bei zunehmen-
der magnetischer Polarisation das Gittervolumen abnimmt, wie es z. B. in YbCus_,Ag,
beobachtet wurde [108]. Abb. 4.11 zeigt, dass die Linge wie erwartet mit steigendem
Feld abnimmt. Bei einem Feld von B, = (10+0.2) T ist eine drastische Steigungsénde-
rung zu beobachten, die mit einer Stufe im Magnetostriktionskoeffizienten A korre-
spondiert. Unterhalb von B, steigt der Absolutwert |\(B)| mit zunehmendem Feld bis
er bei B, plotzlich abfillt und bei einem konstanten Wert bleibt. Dieser Effekt zeigt
zwischen 20 mK und 800 mK bis auf eine leichte thermische Verbreiterung der Stufe
keinerlei Temperaturabhingigkeit.

Die Magnetfeldabhéngigkeit des linearen Magnetostriktionskoeffizienten deutet auf
eine leichte Zunahme der Yb-Valenz hin. In hohen Magnetfeldern oberhalb von 10T
scheint die Zeeman-Energie gupB, mit g = 3.7 £ 0.4 zur Kondo-Energie kgTk ver-
gleichbar grofie Werte anzunehmen [90], so dass die Polarisation der 4 f-Momente die
physikalischen Eigenschaften dominiert. Dieses Ergebnis steht in Ubereinstimmung zur
Magnetisierung M (B), in der ein Knick bei 10 T hin zu einem schwécheren Anstieg be-
obachtet wurde (vgl. Abb.4.3) [92]. Darauf deutet auflerdem eine deutliche Abnahme
des Sommerfeld- sowie des A-Koeffizienten fiir Magnetfelder B > B, hin, die eine
Unterdriickung des Schwere-Fermionen-Verhaltens nahe legen [90].
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Abb. 4.11: Relative Langenénderung AL/L (links) und linearer Magnetostriktionskoeffizient
-\ (rechts) von YbRhsSiy als Funktion von B gemessen bis 18 T bei 0.02K und 0.8 K. Bei
B, = (10 £0.2) T ergibt sich eine Stufe in A.

4.2.3 Magnetische Wechselfeldsuszeptibilitit

Wie im linken Teilbild von Abb. 4.3 dargestellt ist, konnte gezeigt werden, dass im
Realteil der temperaturabhéingigen Wechselfeldsuszeptibilitit xac(7) zum Knick in
der Magnetisierung korrespondierende Maxima auftreten [23]. Diese breiten Maxima
im Realteil der temperaturabhéingigen Wechselfeldsuszeptibilitit yac(7") wurden an
zwei Proben der neuen Generation (siehe Tabelle 4.1) vermessen. Sie stimmen mit den
Maxima in Proben schlechterer Qualitét iiberein [23,101] und sind in Abb.4.12 A im
Phasendiagramm eingetragen. Des Weiteren wurde an YbRh,Si, erstmals y 4¢(B), also
die isotherme Wechselfeldsuszeptibilitdat als Funktion eines &ufleren Magnetfeldes, ge-
messen. Da im gesamten beobachteten Temperatur- und Feldbereich der Imaginérteil
X" = 0 ist, entspricht der Realteil y/(B) der Ableitung der Magnetisierung M (B)
nach dem Feld. Im Gegensatz zur statischen Magnetisierung, die bei tiefen Temperatu-
ren mit einem kapazitiven Magnetometer mit Gradientenfeld gemessen wird, lasst sich
auf diese Weise der antiferromagnetische Phaseniibergang sehr gut auflésen. Fiir drei
verschiedene Temperaturen sind die Daten in Abb. 4.12 B gezeigt. Bei der tiefsten, ge-
messenen Temperatur von 20 mK ergibt sich ein scharfes Maximum am kritischen Feld
B. der antiferromagnetischen Phase. Mit zunehmender Temperatur verbreitert sich das
Maximum und verschwindet oberhalb der Néel-Temperatur T komplett. Es bleibt al-
lerdings ein Abfallen der Suszeptibilitéit mit zunehmendem Feld erhalten, das zu einem
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Abb. 4.12: A B-T-Phasendiagramm mit den Positionen der breiten Maxima aus x'(7T).
AuBerdem sind die Grenzen der antiferromagnetischen Phase, mit den aus x’ bestimmten
Ubergingen (graue Rauten), und des LFF-Bereichs eingezeichnet. B Isotherme Suszeptibilitit
X'(B). Die Pfeile kennzeichnen jeweils das kritische Feld der antiferromagnetischen Phase.

Minimum in der Feldableitung fithrt. Dieser Effekt verbreitert sich ebenfalls und er-
gibt sich logischerweise aus der beobachteten Steigungsédnderung in der Magnetisierung
M (B), da hier x/(B) = dM/dB gilt.

Mit Hilfe des fiir die dHvA-Messungen entwickelten Probenhalters mit eingebautem
Rotator war es zudem moglich, die Winkelabhéngigkeit des kritischen Feldes B, zu
analysieren. Das scharfe Maximum am kritischen Feld B, ladsst sich gut detektieren,
auch wenn Modulations- und Aufnehmerspule nicht mehr parallel stehen und somit
das Signal schwécher wird. Von Interesse ist hier der funktionale Verlauf zwischen den
beiden Werten fiir B_Lc und B||c. In Abb.4.13 sind die Maxima in x'(B) als Funktion
des Winkels dargestellt.

Entsprechend dem Kramers-Theorem, besitzt YbRhsSiy einen Duplett-Grundzu-
stand, da Yb eine ungerade Anzahl von Elektronen aufweist. Im Magnetfeld wird dieser
entartete Zustand aufgespalten. Fiir einen isolierten Duplett-Zustand kann ein effekti-
ver Spin S = % eingefiithrt werden, der es ermoglicht das System zu beschreiben [109].
Hierzu léasst sich ein effektiver Spin-Hamilton-Operator aufstellen:

H = pp(BgS). (4.2)

B ist der Magnetfeldvektor, g der Tensor des Landé-Faktors, der die Anisotropie des
Kristalls beriicksichtigt. Da es sich bei YbRhySi; um ein System mit tetragonaler Sym-
metrie handelt, gilt fiir den Landé-Faktor:

g= \/gﬁ cos2 6 + g% sin® 0, (4.3)
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Abb. 4.13: Winkelabhéngigkeit des kritischen Feldes B, in YbRhsSis. Dabei entspricht ein
Winkel von £90° einem &dufleren statischen Feld senkrecht zur c-Richtung des Kristalls (B_L
c¢) und 0° der Parallelstellung (B]| c¢). Zur Anpassung der Funktion f wurden einmal die ge-
messenen Datenpunkte verwendet (durchgezogene Linie). Die zweite Anpassung (gestrichelte
Linie) bertiicksichtigt zusétzlich einen Punkt B, = 0.66 [87] fiir B||c.

wobei 6 der Winkel zwischen dem angelegten Feld und der c-Richtung des Kristalls
ist [109].

Entsprechend lasst sich die Anisotropie des Landé-Faktors iiber das Resonanzfeld
B,.cs der Elektronen-Spin-Resonanz (ESR) bestimmen, fiir die die Resonanzbedingung
hw = ppgByes gilt. Der Landé-Faktor g ist somit proportional zu (B,.s) ™! In YbRh,Si,
wurden so fiir die beiden Koeffizienten die Werte gy = 0.17£0.07 und g, = 3.561£0.006
ermittelt [93]. Das Verhéltnis betragt somit g, /g, ~ 21.

In YbRh,Siy ist das kritische Feld B, entlang der c-Richtung deutlich gréfer als
entlang der Basalebene. Somit muss entlang der magnetisch hérteren c-Richtung deut-
lich mehr Energie aufgewendet werden, um die antiferromagnetische Ordnung aufzu-
brechen. In Abb.4.13 ist gezeigt, dass die Winkelabhéngigkeit von B, ebenfalls der
Anisotropie des Landé-Faktors entspricht mit B. ~ 1/g. Es wurde eine Funktion f
angepasst, fir die f ~ 1/g gilt. Somit sind die Koeffizienten a; und ay von f propor-
tional zu den Koeffizienten g; und g; von g. Die Anpassung von f an die gemessenen
kritischen Felder liefert die Werte a; = (20.0 £ 0.4) T~! und ay = (2.21 4+ 0.06) T~
Das Verhéltnis ergibt a;/a; = g1 /g ~ 9. Es fillt allerdings auf, dass die angepasste
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Funktion fiir B||c lediglich einen Wert von B, = 0.45 T erreicht. Mit dem verwendeten
Probenhalter konnte das kritische Feld entlang der c-Richtung nicht bestimmt wer-
den, weil in diesem Fall die Aufnehmerspulen senkrecht zur Modulationsspule stehen
und somit kein Signal induziert werden kann. Aus fritheren Widerstandsmessungen
wurde jedoch parallel zur c-Richtung ein kritisches Feld B, = 0.66 T ermittelt [87].
Wird dieser Wert bei der Anpassung beriicksichtigt, ergeben sich die Koeffizienten
a; = (2294 0.8) T! und ay = (1.54 + 0.04) T~! und damit ein Verhéltnis von 14.9.
Der hohere Wert entspricht einer stéirkeren Anisotropie, ist jedoch trotzdem kleiner als
das aus der ESR bestimmte Verhéltnis von 21. Da sich das kritische Feld senkrecht zur
c-Richtung mit zunehmender Probenqualitit verdndert hat, ist nicht auszuschlieflen,
dass dieser Effekt auch parallel zu ¢ auftritt, so dass sich die Stérke der Anisotropie
verdndert haben konnte. Zudem zeigen neuere Messungen der ESR an verschiedenen
Proben eine Probenabhéngigkeit der Anisotropie [110]. AuBerdem wurde mit der ESR
die Winkelabhéngigkeit bei " = 5 K untersucht, wahrend die Wechselfeldsuszeptibilitéit
hier bei 30 mK gemessen wurde. Dies konnte auf eine Abnahme der Anisotropie des
g-Faktors zu tiefen Temperaturen hindeuten.

de Haas-van Alphen-Effekt

Mit demselben Probenhalter, der zur Bestimmung der Winkelabhéngigkeit des kriti-
schen Feldes B, verwendet wurde, konnte der dHvA-Effekt in YbRh,Sis beobachtet
werden. Dazu wurde die Wechselfeldsuszeptibilitat als Funktion des Magnetfeldes bis
zu 20T gemessen. Das Modulationsfeld wurde mit einer Amplitude von bis zu 5.4mT
betrieben, wobei eine Frequenz unterhalb von 20 Hz gew&hlt wurde. Groflere Wechsel-
felder fithrten zur Aufheizung der Probe. Die Messungen wurden an der Probe 63116_6
durchgefiihrt. Sie stammt aus derselben Charge wie die fiir die Widerstandsmessungen
verwendete Probe, die ein Restwiderstandsverhéltnis von etwa 140 aufweist. Somit ist
davon auszugehen, dass die hier verwendete Probe von vergleichbar guter Qualitét ist.
Entlang der [110]-Richtung des Kristalls konnten auf diese Weise oberhalb von 13T
dHvA-Ostzillationen beobachtet werden. In Abb.4.14 ist ein dHvA-Spektrum gezeigt,
das aus Messdaten zwischen 15.5 und 17.4T bei einer Temperatur von 7' = 40 mK be-
stimmt wurde. Bei F' = 13.9kT tritt ein scharfer Peak auf. Bei dieser dHvA-Frequenz
wurden unabhéngig von den Parametern des Modulationsfeldes die stéirksten Oszilla-
tionen beobachtet. Zwei weitere Peaks, deren Amplituden jedoch deutlich kleiner sind,
befinden sich bei 2.6kT und 5.7kT. Thre Amplituden konnten durch Anlegen eines
grofleren Wechselfeldes soweit erhoht werden, dass ihre Positionen genau bestimmt
werden konnten, allerdings nicht weit genug, um weitere Analysen durchzufiihren.
Die in den Aufnehmerspulen induzierte Spannung ist proportional zur zeitabhéngi-
gen Magnetisierung M (t), sieche Abschnitt 2.4. Deren Stérke wirkt sich direkt auf die
dHvA-Amplitude aus. In der Reihenentwicklung von M (t) treten die Bessel-Funktionen
erster Art Ji(\) als Faktor auf, wobei k die Harmonischen der verwendeten Wechsel-
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Abb. 4.14: dHvA-Spektrum nach Fourier-Transformation der 2. Harmonischen der Wech-
selfeldsuszeptibilitéit als Funktion von 1/B (siehe Inset). Aufgetragen ist die Amplitude
iiber der dHvA-Frequenz F. Gemessen wurde in einem Wechselfeld mit b, = 3.2mT und
v = 19.077Hz. Die Probentemperatur lag bei 40 mK. Die stéirkste Amplitude liegt bei der

Frequenz F' = 13.9kT. Zwei weitere, weitaus schwéchere dHvA-Peaks sind bei 2.6 und 5.7 kT
durch Pfeile gekennzeichnet.

feldfrequenz kennzeichnet. Auflerdem gilt

21 Fb,,
A= 7
Diese Grofle ist durch Anpassung der Wechselfeldamplitude b,. so zu wéhlen, dass die
Bessel-Funktion Ji(\) bei gegebener Feldstidrke B des statischen Feldes und der zu
beobachtenden dHvA-Frequenz F' einen moglichst groen Wert annimmt. Im ungiins-
tigsten Fall wiirde eine Nullstelle in der Bessel-Funktion getroffen, was eine Unter-
driickung der Oszillationen bedeutet. In YbRhySis wurde die 2. Harmonische der Mo-
dulationsfrequenz mit dem Lock-In-Verstarker detektiert, um das Hintergrundsignal
des Probenhalters zu unterdriicken und nur den oszillatorischen Anteil der Suszeptibi-
litdt aufzunehmen. Auf Grund von anderen Démpfungsfaktoren, die spéater diskutiert
werden, konnten Oszillationen nur oberhalb von 13T beobachtet werden. Die Wechsel-
feldamplitude b,. konnte maximal auf 5.4 mT erhoht werden. Unter diesen Bedingungen
ergeben sich solche Werte fiir A, dass Jo(\) im Bereich des Anstiegs vor dem ersten
Maximum der Bessel-Funktion liegt. Somit ist klar, dass hohere dHvA-Frequenzen im

(4.4)
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Abb. 4.15: Winkelabhéngigkeit der dHvA-Frequenzen. Der Winkel 0° entspricht der [100]-
Richtung, 45° der [110]-Richtung. Bild entnommen aus Ref. [111] und um eigene Daten

erganzt.

betrachteten Bereich, bei ansonsten gleichen Parametern, stéirker ausgepréagt sind als
niedrige.

Von anderen Gruppen wurden ebenfalls dHvA-Oszillationen in YbRh,Sis gefunden
[111,112]. Entlang der [110]-Richtung wurden unterhalb von 10 kT &hnliche Frequenzen
beobachtet [111], wie die beiden hier gezeigten, siche Abb.4.15. Keiner der anderen
Gruppen ist es jedoch bisher gelungen, eine dHvA-Frequenz oberhalb von 10kT zu
messen. Dies konnte zum einen an der von Knebel et al. [111] verwendeten Torque-
Methode liegen, die fiir hohere dHvA-Frequenzen weniger empfindlich ist. Zum anderen
konnte auch die Probenqualitdt von Bedeutung sein, da diese direkten Einfluss auf die
mittlere freie Weglédnge der Elektronen hat. Diese wiederum ist umso relevanter je
grofler die zu beobachtende dHvA-Frequenz F' ist, weil F' gemafl der Onsager-Relation
direkt proportional zum Extremalquerschnitt der Fermi-Flache ist. Die Beobachtung
hoher dHvA-Frequenzen setzt also eine grofle mittlere freie Weglénge voraus. Rourke
et al. [112] geben fiir ihre Probe ein Restwiderstandsverhéltnis von 100 an.

Es wurden bereits Berechnungen der Bandstruktur mit dem Verfahren der loka-
len Dichte-Approximation (LDA) durchgefiihrt, mit deren Hilfe dHvA-Frequenzen fiir
YbRh,Siy theoretisch bestimmt wurden [111,112]. Dazu wurden verschiedene Erweite-
rungen der LDA verwendet.

Unabhéngig davon wurden von G. Zwicknagl renormierte Bandstrukturrechnungen
fiir YbRhySiy durchgefiihrt, aus denen ebenfalls die Fermi-Flachen bestimmt wurden.
Das verwendete Verfahren ist detailliert in Ref. [2] beschrieben. Bandstrukturrech-
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YbRh2Si2 f ren Fermi surface

Abb. 4.16: Links: Durch renormierte Bandstrukturrechnungen bestimmte Fermi-Fliche von
YbRhySis [113] innerhalb der Brillouin-Zone. Rechts: Darstellung der mehrfach verbundenen
Fermi-Fléche iiber zwei Brillouin-Zonen. Im Inneren dieser Fermi-Fliche gibt es einen Quer-
schnitt entlang 110, fiir den die Berechnungen eine dHvA-Frequenz von etwa 13 kT ergeben.
Entnommen aus Ref. [113].

nungen fiir Systeme mit f-Elektronen gelten auf Grund der starken Korrelationen als
besonders kompliziert. Die renormierte Bandstrukturrechnung beriicksichtigt, dass die
in Standard-Bandstrukturrechnungen verwendete LDA die f-Béander zu breit und ih-
ren Abstand zur Fermi-Energie zu grofl berechnet. Diese Parameter werden daher im
Anschluss an die LDA mit Hilfe von aus Experimenten bekannten Groéflen wie dem
Sommerfeld-Koeffizienten der spezifischen Wérme renormiert. Diese Methode hat sich
beispielsweise bei der theoretischen Beschreibung des Systems CeCuySip bewéhrt [114].
Die renormierte Bandstrukturrechnung an YbRh,Si, liefert die links in Abb. 4.16 in-
nerhalb der Brillouin-Zone gezeigten Fermi-Fliachen. Die mehrfach verbundene (griine)
Fermi-Fléche, die rechts iiber zwei Brillouin-Zonen dargestellt ist, enthélt Quasiteilchen
mit schweren Massen und weist entlang der 110-Richtung einen dHvA-Querschnitt auf,
der sich im Inneren des sich ergebenden ,, Geriistes® befindet. Die dazugehorige dHvA-
Frequenz wurde mit etwa 13kT berechnet [113]. Dieses Ergebnis steht in relativ guter
Ubereinstimmung zu der experimentell gefundenen dHvA-Frequenz bei 13.9kT. Dies
kann als Indiz dafiir angesehen werden, dass die f-Elektronen in YbRhsSiy in Feldern
oberhalb von By, also auf der rechten Seite von 7*(B) im Phasendiagramm, nicht
vollstandig lokalisiert sind, sondern zur Fermi-Fldche beitragen. Allerdings ist noch
zu berticksichtigen, in wie weit die berechneten dHvA-Frequenzen magnetfeldabhingig
sind, da das Kristallfeld nicht-trivial vom Magnetfeld abhingt. Uber diese renormierte
Bandstrukturrechnung lédsst sich auch das magnetische Anregungsspektrum, das durch
inelastische Neutronenstreuung ermittelt wurde [88], qualitativ beschreiben [113].
Unabhéngig von der Messmethode werden die dHvA-Amplituden einer Probe durch
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Abb. 4.17: Dampfung der dHvA-Amplitude als Funktion der Temperatur 7. Aufgetragen
ist das Integral {iber den 13.9kT-dHvA-Peak in einem festen Frequenz-Bereich als Funktion
der Temperatur 7. Die durchgezogene Linie ist die Anpassung der Dampfungsfunktion Rp
(siehe Text) an die Datenpunkte mit Bie; = 16.395T.

mehrere Faktoren geddampft. Dies ist in der Lifshitz-Kosevich-Formel beriicksichtigt,
die den oszillatorischen Anteil der Magnetisierung beschreibt [26]. Eine wesentliche
Rolle spielt dabei die Temperatur. Je hoher die Temperatur ist, desto starker ist die
Fermi-Verteilung ausgeschmiert, angeregte Zustdnde oberhalb der Fermi-Energie wer-
den besetzt. Abhéingig von der Grofle der effektiven Masse m* verschwinden die zu
beobachtenden Oszillationen bei héheren Temperaturen, wobei die Frequenzen héher-
er effektiver Massen bei tieferer Temperatur unterdriickt werden. Somit lasst sich iiber
den Dampfungsfaktor

m*

PR B
sinh (pli%*%)

die effektive Masse aus der Temperaturabhingigkeit der zugehorigen dHvA-Frequenz
bestimmen. Zum Zwecke der Ubersichtlichkeit wurde hier die Konstante x = 2%2’“’;—57" ~

14.7 % eingefiihrt. Die Zahl p gibt an, welche Harmonische der dHvA-Frequenz betrach-

!

Ry = (4.5)

tet wird. Im Folgenden bleibt die Betrachtung auf die erste Harmonische, also p = 1 be-
schréinkt. In Abb. 4.17 ist die Ddmpfung der Amplitude der dHvA-Frequenz bei 13.9kT
in Abhéngigkeit von der Temperatur 7" dargestellt. Die Amplitude wird oberhalb von
200mK bis auf das Niveau des Rauschens, welches temperaturunabhéngig ist, unter-
driickt. Fiir diese Analyse wurden Messdaten im Feldbereich von B,,;, = 15.5T bis
Binaz = 17.4T verwendet. Es wurde fiir jede Temperatur die dHvA-Frequenz bestimmt
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und in einem festen Intervall iiber den Peak integriert. An die Werte wurde die Funk-
tion Ry aus GI. (4.5) angepasst. Als Wert fiir das angelegte Magnetfeld wurde ein
Mittelwert Byiper = 16.395T gemiB 1/Bpier = 0.5 (1/Biin + 1/ Binas) eingesetzt.
Die Massenerhohung m*/m stellt den freien Parameter der Anpassung dar. Es ergibt
sich ein Wert von m*/m = 20 &+ 2. Dieses Ergebnis ist ein Indiz dafiir, dass das Signal
intrinsisch ist, da fiir metallische Verunreinigungen in der Probe deutlich kleinere ef-
fektive Massen zu erwarten wiren. Diese Massenerhohung ist grofler als all jene, die
fir andere dHvA-Frequenzen in YbRh,Sis beobachtet wurden [111,112].

Auch die Unordnung im Kristall dampft die dHvA-Oszillationen. Dies ist durch den
Déampfungsfaktor

m*T;
Rp = exp <—p/{ mBD) (4.6)

in der Lifshitz-Kosevich-Formel ausgedriickt, der als Dingle-Faktor bezeichnet wird. T
bezeichnet dabei die Dingle-Temperatur. Zur Analyse muss die Amplitude der dHvA-
Frequenz F fiir verschiedene Feldbereiche bestimmt werden und eine Anpassung des
Déampfungsterms als Funktion des Feldes vorgenommen werden. Die in YbRh,Si, konti-
nuierlich gemessenen Feldbereiche waren relativ klein, so dass eine genaue Analyse iiber
einen groffen Feldbereich nicht méglich war. Anpassungen an Ergebnisse aus verschiede-
nen Messreihen liefern fiir Tp Werte zwischen 0.37 K und 0.62 K unter Verwendung der
ermittelten effektiven Masse m* = 20m. Damit ergeben sich mittlere freie Weglédngen
lo geméf
ePF 1

lo=\————+ 4.7
0 2 m*k‘BTD ( )

in der GréSenordnung von 10~"m. Somit liegt die freie Wegliéinge um etwa drei Gréfien-
ordnungen iiber der Lénge der Gitterkonstanten von YbRhySis.

Zur Zeit befindet sich die hier verwendete Probe im Cavendish Laboratory in Cam-
bridge, wo in der Gruppe von M. Sutherland zum einen die gefundene Frequenz bei
13.9KT verifiziert werden soll. Zum anderen sollen dort die winkelabhéngigen Messun-
gen durchgefiihrt und nach Moglichkeit auch Oszillationen unterhalb von B = 10T
beobachtet werden.

4.3 Analyse und Interpretation der 7™-Linie

Nicht nur in den Messungen des Hall-Effekts sondern auch im Magnetwiderstand so-
wie in thermodynamischen Messgrofien treten Anomalien auf, die auf die Existenz einer
neuen Energieskala im Phasendiagramm von YbRh,Sis hindeuten. In diesem Abschnitt
werden die bisher vorgestellten Ergebnisse im Bezug auf diese T*-Linie zusammenge-
fasst und interpretiert. Dazu ist in Abb. 4.18 A exemplarisch fiir 7' = 0.5 K die Messkur-
ve der Magnetostriktion —A(B) zusammen mit Daten der Magnetisierung M (B) und
des Hall-Widerstands py(B) aufgetragen. Dabei wurde zur genaueren Bestimmung des
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Abb. 4.18: A Vergleich des Crossover im Magnetostriktionskoeffizienten A(B) mit denen in
M (B) und py(B) bei 0.5 K. Die Linien entsprechen jeweils einer Anpassung des Integrals der
Crossover-Funktion geméf Gl. (4.1). B B-T-Phasendiagramm mit den ermittelten Crossover-
Positionen fiir 7%(B) der in Teilbild A gezeigten Messgrofien. Zusitzlich sind die Positionen
der Anomalien aus den Messungen von p(B) und xac(7) eingezeichnet.

Crossover-Feldes By anstelle der Magnetisierung M die Grofe M = M + H - OM/OH
verwendet. Sie ergibt sich aus der Magnetfeldableitung des magnetischen Beitrags zur
freien Enthalpie G unter Beriicksichtigung der inneren Ableitung der Magnetisierung.
Allerdings ist auch schon in M selbst eine Steigungsdnderung zu beobachten. Die Da-
ten des Hall-Widerstandes py, die fiir B||c ermittelt wurden, sind hier auf das kritische
Feld B, = 0.05T fiir B1c normiert, indem sie durch den Anisotropiefaktor 13.2 ge-
teilt wurden [115]. In Abb. 4.18 B ist das B-T-Phasendiagramm von YbRh,Sis gezeigt,
in dem die mit Hilfe der Crossover-Funktion aus Gl. (4.1) ermittelten Positionen der
Steigungsanderungen aufgetragen sind. Hier zeigt sich, dass diese Anomalien im Pha-
sendiagramm gemeinsam eine Crossover-Linie T*(B) beschreiben, die am QKP bei
B = B, zu null geht. Diese T*-Linie ist klar abgegrenzt von den Ubergingen sowohl in
die antiferromagnetische Phase bei B < B, als auch in den LFF-Zustand bei B > B..
Neben den mit Hilfe der Crossover-Funktion bestimmten Punkten entlang 7*(B) sind
in Abb. 4.18 B zusitzlich die Wendepunkte des Magnetwiderstands p(B) sowie die Ma-
xima der temperaturabhingigen Wechselfeldsuszeptibilitit x ac(7") eingetragen. Auch
sie stimmen im Rahmen der Fehlerbalken gut mit 77*(B) iiberein.

In Abb.4.19 A sind die Halbwertsbreiten der Crossover-Uberginge des Hall-Wider-
stands py(B), der Magnetisierung M (B) und der Magnetostriktion A(B) dargestellt.
Sie wurden durch die Anpassung der Crossover-Funktion aus Gl. 4.1 an dpy /dB, dM /dB
und d\/dB ermittelt. Dazu wurde die jeweils angepasste Funktion abgeleitet und die
Halbwertsbreite des resultierenden Minimums bestimmt. Zudem sind die Halbwerts-
breiten des Magnetwiderstands p(B) gezeigt, die direkt aus dp/dB bestimmt wurden
(siehe Abb. 4.7). Fiir jede der Messgrofien extrapoliert die Halbwertsbreite im Rahmen
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Abb. 4.19: A Temperaturabhingigkeit der Halbwertsbreiten (FWHM) der Crossover-
Ubergiinge in Hall-Widerstand pz(B), Magnetisierung M (B), Magnetostriktion A(B) und
Magnetwiderstand p(B). B Temperaturabhéngigkeit des Verhéltnisses des Hochfeld- zum
Nullfeldwert As/A; der Crossover-Funktion aus Gl. (4.1). Fiir p(B) wurden A; und Ay als
Anfangs- und Endwert der Messkurven gewéhlt. Beide Graphen entnommen aus Ref. [116].

der Fehlerbalken fiir " — 0 zu null. Dies bedeutet, dass sowohl in den angepassten
Groflen als auch im Magnetwiderstand bei T" = 0 ein Sprung auftreten sollte. Fiir
dieselben Messgrofien ist das Verhéltnis A2/A1 in Abb.4.19B als Funktion der Tem-
peratur 1" aufgetragen. Dabei entspricht A; dem Wert der Stufenfunktion bei B = 0
und A, dem Wert im hohen Feld. Es zeigt sich, dass dieses Verhéltnis in allen Mess-
grofen fiir 7' — 0 zu Werten deutlich kleiner als eins extrapoliert. Somit ist die ex-
trapolierte Sprunghohe der Stufenfunktionen bei 7" = 0 in allen Messgroflen ungleich
null. Die Existenz dieser endlichen Sprunghche impliziert, dass keine der vier betrach-
teten GroBen ein Skalierungsverhalten geméf 7'/T* aufweist [116]. Im Gegensatz dazu
wurde fiir die Crossover-Linie T rr zum LFF-Bereich ein solches Skalierungsverhalten
in dp/dT gefunden [89], was beweist, dass T* nicht im Sinne einer weiteren Signatur
des Ubergangs zu LFF-Verhalten interpretiert werden kann, sondern stattdessen eine
zusétzliche intrinsische Energieskala am QKP in YbRhySiy darstellt.

In den Messungen der Magnetisierung M (B) und der Magnetostriktion A(B) wur-
den jeweils sowohl bei Uberschreiten von 7*(B) als auch im hohen Feld bei B, ~ 10T
Anomalien beobachtet. Aufféllig ist hier, dass beide MessgroBen bei T*(B) eine Stei-
gungsidnderung aufweisen, wahrend bei B, in M(B) eine weitere Steigungsdnderung
erfolgt, A\(B) aber eine sprunghafte Anderung erfihrt. Dieses Verhalten konnte als
Indiz interpretiert werden, dass die beiden Anomalien auf verschiedene physikalische
Effekte zuriickzufiihren sind.
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4 Yb(RhyMy)5Sis

Die Ergebnisse haben gezeigt, dass eine weitere intrinsische Energieskala in YbRh,Sis
existieren muss und fithren zu der Frage, welcher universelle Zusammenhang zwischen
den thermodynamischen Messgroflen und den elektronischen Transporteigenschaften
besteht. Aus den thermodynamischen Messungen ist eine Interpretation dieser Ener-
gieskala jedoch nicht moglich. Im Wesentlichen stiitzen sich mégliche Interpretations-
ansétze deshalb auf die Ergebnisse der Hall-Effekt-Messungen.

In Anbetracht der starken ferromagnetischen Fluktuationen in YbRhySis ergibt sich
eine mogliche Interpretation der Crossover-Linie bei endlicher Temperatur. Die Magne-
tisierung innerhalb der Basalebene nimmt bereits am kritischen Feld einen Wert von
beinahe 0.1xp/Yb an und ist stark temperaturabhéingig. Demnach konnte die Magne-
tisierung im Prinzip eine Zeeman-Aufspaltung der Fermi-Flache induzieren, aus der
die beobachtete Entwicklung des Hall-Effekts als Funktion des Feldes hervorgeht [34].
Innerhalb der Basalebene weist die Magnetisierung eine Steigungsidnderung auf. Diese
liefle als Anomalie des Hall-Koeffizienten im Falle einer Zeeman-Aufspaltung hochstens
ebenfalls eine Steigungséinderung erwarten. Beobachtet wurde jedoch eine verbreiterte
Stufe im Hall-Koeffizienten. Entlang der c-Richtung des Kristalls verlauft die Magneti-
sierung mit sehr kleinen Werten linear [23] und ist somit nicht in der Lage, die entlang
dieser Richtung beobachtete Steigungsénderung des Hall-Widerstandes zu verursachen.
Daher erscheint es wahrscheinlicher, dass die beobachteten Signaturen in Magnetisie-
rung und Magnetostriktion als thermodynamische Folge einer sprunghaften Anderung
der Fermi-Flache bei T' = 0, erzeugt durch einen Zusammenbruch der Quasiteilchen,
aufzufassen sind [115].

Aus theoretischer Sicht besteht die Moglichkeit, die T™*-Linie als eine Energieskala
zu interpretieren, die mit einem Vielteilchenspektrum im Gleichgewicht verkniipft ist.
Zusammen mit dem Ergebnis, dass T von Tppp verschieden ist, obwohl beide am
QKP zu null gehen, scheinen die Experimente der konventionellen Theorie der Ord-
nungsparameterfluktuationen in mindestens zwei Punkten zu widersprechen [115]. Zum
einen existiert in dieser Theorie nur eine niederenergetische Energieskala, die auf die
Divergenz der magnetischen Ordnungsparameterfluktuationen zuriickgefithrt wird, und
fir B > B, ist dies Trrp [6,7,10,45]. Zum anderen sollten nach dieser Theorie nur
entlang T (B) scharfe Anomalien in den thermodynamischen und Transportgrofien
auftreten.

Stattdessen besteht die Moglichkeit, die Ergebnisse mit dem Modell magnetischen
quantenkritischen Verhaltens zu interpretieren, welches mit dem Zusammenbruch der
Bildung von Quasiteilchen durch den Kondo-Effekt einhergeht. Diese Form lokalen
quantenkritischen Verhaltens [50,52] fithrt zu einem Zusammenbruch des grofien Fermi-
Volumens, wenn der externe Parameter (hier das Magnetfeld) reduziert wird. Daraus
ergibt sich eine zusétzliche Energieskala, die durch die Divergenz der elektronischen
Fluktuationen charakterisiert ist und zu einem Sprung im Hall-Koeffizienten und den
Feldableitungen der thermischen Messgrofien fithren konnte [115].
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4.4 Ergebnisse - Dotiertes System

Eine weitere Moglichkeit zur Interpretation der Ergebnisse stellt das Modell (3) aus
Abschnitt 3.3.2 dar. Auch hier wird davon ausgegangen, dass das Fermi-Volumen bei
T = 0 auf Grund des Zusammenbruchs der Kondo-Abschirmung springt [53]. In die-
sem Fall wird die Lokalisierung der f-Elektronen mit einem Metall-Isolator-Ubergang
verglichen. Fiir diesen Effekt wére die Ausbildung einer magnetischen Phase nicht
relevant [54]. Das Zusammentreffen der beobachteten Eneregieskala 7%(B) mit dem
magnetischen QKP wire in diesem Falle zuféllig.

Von groflem Interesse ist nun der Einfluss von Druck und Dotierung auf das B-
T-Phasendiagramm im Hinblick auf die 7™-Linie. Bisher ist unklar, ob sie direkt mit
dem magnetischen QKP verkniipft ist. Diese Fragestellung wird im folgenden Abschnitt
dieses Kapitels behandelt.

4.4 FErgebnisse - Dotiertes System

4.4.1 Dotierung auf dem Rhodium-Platz

Neben dem Anlegen eines hydrostatischen Druckes stellt das Dotieren einer Probe eine
Moglichkeit dar, die Lage eines Systems relativ zum QKP zu verschieben. Die Substi-
tution kleinerer Atome fiihrt wie duflerer Druck zu einer Verringerung des Gittervo-
lumens. Der Einbau grofierer Atome weitet das Gitter auf, was einem Aquivalent zu
negativem Druck entspricht, sieche Abschnitt 4.1.2. Es wird nun der Einfluss von Dotie-
rung geringer Mengen an Ir bzw. Co auf dem Rh-Platz untersucht. YbRhySis befindet
sich im p-T-Phasendiagramm auf der magnetischen Seite. Yb-Ionen in intermetalli-
schen Verbindungen bevorzugen unter Druck den kleineren trivalenten, magnetischen
Zustand mit J = 7/2. Wird das Gitter aufgeweitet, tendieren sie leicht zum divalen-
ten, unmagnetischen Zustand mit J = 0. In Abb. 4.20 ist die Druckabhéngigkeit eines
Yb-Systems schematisch dargestellt. Eine leichte Volumenexpansion des Gitters sollte
das System YbRh,Sis somit an einen druckabhéngigen QKP heranfiihren.

Im Periodensystem der Elemente steht Ir unter Rh und weitet das Gitter auf Grund
seines grofferen Atomradius auf. Die Verbindung YblrySis wurde bereits untersucht und
zeigt bei tiefen Temperaturen LFF-Verhalten [117]. Von C. Krellner wurden qualitativ
hochwertige YbRhySis-Einkristalle mit leichter Ir-Dotierung im In-Fluss gezogen, um
das System auf diese Weise im p-T-Phasendiagramm zum QKP zu verschieben. Da
der Atomradius von Co kleiner ist als der von Rh, ordnet YbCoySi, unterhalb von
Ty = 1.7 K antiferromagnetisch [118]. Eine Dotierung von YbRhySis mit Co verringert
das Gittervolumen und die antiferromagnetische Phase vergroert sich. Des Weiteren
ergibt sich daraus ein Vergleich mit Daten von YbRh,Sis unter hydrostatischem Druck.
Auch diese Proben wurden bis zu einem Co-Gehalt von x = 0.12 von C. Krellner unter
Verwendung derselben Methode hergestellt. Weiterhin kann an den dotierten Proben
der Einfluss einer Volumenkompression bzw. -expansion auf 77(B) untersucht und mit
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Ir P Co
@ — o
Yb*  YbRh,Si, Yb”
4f14 4f13

unmagnetisch magnetisch

Abb. 4.20: Schematische Darstellung der Druckabhingigkeit von Yb-Ionen in intermetal-
lischen Verbindungen. Der Pfeil kennzeichnet die Richtung, in die der Druck p zunimmt. Ir
und Co kennzeichnen jeweils die Richtung, in die eine entsprechende Dotierung das System
treibt.

dem entsprechenden Effekt auf Ty (B) verglichen werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Messungen der magnetischen Wechselfeldsus-
zeptibilitdat an je drei Ir- und Co-dotierten Proben unterschiedlicher Konzentrationen
durchgefiihrt. An je einer Probe wurden thermische Ausdehnung und Magnetostriktion
gemessen.

4.4.2 Magnetische Wechselfeldsuszeptibilitéit

Alle in diesem Abschnitt gezeigten Suszeptibilititen ergeben sich nach Abzug des Leer-
signals des Probenhalters von den Rohdaten und anschlieBender Normierung auf Mess-
daten von xpc(T) = M(T)/B oberhalb von 2K, wie in Abschnitt 2.4 beschrieben.

Iridium-Substitution

Zunichst werden die Daten der Wechselfeldsuszeptibilitét x(7") im Nullfeld gezeigt. Da
weder eine Frequenzabhéngigkeit noch ein temperaturabhéngiges Signal auf dem Ima-
ginarteil x” beobachtet wurden, entspricht der Realteil x’ der differentiellen Suszeptibi-
litdt x = dM/dH. Dies gilt fiir alle im Folgenden gezeigten Suszeptibilitdtsmessungen.
Anschlielend werden Ergebnisse der drei untersuchten Konzentrationen unter Einfluss
eines externen Magnetfeldes vorgestellt.

In Abb.4.21 A ist die Suszeptibilitat iiber einer logarithmischen Temperaturska-
la fiir die drei untersuchten Proben aufgetragen. Die Probe mit einem Ir-Gehalt von
x = 0.025 zeigt deutlich einen antiferromagnetischen Phaseniibergang bei Ty = (0.04+
0.003) K, also bei deutlich niedrigerer Temperatur als in YbRhySiy. Fiir die beiden
hoéheren Ir-Konzentrationen, also = 0.06 und z = 0.17, konnte kein Phaseniibergang
oberhalb von T = 20mK detektiert werden. Die Suszeptibilitédt steigt hier wéahrend
des Abkiihlens zu tiefsten Temperaturen monoton an. Fiir z = 0.17 ist der erreich-
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Abb. 4.21: A Temperaturabhingigkeit der magnetischen Suszeptibilitit, logarithmisch auf-
getragen fiir Yb(Rhj_xIry)2Sis mit x=0.025, 0.06 und 0.17. Zum Vergleich ist die Suszep-
tibilitét von stéchiometrischem YbRhgSia, entnommen aus Ref. [89], ebenfalls aufgetragen.
Die Pfeile markieren die jeweilige Néel-Temperatur. B Inverse Suszeptibilitdt als Funktion
der Temperatur fiir die drei Dotierungen. Die Geraden kennzeichnen die jeweilige Anpassung
des Curie-Weiss-Gesetzes an die Daten.

te Absolutwert allerdings nur etwa halb so grofl wie fiir die Probe mit x=0.06. In
Abb. 4.21 B ist die inverse Suszeptibilitidt 1/x(7") von 0.3 K bis zu tiefsten Temperatu-
ren dargestellt. Es zeigt sich jeweils eine Abhéngigkeit nach dem Curie-Weiss-Gesetz
X(T) = C/(T + ©) mit dhnlicher Steigung, aus der sich ein effektives fluktuierendes
Moment p.r; = 1.3up/Yb ergibt. Dieser Wert entspricht in etwa dem fiir undotier-
tes YbRhySip bestimmten Moment [89]. Die Weiss-Temperatur © betriagt -0.27 K fiir
x = 0.025, -0.24 K fiir x = 0.06 und -0.5 K fiir x = 0.17. Fiir x = 0.06 weichen die Mess-
daten bei tiefsten Temperaturen leicht vom Curie-Weiss-Verhalten ab, was auf einen
moglichen Phaseniibergang unterhalb von 20 mK hindeutet. Diese Annahme wurde
durch Widerstandsmessungen unter hydrostatischem Druck gestiitzt. Dort zeigt sich,
dass sich das p-T-Phasendiagramm von Yb(Rhgg4Irg06)2Si2 durch eine Verschiebung
um -0.06 GPa auf das von undotiertem YbRh,Si; abbilden lésst [119]. Dieses Ergebnis
lasst ebenfalls einen Phaseniibergang bei etwa 20 mK erwarten. Der hohe Absolutwert
von O in der Probe mit x = 0.17 ist vermutlich auf eine grofere Entfernung zum QKP
zuriickzufiihren.

In Abb. 4.22 sind Messkurven der Wechselfeldsuszeptibilitit fiir die mit einem Ir-
Anteil von x = 0.025 dotierte Probe unter dem Einfluss eines zusétzlichen dufleren sta-
tischen Magnetfeldes gezeigt. Auf der linken Seite der Abbildung ist x/(7") fiir verschie-
dene angelegte Felder dargestellt. Fiir Magnetfelder B < 0.025 T ist ein Maximum bei
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Abb. 4.22: Links: Temperaturabhiingigkeit der magnetischen Suszeptibilitit x/(7) fiir
Yb(Rhi_xIry)2Siz mit x =0.025 gemessen in verschiedenen konstanten Magnetfeldern B. Die
gepunktete Linie verlduft entlang der Maxima, die der Energieskala T* zugeordnet werden.
Die Pfeile im Inset kennzeichnen T . Rechts: Magnetfeldabhéngigkeit x’(B) derselben Probe
bei verschiedenen konstanten Temperaturen 7', aufgetragen als dritte Achse.

tiefen Temperaturen zu beobachten. Das Inset zeigt einen detaillierten Ausschnitt bei
tiefen Temperaturen. Hier ist diese Anomalie des antiferromagnetischen Phaseniiber-
gangs und dessen Unterdriickung im Feld zu erkennen. Im Bereich 0.03T < B < 0.04T
steigt x'(7") monoton bis zu tiefsten Temperaturen an. Ab einem Feld von B = 0.045 T
tritt ein Maximum in x/(7") auf, das mit zunehmender Feldstérke zu hoheren Tempe-
raturen verschiebt und stark verbreitert wird. Dieses Verhalten entspricht den Beob-
achtungen im undotierten YbRhySis. Dort wurden diese Maxima mit der Energieskala
T* assoziiert. Auf Grund der grofen Ahnlichkeit wird auch hier die Bezeichnung 7*
gewahlt. Rechts in Abb.4.22 sind isotherme Suszeptibilititsdaten bei verschiedenen
Temperaturen als Funktion des externen Magnetfeldes B in dreidimensionaler Auftra-
gung gezeigt. Hier zeigt sich ein Maximum am kritischen Feld der antiferromagnetischen
Phase. Des Weiteren ergibt sich eine verbreiterte Stufe von hohen Werten der Suszep-
tibilitdt im kleinen Feld zu niedrigeren Werten bei hoheren Feldern. Diese Stufe wird
breiter je hoher die Temperatur ist. Dies entspriache einer Steigungsdnderung in der
Magnetisierung, wie sie im reinen YbRhsSis beobachtet wurde.

Aus den Messdaten der Wechselfeldsuszeptibilitéit ergibt sich das in Abb. 4.23 ge-
zeigte B-T-Phasendiagramm. Die antiferromagnetische Phase ist im Vergleich zu un-
dotiertem YbRhySis etwas unterdriickt. Es ergibt sich eine Néel-Temperatur von Ty =
(0.040 4 0.003) K und ein kritisches Feld B. = (0.035 £+ 0.003) T. Auffallig ist, dass die
aus den breiten Maxima in x/(7") bestimmte 7*-Linie fiir 7' — 0 nicht direkt zu B.
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Abb. 4.23: B-T-Phasendiagramm von Yb(Rhg g75Irg.025)2Si2, erstellt aus den Messergeb-
nissen der Wechselfeldsuszeptibilitéit. Ty kennzeichnet die antiferromagnetische Phasengrenz-
linie, T™ die Crossover-Linie der breiten Maxima. Im Inset ist der Bereich der antiferroma-
gnetischen Phase vergroflert dargestellt. Kreise kennzeichnen Anomalien in x/(7'), Dreiecke
solche in }/(B).

extrapoliert sondern zu einem etwas hoheren Wert.

In Abb.4.24 sind die Ergebnisse der Suszeptibilitdtsmessungen x'(7') an den Ir-
dotierten Proben mit x = 0.06 und x = 0.17 und die dazugehorigen Phasendiagramme
gezeigt. Fiir x = 0.06 wurde in zahlreichen Feldern iiber einen gréfieren Temperaturbe-
reich gemessen, wie in Abb. 4.24 A dargestellt ist. Fiir x = 0.17 wurden im Wesentlichen
die Maxima vermessen. In Abb.4.24 B sind drei Kurven gezeigt, die iiber einen grofe-
ren Temperaturbereich gemessen wurden. Fiir beide Konzentrationen konnte oberhalb
von T = 0.02K kein Phaseniibergang detektiert werden. In den Phasendiagrammen
in Abb.4.24C und D ist somit jeweils nur die 7™*-Linie eingezeichnet, die sich trotz
der Abwesenheit magnetischer Ordnung aus den Maxima in x/(7") ergibt. Ihre Position
andert sich kaum. Fiir = 0.17 verlduft sie etwas flacher. Es ist ungekléart, ob dieser
Effekt auf eine eventuell aufgetretene, leichte Verkippung der Probe um wenige Grad
im Probenhalter zuriickzufiihren ist, da die Probe sehr klein und diinn war.
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Abb. 4.24:

A Realteil der Wechselfeldsuszeptibilitdt x'(7') von Yb(Rhg.g4Irg6)2Siz

in verschiedenen Magnetfeldern B. B Realteil der Wechselfeldsuszeptibilitit x/'(7) von
Yb(Rhog3lrp17)2Si2 im Nullfeld und zwei ausgesuchten Magnetfeldern B. C B-T-
Phasendiagramm fiir Yb(Rhg 94Irg 06)2Si2. D B-T-Phasendiagramm fiir Yb(Rhg g31rg.17)2Sis.
T* kennzeichnet jeweils die Positionen der breiten Maxima in x/'(7).
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Kobalt-Substitution

Hier werden die Messergebnisse der Wechselfeldsuszeptibilitdt von Yb(Rh;_,Co,)2Sis
vorgestellt. Es wurden Proben mit einem Co-Anteil von z = 0.03, x = 0.07 und
x = 0.12 anhand von Messungen der Wechselfeldsuszeptibilitéit untersucht. Im Nullfeld
zeigt die Probe mit einem Co-Gehalt von = 0.03 dhnliches Verhalten wie undotiertes
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Abb. 4.25: A Suszeptibilitit der Co-dotierten Proben im Nullfeld logarithmisch iiber der
Temperatur T aufgetragen. Die aufwiirts zeigenden Pfeile markieren den Ubergang Ty in die
antiferromagnetische Phase. Die abwérts gerichteten Pfeile kennzeichnen eine zweite Anoma-
lie bei tieferer Temperatur 77, die ab z = 0.07 auftritt. B Ubergangstemperaturen Ty und
Ty, iiber dem Co-Gehalt x aufgetragen.

YbRhsSis. Allerdings ist das am antiferromagnetischen Phaseniibergang auftretende
Maximum zu hoherer Temperatur verschoben. Dieser Trend setzt sich mit zunehmen-
der Co-Konzentration fort. Bei = 0.07 und = = 0.12 tritt zusétzlich bei einer tiefe-
ren Temperatur 717, ein weiteres Maximum auf. Dadurch wandelt sich die Form des
Ubergangs bei Ty von einem Maximum zu einem scharfen Abknicken der Kurve, ge-
folgt von einem weiteren Anstieg der Suszeptibilitidt zu tieferen Temperaturen, wie in
Abb.4.25 A dargestellt ist. Abb.4.25B zeigt, aufgetragen in einem Phasendiagramm,
dass beide Ubergangstemperaturen Ty und 7y, mit zunehmendem Co-Gehalt ansteigen.
Dieses Verhalten entspricht somit qualitativ den Ergebnissen an undotiertem YbRh,Sis
unter hydrostatischem Druck [97].

Alle drei Proben wurden auf ihr Verhalten in einem dufleren Magnetfeld untersucht.
In Abb.4.26 ist x/(7") im Nullfeld sowie in konstanten Feldern bis zu B = 0.2T ge-
zeigt. Daneben ist das B-T-Phasendiagramm dargestellt, das sich aus den gezeigten
temperatur- und aus magnetfeldabhéngigen Messungen y'(B) ergibt. Fiir diese Probe
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Abb. 4.26: Wechselfeldsuszeptibilitit x/(7') (links) und Phasendiagramm (rechts) von
Yb(Rhg.97Cop.03)2Si2. Links: Die Pfeile markieren Ty, die gepunktete Linie 7. Rechts: Kreise
kennzeichnen Anomalien in x'(T"), Dreiecke solche in x/(B).

betrigt die antiferromagnetische Ubergangstemperatur Ty = (0.175 £ 0.005) K mit
einem kritischen Feld B, = (0.088 £ 0.005) T. Auffillig ist, dass x/(T") fur B < 0.04T
unterhalb von Ty weiter ansteigt, wiahrend in gréferen Feldern ein starker Abfall folgt.
Die hoher dotierten Proben zeigen im Nullfeld eine zweite Anomalie 77, unterhalb von
Ty, die ebenfalls einen weiteren Anstieg von x’(7) unterhalb von T erzeugt. Daher
ist zu vermuten, dass fiir + = 0.03 ein Ubergang T}, unterhalb von 20mK auftritt.
Im Phasendiagramm zeigt sich auflerdem deutlich, dass in dieser Probe T™ nicht am
kritischen Feld der antiferromagnetischen Phase zu null geht. Stattdessen wurde in
X'(T) im Magnetfeldbereich von 0.07 < B < 0.085 das breite Maximum oberhalb des
scharfen Maximums am antiferromagnetischen Phaseniibergang beobachtet.

Fiir die Probe mit x=0.07 ist das B-T-Phasendiagramm auf Grund des hier auf-
tretenden zusitzlichen Ubergangs T;, komplexer. In y/(T') treten bei angelegtem Ma-
gnetfeld drei verschiedene Anomalien auf. In Abb. 4.27 ist links x/(T") in Magnetfeldern
bis zu B = 0.25T gezeigt. Die Anomalie der antiferromagnetischen Ubergangstem-
peratur T wandelt sich von einem Knick bei kleinen angelegten Feldern allméhlich
zu einem Maximum in hoheren Feldern. Analog zu allen bisher vorgestellten Pro-
ben, tritt auch hier das breite Maximum bei 7™ auf. Allerdings ist es hier erstmals
moglich, ein Maximum unterhalb von Ty zu beobachten. Die Néel-Temperatur betréigt
Tn = (0.410 £ 0.005) K. Die T*-Linie kreuzt somit die antiferromagnetische Phasen-
grenzlinie. Im Inset ist der Tieftemperaturbereich vergréflert dargestellt. Der zusétzli-
che Ubergang T7, ist hier in Form eines Maximums zu erkennen, das mit zunehmendem
Magnetfeld zu tieferen Temperaturen verschoben wird. Die Ubergangstemperatur im
Nullfeld betrégt 77, = (0.060+0.005) K. Auf der rechten Seite von Abb. 4.27 sind x/(7T')-
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Abb. 4.27: Wechselfeldsuszeptibilitéit x/(T) von Yb(Rhg93Co0.07)2Si2. Links: Die gestri-
chelte Linie markiert T, die gepunktete Linie 7. Im Inset ist der Tieftemperaturbereich
vergroflert dargestellt und 771 durch Pfeile markiert. Rechts: Messungen bei tiefen Tempe-
raturen bei 0.01 < B < 0.035T. Der nach unten gerichtete Pfeil kennzeichnet 17;. Die hier
zusitzlich in Form eines Knicks auftretende Anomalie ist mit 77,5 bezeichnet und durch nach
oben zeigende Pfeile markiert.

Daten im Feldbereich von 10 bis 35 mT gezeigt. Hier ist schwach eine weitere Anomalie
in Form einer Steigungsidnderung zu erkennen, die ebenfalls im Feld zu tieferer Tempe-
ratur verschiebt und schliefllich unterdriickt wird. Dies deutet auf ein Aufspalten von
T, im Magnetfeld in T, und T7» hin.

Dieser Effekt ist in der magnetfeldabhéngigen Suszeptibilitiat x’'(B) bei der tiefsten
gemessenen Temperatur von 7" = 19 mK deutlich stédrker ausgepriigt, siche Abb. 4.28.
Hier tritt ein Maximum bei B, ;; = (15+2) mT auf, gefolgt von einem scharfen Knick
bei B. 2 = (38 £3) mT. Bei 40 mK sind diese beiden Anomalien kaum noch von ein-
ander getrennt. Bei hoherer Temperatur sind sie verschwunden. Bei deutlich hoherem
Feld tritt an der antiferromagnetischen Phasengrenzlinie eine Stufe auf. Diese wird
erwartungsgemafl bei hoherer Temperatur zu kleineren Feldern verschoben.

Aus diesen Ergebnissen ldsst sich das in Abb. 4.29 gezeigte B-T-Phasendiagramm
aufstellen. Das kritische Feld der antiferromagnetischen Phase betrigt B. y = (0.225 £
0.005) T. Der untere Ubergang T}, weist zwei kritische Felder auf bei B, r; = (0.015 £
0.003) T und B, 2 = (0.045 £ 0.005) T. Die Position der 7*-Linie ist auch in diesem
Phasendiagramm nahezu unverandert zu den vorherigen. Hier ist deutlich zu erkennen,
dass sich Ty (B) und T*(B) kreuzen.
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Abb. 4.28: Isotherme Wechselfeldsuszeptibilitéit x'(B) von Yb(Rhg.93C00.07)2Si2 bei ver-
schiedenen Temperaturen 7. An der Kurve bei T = 19mK sind die kritischen Felder der

Tieftemperaturphase mit B, 11 und B, 12 sowie der antiferromagnetischen Phase B,y durch
Pfeile markiert.
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Abb. 4.29: Phasendiagramm von Yb(Rhg.93Cog 07)2Si2. Im Inset ist die Tieftemperatur-

phase vergrofiert dargestellt. Kreise kennzeichnen Anomalien in x/(7'), Dreiecke solche in
!/

X' (B).
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Auch in der Probe mit einem Co-Gehalt von z = 0.12 konnte das breite Maximum
in x'(T) bei T* sowohl oberhalb als auch unterhalb von T beobachtet werden, wie
es in Abb.4.30 A dargestellt ist. Die Anomalie bei Ty entwickelt sich mit steigendem
Magnetfeld von einem Knick zu einem Maximum, sobald T* oberhalb von Ty liegt. Bei
tiefsten Temperaturen sind erneut die zusitzlichen Anomalien bei T} zu beobachten.
Dieser Bereich ist in Abb. 4.30 B vergroflert dargestellt. Im Gegensatz zu der Probe mit
x = 0.07 ist, auf Grund der hoheren kritischen Felder, die Aufspaltung der Anoma-
lie bei T7, im Feld sehr deutlich zu erkennen. Die isotherme Wechselfeldsuszeptibilitét
X'(B) ist in Abb.4.30 C dargestellt und zeigt bei der tiefsten gemessenen Tempera-
tur von 7' = 19 mK mit steigendem Feld zunéchst ein sehr scharfes Maximum. Es ist
aber auch an dieser Stelle, genau wie bei allen bisherigen Messungen, kein Signal auf
dem Imaginérteil x”(B) zu beobachten, so dass ein Phaseniibergang erster Ordnung
ausgeschlossen werden kann. Diese Anomalie ist dem ersten kritischen Feld B, j; der
Tieftemperaturphase zuzuordnen. Thr folgen zwei Stufen, von denen die erste dem zwei-
ten kritischen Feld B. 1o der Tieftemperaturphase entspricht, wihrend die zweite am
kritischen Feld B.n der antiferromagnetischen Phase auftritt. Diese wird mit zuneh-
mender Temperatur zu kleineren Feldern verschoben und schliellich unterdriickt. Die
Anomalie bei B. 2 in x'(B) wandelt sich mit steigender Temperatur von einer Stufe
zu einem Knick, bis sie fiir T > 0.25 K unterdriickt ist. Die Messkurven mit Knick wei-
sen eine qualitative Ahnlichkeit zu der Messung von x'(B) an Yb(Rhgg3Cog.7)2Siz bei
T = 19mK auf. Dass in der Probe mit x = 0.07 bei tiefster Temperatur nur ein Knick
bei B, 1o auftritt, ergibt sich demnach aus dem verhéltnisméfig kleinen kritischen Feld
dieser Phase.

Aus den Anomalien in x/(7") und x’(B) ergibt sich das in Abb. 4.30 D dargestellte B-
T-Phasendiagramm. Fiir die Bestimmung des Ubergangs an den Stufen in y/(B) wurde
jeweils das Minimum der Ableitung nach dem Feld ermittelt. Die Néel-Temperatur in
dieser Probe liegt bei Ty = (0.7840.02) K. Der untere Ubergang tritt bei 77, = (0.28 4
0.01) K auf. Das kritische Feld der antiferromagnetischen Phase entspricht B.y =
(0.45 £ 0.01) T, die kritischen Felder der Tieftemperaturphase sind B.r; = (0.052 £
0.005) T und B, 2 = (0.12 £ 0.01) T. Deren Aufspaltung ist hier wesentlich deutlicher
als bei geringerer Dotierung. Die T™-Linie verlduft in dhnlicher Weise wie in allen
anderen Proben, jedoch weichen die Punkte innerhalb der antiferromagnetischen Phase
leicht zu hoheren Feldern ab. Ein mogliche Ursache dafiir konnte die Uberlagerung der
Anomalien durch die vergleichsweise ausgeprigtere Tieftemperaturphase sein.
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Abb. 4.30: Messergebnisse der Wechselfeldsuszeptibilitit von Yb(Rhg ggCog.12)2Si2. A x/'(T')
in verschiedenen konstanten dufleren Magnetfeldern B. Die Pfeile markieren die breiten Ma-
xima, die T* zugeordnet werden. Die Linie dient zur Veranschaulichung der Ubergiinge bei
Tx. B VergroBerte Darstellung des Tieftemperaturbereichs aus A. Hier sind die Ubergéinge
Tr1 und Tro durch Pfeile markiert. Ab einem Feld von B = 0.04 T wird eine Aufspaltung
dieser Anomalie beobachtet. C Isotherme Suszeptibilitit x'(B). Fiir T < 0.2 K tritt zunéchst
ein Maximum auf, gefolgt von zwei Stufen. Das Maximum und die erste Stufe entsprechen je-
weils den kritischen Feldern B, 1,1 und B, 12, die dem unteren Ubergang T, zugeordnet werden
konnen. Die Stufe bei hoheren Feldern entspricht dem kritischen Feld B, y der antiferroma-
gnetischen Phase. Die Anomalien sind zur Veranschaulichung jeweils mit Linien verbunden.
D B-T-Phasendiagramm erstellt aus den Messungen der Wechselfeldsuszeptibilitit. Kreise
kennzeichnen Anomalien in x/(7T), Dreiecke solche in x/(B).
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4.4.3 Magnetostriktion und thermische Ausdehnung

Da fiir undotiertes YbRh,Siy bei Uberschreiten von 7%(B) im Magnetostriktionskoef-
fizienten A eine Steigungsénderung beobachtet wurde, ist diese Messgrofle auch fiir die
dotierten Proben von Interesse. Des Weiteren wird der Hochmagnetfeldbereich betrach-
tet. Es ist zu erwarten, dass die in Abschnitt 4.2.2 diskutierte Anomalie bei B, = 10T
durch ein veréndertes Gittervolumen ihre Position verédndert, wie es in Magnetisie-
rungsmessungen unter Druck am undotierten System beobachtet wurde [92].

Iridium-Substitution

Die Magnetostriktion wurde an der mit einem Ir-Gehalt von x = 0.06 dotierten, einkris-
tallinen Probe gemessen. Die Langendnderung wurde dabei entlang der [100]-Richtung,
also innerhalb der Basalebene des Kristalls bestimmt. Das Magnetfeld wurde in dersel-
ben Richtung angelegt. Links in Abb. 4.31 ist der Magnetostriktionskoeffizient bei einer
Temperatur von 7" = 0.02 K gezeigt. Es tritt ein Minimum bei B = (0.05 £+ 0.005) T
auf. Diese Beobachtung stimmt in der Gréfle des Feldes mit einer erwarteten Anomalie
an der T™-Linie {iberein. Statt einer Steigungsdnderung wie in YbRh,Siy tritt jedoch
ein Minimum auf. Rechts in Abb.4.31 ist eine Messkurve des undotierten YbRh,Sisy
bei 70 mK gezeigt, fiir die kein antiferromagnetischer Ubergang mehr beobachtet wird,
sondern nur noch die Steigungsédnderung bei By. Im Vergleich dazu sind die Magneto-
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Abb. 4.31: Links: Magnetostriktionskoeffizient A von Yb(Rhg g4Irg.06)2Si2 aufgetragen iiber
dem Magnetfeld B bei T' = 20 mK. Rechts: Vergleich mit den Magnetostriktionskoeffizienten
von YbRhs(Sig.95Geg.05)2 und YbRhsSis, wobei fiir die dotierten Proben ein linearer Beitrag
addiert wurde.
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striktionskoeffizienten der Ir-dotierten Probe bei 20 mK sowie einer mit nominell 5% Ge
dotierten Probe bei 50 mK gezeigt, wobei zu den Daten jeweils ein linearer Beitrag zur
Magnetostriktion \,(B) = —8.62 - 107°T2 - B addiert wurde. Auf diese Weise ergibt
sich eine gute Ubereinstimmung mit den Daten des undotierten Systems. Es stellt sich
nun die Frage, wodurch solch ein Beitrag zur Magnetostriktion in dotierten Proben
unterdriickt wird. Weiterhin ist zu kléren, ob die bei 20 mK in der Ir-dotierten Probe
auftretende Anomalie bei hoheren Temperaturen beobachtet werden kann und ob sie
dem Verlauf von 7%(B) folgt.

Der lineare thermische Ausdehnungskoeffizient «(7") wurde entlang derselben Rich-
tung wie A\(B) bestimmt. In Abb. 4.32 ist links der thermische Ausdehnungskoeffizient
als a(7")/T im Nullfeld und in verschiedenen Magnetfeldern bis zu B = 0.25 T darge-
stellt. Im Nullfeld divergiert «(7")/T bei tiefen Temperaturen stéarker als logarithmisch.
Je hoher das angelegte Magnetfeld ist, desto weniger divergent ist das Verhalten, bis
hin zu einem nahezu konstanten Verlauf bei tiefer Temperatur in B = 0.25T. Ein kon-
stanter Wert von «(7')/T entspricht LEF-Verhalten. Oberhalb von etwa 0.4K liegen
alle Kurven aufeinander und zeigen einen logarithmischen Verlauf. Die thermische Aus-
dehnung wurde nur entlang einer Kristallrichtung gemessen. Somit ist die Bestimmung
des Volumenausdehnungskoeffizienten und eine Analyse des kritischen Verhaltens bis-
her nicht moglich. Rechts in Abb. 4.32 ist jedoch ein Vergleich von «(7")/T" im Nullfeld
von dieser Probe mit einer dquivalenten Messung an YbRhs(Sig.95Gep o5)2 gezeigt. Letz-
tere wurde von R. Kiichler am von M. Lang speziell fiir die Messung der thermischen
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Abb. 4.32: Links: Thermischer Ausdehnungskoeffizient als o/T logarithmisch iiber der Tem-
peratur T aufgetragen. Rechts: Oé(T)/T von Yb(Rh0.94Ir0.06)2812 und YthQ(SiO.95GGO,D5)2
gemessen entlang der Basalebene im Nullfeld.
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Ausdehnung aufgebauten Kryostaten durchgefithrt [120]. Es ist zu beobachten, dass
a(T)/T in der Ir- und der Ge-dotierten Probe in &hnlicher Weise divergiert. Bei der Ge-
dotierten Probe ist die Divergenz jedoch etwas stérker ausgeprigt. Die Ursache kénnte
zum einen die groflere Nédhe zu einem druckinduzierten QKP sein oder andererseits eine
unterschiedliche Entwicklung von «(T')/T entlang der verschiedenen kristallografischen
Richtungen, da hier nur eine Richtung betrachtet wurde. Allerdings ist das Verhéltnis
der Gitterparameter ¢/a mit 2.456 fiir die Ir-dotierte Probe (bestimmt von C. Krellner)
und 2.459 fiir die Ge-dotierte [121] nahezu gleich.

Kobalt-Substitution

An einem Einkristall mit einem Co-Gehalt von x = 0.07 wurden Magnetostriktion und
thermische Ausdehnung gemessen. Die Lingenénderung wurde dabei entlang der [100]-
Richtung, also innerhalb der Basalebene des Kristalls, bestimmt. In derselben Richtung
wurde das Magnetfeld angelegt.

Abb. 4.33 zeigt links die relative Langenédnderung AL/L als Funktion kleiner Ma-
gnetfelder B bei verschiedenen Temperaturen 7. Am kritischen Feld B, der antiferro-
magnetischen Phase tritt bei Temperaturen unterhalb von T = 0.41 K ein Maximum
auf. Die Messkurve bei T' = 0.5 K zeigt hingegen einen Wendepunkt bei hoherem Feld.
Rechts in Abb. 4.33 ist der Magnetostriktionskoeffizient A(B) fiir dieselben Messdaten
aufgetragen. Fiir 7' < Ty weist A(B) jeweils am kritischen Feld B, y der antiferroma-
gnetischen Phase einen sprunghaften Vorzeichenwechsel auf. Fiir B < B,y ist keine
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Abb. 4.33: Magnetostriktion von Yb(Rhg93Coq.07)2Sie. Links: Relative Lingeninderung
AL/L iiber dem Magnetfeld B fiir vier Temperaturen. Rechts: Magnetostriktionskoeffizient
A(B).
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weitere Anomalie zu erkennen, weder am kritischen Feld der Tieftemperaturphase, noch
beim Uberschreiten von der Linie T*(B). Dies ist vermutlich auf die starke Ausprigung
der Anomalie am kritischen Feld B,y zuriickzufithren. Fiir 7' = 0.5 K ergibt sich ein
Minimum in A(B), dessen Position auf Grund der schwachen Auspriagung dieser An-
omalie nur grob abgeschétzt werden kann mit By = (0.32 & 0.05) T. Dieses Feld ist
deutlich grofler als das durch die Wechselfeldsuszeptibilitiat x'(7') bestimmte, zu 7% (B)
korrespondierende Feld von B = 0.15T bei T' = (0.5 £ 0.2) K.

Das Auftreten eines Minimums in A(B) legt nahe, eine Analyse vorzunehmen, wie
sie fiir die Ir-dotierte Probe durchgefiithrt wurde. Es zeigt sich jedoch, dass es fiir die
Co-dotierte Probe nicht moglich ist, durch Addition eines linearen Beitrags zur Magne-
tostriktion, diese Messkurve auf die des undotierten Systems bei 7' = 0.5 K abzubilden.
Vermutlich ist die Annahme, dass es sich bei dem in den dotierten Proben unterdriick-
ten Beitrag um eine lineare Funktion handelt, nur als Naherung fiir sehr kleine Ma-
gnetfelder giiltig. Da fiir die Co-dotierte Probe auf Grund der héheren Temperatur
ein grofferer Feldbereich betrachtet werden muss, zeigen sich dementsprechend bereits
Abweichungen vom angenommenen linearen Verlauf des unterdriickten Beitrags.

Die lineare thermische Ausdehnung ist in Abb. 4.34 gezeigt. Der antiferromagneti-
sche Phaseniibergang ist sowohl in «a(T") (links) als auch in a(T")/T (rechts) in Form
eines Sprungs von negativen zu positiven Werten bei abnehmender Temperatur klar zu
erkennen. Solch ein Vorzeichenwechsel bei Ty ist charakteristisch fiir Systeme in der
Néhe eines QKPs und ist auf die Akkumulation von Entropie zuriickzufiihren [122].
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Abb. 4.34: Thermische Ausdehnung von Yb(Rhg 93Coq.7)2Sie. Links: Ausdehnungskoeffi-
zient « iiber der Temperatur 7' in verschiedenen Feldern. Rechts: /T aufgetragen iiber einer
logarithmischen Temperaturskala.
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Abb. 4.35: Thermischer Ausdehnungskoeffizient « iiber der Temperatur 1 fiir
Yb(Rhg.93C00.07)2Si2 gemessen im kritischen Feld der antiferromagnetischen Phase B,y =
0.22'T. Die durchgezogene Linie kennzeichnet eine lineare Anpassung mit einer Steigung von
—2.55-1079K~2 an die Daten unterhalb von 0.5 K.

Mit zunehmender Feldstérke wird Ty zu tieferer Temperatur verschoben. Ungewhn-
lich ist die Beobachtung eines weiteren Anstiegs von a(7') unterhalb von Ty in der
Nullfeldmessung, gefolgt von einem sprunghaften Abfall auf kleinere Werte bei etwa
0.2 K. Diese Anomalie ist bereits im Feld B, ;1 = 0.015 T, das durch Messung von x'(B)
bestimmt wurde, unterdriickt. Somit steht dieser Effekt moglicherweise im Zusammen-
hang mit dem Auftreten der Tieftemperaturphase. Jedoch entspricht die Temperatur
dieses sprunghaften Abfalls nicht T7,. In «(T") /T ist oberhalb von Ty eine logarithmische
Temperaturabhéngigkeit zu beobachten. Am kritischen Feld der antiferromagnetischen
Phase B, ny = 0.22T zeigt a(T")/T jedoch kein divergentes Verhalten, sondern scheint
bei tiefsten Temperaturen einen konstanten Wert anzunehmen. Abb.4.35 zeigt diese
Messkurve als a(T") iiber T'. Hier kann unterhalb von 7" = 0.5 T ein linearer Verlauf
mit einer Steigung von —2.55 - 107°K~2 angepasst werden. Dies spricht fiir den Ein-
tritt in den LFF-Bereich. Das bedeutet, dass entweder die Messung nicht genau am
kritischen Feld erfolgte oder dass an dieser Stelle kein QKP auftritt. Fir 7" > 0.5K
lassen sich im Rahmen der Fehlerbalken sowohl ein logarithmischer Verlauf als auch
eine Funktion gemif o(T) = aT + bv/T anpassen, wobei zu beachten ist, dass der
Anpassungsbereich kleiner als eine Dekade in der Temperatur ist. Im Magnetfeld von
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Abb. 4.36: B-T-Phasendiagramm von Yb(Rhg93Cog.07)25i2. Neben den in der Wechsel-
feldsuszeptibilitéit beobachteten Ubergingen sind die Anomalien in A\(B) und «o(T) an der
antiferromagnetischen Phasengrenzlinie T eingetragen.

1T weicht «(T)/T bereits bei 2K von einem logarithmischen Verlauf ab und ist ab
etwa 1 K bis zu tiefen Temperaturen nahezu konstant.

Das durch die Messungen der Wechselfeldsuszeptibilitdt aufgestellte B-T-Phasen-
diagramm aus Abb.4.29 kann um die Anomalien des Magnetostriktionskoeffizienten
A(B) und des thermischen Ausdehnungskoeffizienten a(7") an der antiferromagneti-
schen Phasengrenzlinie ergénzt werden, wie es in Abb. 4.36 gezeigt ist. Es ergibt sich
eine gute Ubereinstimmung zu den Ergebnissen der Wechselfeldsuszeptibilitét.

Magnetostriktion im hohen Magnetfeld

An den beiden dotierten Proben wurde, entsprechend zu Abschnitt 4.2.2 fiir undotiertes
YbRhsSiy, die Magnetostriktion im hohen Magnetfeld bestimmt. In Abb. 4.37 sind die
relative Langendnderung AL/L sowie der Magnetostriktionskoeffizient A entlang der
Basalebene bis zu B = 18T fiir fiinf verschiedene Proben bei T' = 0.02 K gezeigt. Es
werden zunéchst zwei undotierte YbRhySis-Proben verglichen, die verschiedene Rest-
widerstandsverhiltnisse (RRR) aufweisen. Die Messung an der Probe mit einem RRR
von etwa 130 entspricht der in Abschnitt 4.2.2 gezeigten. Die Messung an der ande-
ren Probe mit RRR ~ 60 wurde von F. Weickert durchgefiihrt und ist in Ref. [123]
publiziert. Die relative Langendnderung AL/ L zeigt, dass sich die reinere Probe im Ma-
gnetfeld etwas stirker zusammenzieht. Bei 10 T tritt in beiden Proben die in Abschnitt
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Abb. 4.37: Relative Lingenénderung AL/L (links) und Magnetostriktionskoeffizient A
(rechts) als Funktion von B von fiinf verschiedenen YbRhySis-Proben: zwei undotierte, eine
Ge-, eine Ir-, und eine Co-dotierte Probe.

4.2.2 beschriebene Anomalie auf. Jedoch beginnt die qualitativ schlechtere Probe sich
ab diesem Feld wieder auszudehnen. Des Weiteren wurden drei dotierte Proben gemes-
sen: eine mit 5% Ge auf dem Si-Platz dotierte (gemessen von F. Weickert) sowie die in
diesem Abschnitt bereits betrachteten Proben mit Ir- bzw. Co-Dotierung. Die relative
Langenanderung verlduft fiir die Ge- und die Ir-dotierte Probe sehr dhnlich. Allerdings
treten grofie Unterschiede im Vergleich zum undotierten YbRhySis auf. Die relative
Léngenanderung AL/L bleibt zunichst nahezu konstant. Ab etwa 3.5 T zeigt sich im
Magnetostriktionskoeffizienten A\(B) ein leichter Anstieg. Diese Anomalie ist auch in
den undotierten Proben beim gleichen Feld in Form einer leichten Steigungsénderung
zu erkennen. Wahrend die undotierten Proben ab etwa 10T einen konstanten Wert
in A annehmen, stellt sich A in der Ir-Probe erst bei einem etwas hoheren Feld auf
einen konstanten, positiven Wert ein. Da die Anomalie bei 10T im undotierten Sys-
tem unter hydrostatischem Druck zu kleineren Feldern verschiebt [92], ist dieser Effekt
nicht unerwartet, denn die Ir-Dotierung entspricht einem leichten negativen Druck. Die
Ge-Probe weist im hohen Feld mehrere Anomalien in A auf. Moglicherweise enthielten
einzelne Teile der verwendeten Probe unterschiedlich viel Ge. Von der Tendenz her ist
das Verhalten aber mit dem der Ir-Probe vergleichbar. Die mit Co dotierte Probe weist
eine noch stéirkere Langenausdehnung als die anderen beiden dotierten Proben auf.
A(B) zeigt fir die Co-Probe zunéichst den stark ausgepriagten antiferromagnetischen
Phaseniibergang, gefolgt von einem Anstieg zu einem groflen, positiven Wert, der ab
etwa B = 6T zu hoheren Feldern hin kaum noch zunimmt. Ausgehend davon, dass
die Co-Dotierung von 7% einem hydrostatischen Druck von 1 GPa entspricht, ist dieses
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Feld konsistent zu den Beobachtungen an YbRhySis unter Druck.

Auffillig ist die in allen dotierten Proben beobachtete positive Langendnderung
als Funktion des Magnetfeldes entlang der Basalebene des Kristalls im Gegensatz zur
negativen Léngendnderung in undotiertem YbRh,Siy. Dieses Verhalten der dotierten
Proben im hohen Magnetfeld erkldrt, warum bereits in kleinen Feldern die Anomalie an
der T*-Linie eine andere Form aufweist als im undotierten System. Offen ist, wodurch
genau dieses Verhalten verursacht wird. Offensichtlich hat die Probenqualitat, also die
Anzahl von Storstellen im Kristall, einen groflen Einfluss auf die Magnetostriktion.
Moglicherweise ziehen sich die dotierten Proben entlang der magnetisch hérteren c-
Richtung deutlich stérker zusammen, so dass der Volumeneffekt, wie fiir Yb-Systeme
zu erwarten, negativ ist.

4.5 Diskussion

Unter Beriicksichtigung der Ergebnisse am undotierten System sollen nun die Ergebnis-
se dieses Kapitels zusammenfassend betrachtet werden und das beobachtete Verhalten
diskutiert werden.

Die Messungen an Ir- und Co-dotiertem YbRhySis haben gezeigt, dass der durch die
Dotierung erzeugte Volumeneffekt die erwartete Wirkung auf die Ubergangstemperatur
der antiferromagnetischen Phase hat. In Abb. 4.38 ist ein Phasendiagramm gezeigt, in
dem die Temperatur 7" iiber dem Einheitszellenvolumen V' aufgetragen ist. In diesem
Phasendiagramm sind die in diesem Kapitel vorgestellten Ergebnisse (Dreiecke) zu-
sammen mit solchen aus den Ref. [22,97] (iibrige Symbole) dargestellt. Fiir die Ir-, Co-
und La-dotierten Proben wurde V' mittels Rontgendiffraktometrie bestimmt. Die Punk-
te der La-dotierten Proben entsprechen einer Dotierung mit 10, 15, 20 bzw. 30% La.
Zu den Druckwerten der Ubergangstemperaturen von undotiertem und Ge-dotiertem
YbRhsSis unter Druck im p-T-Phasendiagramm geméfl Abb. 4.5 wurden iiber den Kom-
pressionsmodul die entsprechenden Einheitszellenvolumen berechnet. Die Fehlerbalken
beziiglich des Gittervolumens ergeben sich hier aus dem Fehler des Kompressionsmo-
duls K = (198 + 15) GPa [124].

Es zeigt sich, dass die Ubergangstemperaturen Ty und 7}, der Co-dotierten Pro-
ben gut mit den bisherigen Resultaten an YbRhySis und YbRhs(Sig95Geg5)2 unter
hydrostatischem Druck iibereinstimmen. Fiir 12% Co ist jedoch fiir Ty eine leichte
Abweichung zu hoherer Temperatur gegeniiber den Druckdaten zu beobachten. Insge-
samt lésst sich die Aussage treffen, dass fiir geringe Co-Konzentrationen der Einfluss
auf die Ubergangstemperaturen einem reinen Volumeneffekt gleich kommt. Das V-T-
Phasendiagramm zeigt aulerdem, dass die Phasengrenzlinie der antiferromagnetischen
Phase sowie die Linie des Ubergangs in den LFF-Bereich mit positiver Kriimmung auf
einen druckinduzierten QKP zulaufen. Der Verlauf von Ty lédsst sich am besten mit
einer Funktion Ty ~ (V. — V)*?3 anpassen. Nach der Hertz-Millis-Theorie wird fiir den
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Abb. 4.38: Phasendiagramm, in dem die Temperatur 7" iiber dem Gittervolumen V' der
Einheitszelle aufgetragen ist. Die gepunktete Linie bei V' = 158.645 A3 markiert die Lage des
undotierten YbRhsSis. Es sind zum einen die von Druck in Gittervolumen umgerechneten
Punkte aus dem p-T-Phasendiagramm entsprechend Abb. 4.5 eingetragen. Zum anderen sind
die Ubergangstemperaturen verschiedener dotierter Proben bei ihrem jeweiligen Gittervolu-
men eingetragen. La-Dotierung gemessen von F. Weickert [22]. Volumenangaben zu Co- und
Ir-Dotierungen wurden von C. Krellner bestimmt. Die durchgezogene Linie bei Ty ist eine
Anpassung der Funktion (V. — V)4/ 3. wobei V. das kritische Volumen zur Unterdriickung von
T kennzeichnet.

Verlauf von Phasengrenzlinien als Funktion eines externen Parameters x in der Néhe
eines QKPs die Abhéngigkeit

1
d—=z

T, ~ (x,—2)+ % (4.8)

erwartet [125], wobei T, die kritische Temperatur, z. der kritische externe Parameter
und d die Dimensionalitidt des Systems ist. Es gilt z = 2 fiir Antiferromagneten und
z = 3 fiir Ferromagneten. Im Fall von YbRhySi; wéire demnach unter der Annahme,
dass d = 3 und z = 2 gilt, ein Exponent von 2/3 zu erwarten. Der Exponent 4/3
entspricht dem nicht. Ausgehend davon, dass d und z ganzzahlig sein miissen, wére
auch ein durch (negativen) Druck erzeugter QKP in YbRhySis nicht im Rahmen der
Hertz-Millis-Theorie beschreibbar.
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Die Phasengrenzlinie 77, weist eine negative Kriimmung auf und scheint fiir V' <
158 A3 zu null zu extrapolieren. Allerdings zeigt die Suszeptibilitéit der Probe mit 3%
Co-Dotierung und einem Einheitszellenvolumen von V = 158.28 A unterhalb von Ty
einen weiteren Anstieg, analog zu den héher dotierten Proben, in denen 77, beobachtet
werden konnte. Deshalb kinnte in dieser Probe unterhalb von 20mK ein Ubergang
T}, stattfinden. Weiterhin wurden kiirzlich an undotiertem YbRhySis Messungen der
Magnetisierung M (7T') bis hinab zu 7' = 1 mK durchgefiihrt, in denen ein Maximum
bei 2mK beobachtet wurde [126]. Aus diesen Griinden ist der genaue Verlauf der Pha-
sengrenzlinie von 17, bei sehr tiefen Temperaturen nicht endgiiltig geklért.

Wiéhrend die magnetischen Phasen deutlich von der jeweiligen Dotierung beein-
flusst werden, haben die Ergebnisse der Wechselfeldsuszeptibilitdt an den mit Ir bzw.
Co dotierten Proben aulerdem gezeigt, dass die Position der 7T*-Linie, unabhéngig
von der Dotierung, nahezu unveréndert bleibt. In Abb.4.39 sind die aus der Wech-
selfeldsuszeptibilitdt ermittelten 7™-Linien aller untersuchter Proben gemeinsam im
B-T-Phasendiagramm eingetragen. Es ist ein leichter Trend von einem flacheren Ver-
lauf mit kleinerem kritischen Feld By(T" = 0) in den Ir-dotierten Proben hin zu einem
etwas steileren Verlauf mit hoherem kritischen Feld in den Co-dotierten Proben zu be-

I T I T I T I T I

Yb(Rh,_M),Si,

o M=1r T
3 ® x=017
~ o x=0.06
@ x=0.025
05 | O x=0 -
M=Co
@ x=0.03
® x=0.07
o x=0.12
0.0 . . . . 1
0.0 0.1 0.2 0.3 04 0.5

B(T)

Abb. 4.39: Positionen Ty,q,(B) der breiten Maxima in x/(7") im B-T-Phasendiagramm fiir
undotiertes YbRhoSio und die je drei untersuchten Ir- bzw. Co-Dotierungen. Die sich dar-
aus ergebenden Linien werden mit 7%(B) assoziiert. Die durchgezogenen Linien entsprechen
Anpassungen gemif T4, ~ (Bo — B)?, deren Parameter in Tabelle 4.2 aufgelistet sind.
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Yb(Rh;_,M,)5Si,

M| x |  By(T) | £

Ir | 0.17 | 0.04540.002 | 0.77 + 0.03
Ir | 0.06 | 0.03940.002 | 0.74 + 0.02
Ir | 0.025 | 0.037 +0.001 | 0.76 + 0.02
0 | 0.044 +0.002 | 0.74 % 0.03
Co | 0.03 | 0.049 &+ 0.002 | 0.69 + 0.02
Co | 0.07 | 0.048 +0.002 | 0.78 + 0.02
Co | 0.12 | 0.085 % 0.006 | 0.55 + 0.04

Tabelle 4.2: Parameter der Anpassungen von Tj,q, ~ (B — Bp)¢ an die breiten Maxima von
X'(T) im Phasendiagramm.

obachten. An die Daten wurde jeweils eine Funktion T},,. ~ (By — B)® angepasst. Die
entsprechenden Parameter sind in Tabelle 4.2 aufgelistet. Fiir 12% Co-Dotierung wei-
chen die Parameter deutlich von denen der anderen Proben ab. Mogliche Ursachen sind
entweder eine Verschiebung der Maxima in x/(7") innerhalb der antiferromagnetischen
Phase auf Grund einer Uberlagerung mit den Ubergéingen in die Tieftemperaturpha-
se oder der Einfluss von Unordnung, der mit zunehmender Dotierung an Bedeutung
gewinnt. Eine weitere bemerkenswerte Auffalligkeit ergibt sich aus der Anpassung fiir
undotiertes YbRhySiy. Das dadurch ermittelte Feld By = 0.044 £ 0.002 ist kleiner als
das kritische Feld der antiferromagnetischen Phase. Diese Beobachtung deutet darauf
hin, dass sich die beiden Linien 7%(B) und T (B) kreuzen konnten. Detaillierte Mes-
sungen des Magnetwiderstandes bei tiefen Temperaturen zeigen auflerdem, dass der
dort auftretende Wendepunkt fiir 7" < Ty durch die Anomalie des Phaseniibergangs
zu hoherem Feld verschoben wird [127].

Breite Maxima in der Wechselfeldsuszeptibilitdt konnen verschiedene Ursachen ha-
ben. So wird solches Verhalten auch bei metamagnetischem quantenkritischen Verhal-
ten erwartet [128]. Allerdings wird dort direkt am kritischen Feld ein scharfer Peak
erwartet, wie es beispielsweise in dem quasi-zweidimensionalen System SrsRusO; be-
obachtet wurde [129]. Die breiten Maxima in der Suszeptibilitét in allen hier untersuch-
ten dotierten YbRhySis-Proben werden zwar mit abnehmender Temperatur schérfer,
zeigen jedoch in keiner Weise einen scharf ausgepriagten Peak. Des Weiteren unterschei-
den sie sich in ihrer Signatur nicht von denen im undotierten System. Auch schon in
Messungen von x'(T') an Ge-dotiertem YbRhsSi; wurden vergleichbare Beobachtungen
gemacht [95]. Somit ist davon auszugehen, dass in allen hier untersuchten Proben der-
selbe Mechanismus fiir das Auftreten dieser Maxima verantwortlich ist. Die durch die
Dotierung auftretende Volumenénderung des Gitters hat dabei nahezu keinen Einfluss
auf die Positionen der Maxima.

Im Anschluss an die Messungen der Suszeptibilitdt wurden an Proben mit 6% Ir-
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bzw. 7% Co-Dotierung Messungen der Magnetisierung M (B) [130] und des Magnet-
widerstandes p(B) [127] durchgefithrt. Wie auf Grund der bereits erlduterten Ver-
kniipfung von x/(T") mit M (B) erwartet, zeigt die Magnetisierung, wie schon in undo-
tiertem YbRhsSiy, auch in den dotierten Proben eine Steigungsénderung, welche mit
zunehmender Temperatur zu hoheren Feldern verschiebt und an Schérfe verliert. Im
Phasendiagramm stimmen die Positionen gut mit den aus x’(7") bestimmten Werten
iiberein. Auch p(B) zeigt die erwarteten Wendepunkte, wie sie im undotierten System
auftreten, in ebenfalls guter Ubereinstimmung zu den thermodynamischen Gréfen.
Weiteren Aufschluss sollten insbesondere Messungen des Hall-Effekts geben, da dieser
unter Umsténden ein direktes Maf} fiir das Fermi-Volumen darstellt. Allerdings rea-
giert der Hall-Widerstand pg empfindlich auf Verunreinigungen, wie beispielsweise die
Probenabhéngigkeit von pgy(7') in undotiertem YbRh,Siy zeigt [131].

Von groflem Interesse sind auflerdem magnetfeldabhéngige Messungen an undotier-
tem YbRhySis unter Druck, um zu iiberpriifen, ob dem durch Co-Dotierung erzielten
Effekt tatséchlich nur die Anderung des Gittervolumens zu Grunde liegt, oder ob au-
Berdem die durch Dotierung verursachte Unordnung einen wichtigen Einfluss auf das
Phasendiagramm hat. In der Magnetisierung M (B) von YbRh,Sis in kleinen Feldern
unter Druck, die im Inset des rechten Teilbildes von Abb. 4.3 dargestellt ist, zeigt die
bei p = 1.28 GPa gemessene Kurve unterhalb des kritischen Feldes der antiferromagne-
tischen Phase B, y eine zusétzliche Steigungsdnderung. Diese Anomalie wurde als der
Ubergang in die Tieftemperaturphase Ty, interpretiert [92]. Unter Beriicksichtigung der
hier vorgestellten Ergebnisse am Co-dotierten System ist jedoch auch vorstellbar, dass
sie auf den Crossover an der T*-Linie zuriickzufiihren ist. Eine Analyse der Anomalie
bei verschiedenen Temperaturen sollte dies kldaren. Wiirde sie mit zunehmender Tempe-
ratur zu hoherem Feld verschieben, wire klar, dass sie dem Crossover bei T entspricht.
Dass bei einem Druck von 0.64 GPa keine Steigungsédnderung unterhalb von B, x be-
obachtet wurde, liefle sich in diesem Fall damit begriinden, dass die beiden Anomalien
zu nahe beieinander ldgen, um sie getrennt voneinander auflésen zu kéonnen.

Das Verhalten der Magnetostriktion in den dotierten Proben gibt auf Grund der
unerwarteten Ausdehnung im Magnetfeld nicht direkt Aufschluss iiber das Verhalten
der T*-Linie. Hier wéiren Messungen der Langenédnderung entlang der c-Richtung bei in
der Basalebene angelegtem Feld notig, um Anisotropieeffekte durch Bestimmung des
Volumenmagnetostriktionskoeffizienten auszugleichen.

An Hand der iibrigen Messergebnisse ist aber davon auszugehen, dass die T™-Linie
auch in den Phasendiagrammen der dotierten Proben existiert und zumindest im Be-
reich kleiner Driicke bzw. Dotierungen unabhéngig vom Gittervolumen ist. Auf Grund
der Ahnlichkeit der beobachteten Anomalien zu denen in undotiertem YbRhySiy ist
anzunehmen, dass das Auftreten der T*-Linie dieselbe Ursache hat. Wie in Abschnitt
4.3 diskutiert, kann diese Linie als Ubergang von einem Zustand weitestgehend loka-
lisierter f-Elektronen im kleinen Feld zu einem Zustand itineranter f-Elektronen im
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hoheren Feld interpretiert werden. Im Letzteren tragen die f-Elektronen auf Grund der
Kondo-Abschirmung zur Fermi-Fléche bei. Fiir T = 0 wird daher ein Sprung des Fermi-
Volumens erwartet. Wird dieses Modell auf die dotierten Proben iibertragen, zeigt sich,
dass dieser Effekt unabhéngig von der Existenz und Grofie einer magnetischen Phase
aufzutreten scheint. In den Ir-dotierten Proben tritt die T*-Linie auch ohne die Néahe
zu einer magnetischen Phase auf. In den Co-dotierten Proben findet der Crossover
bei T*(B) auch innerhalb der antiferromagnetischen Phase statt. Es ist zu kléren, ob
und an welcher Stelle ein magnetfeldinduzierter QKP in diesen Proben auftritt. Der
Punkt, an dem die T*-Linie zu null geht, konnte als lokaler QKP betrachtet werden,
unter der Annahme, dass hier die schweren Quasiteilchen aufgebrochen werden. Da
das Einsetzen magnetischer Ordnung jedoch nicht die Ursache ist, kdme zur Interpre-
tation moglicherweise das unter Punkt (3) in Abschnitt 3.3.2 vorgestellte Modell in
Frage. Dort wird ein mit einem Metall-Isolator-Ubergang vergleichbarer Ubergang der
f-Elektronen angenommen [54]. Weiterhin konnte ein antiferromagnetischer QKP in
den Co-dotierten Proben dort auftreten, wo die magnetische Phase unterdriickt wird.
Da dies jeweils auf der Seite der T*-Linie geschieht, auf der das Fermi-Volumen als
grofl angenommen wird, kénnte solch ein QKP im Bild des Hertz-Millis-Szenarios be-
schreibbar sein. Zusétzlich stellt sich dadurch die Frage, ob sich bei T™* die Natur der
magnetisch geordneten Phase éndert.

In der mit 7% Co dotierten Probe zeigt die lineare thermische Ausdehnung am
kritischen Feld B, keine Divergenz. Es miisste jedoch zuerst die Volumenausdehnung
bestimmt werden, um eine Divergenz des Volumenausdehnungskoeffizienten und damit
einen QKP ausschlieen zu konnen. Des Weiteren sind an dieser Stelle Messungen der
spezifischen Wirme und des elektrischen Widerstandes von Interesse, da im Rahmen
der Hertz-Millis-Theorie Vorhersagen fiir den Verlauf dieser Gréflen in der Néhe eines
QKPs gemacht werden.

Eine weitere Vorhersage im Rahmen der Hertz-Millis-Theorie, die im Zusammen-
hang mit dem V-T-Phasendiagramm bereits vorgestellt wurde, ist der funktionelle
Verlauf der Phasengrenzlinie magnetischer Phasen geméfi Gl. (4.8). Im B-T-Phasen-
diagramm entspricht das Magnetfeld B dem externen Parameter z. Demnach sollte
fiir einen Spindichtewellen-Antiferromagneten mit dreidimensionalen quantenkritischen
Fluktuationen

Ty ~ (B. — B)*? (4.9)

in der Nihe des QKP gelten [132]. In Abb.4.40 A sind die Phasengrenzlinien Ty (B)
fir undotiertes YbRhsSiy sowie fiir verschiedene Co-dotierte Proben im B-T-Phasen-
diagramm gezeigt. Auflerdem ist die 7™-Linie eingezeichnet. Verwendet wurde dazu
exemplarisch die Anpassung, die sich fiir die Daten der 7% Co-Probe ergeben hat.
Falls an der T*-Linie ein Ubergang zu itinerantem Antiferromagnetismus stattfindet,
sollten die Phasengrenzlinien in den Co-dotierten Proben auf der rechten Seite der
T*-Linie dem vorhergesagten Verlauf nach GI. (4.9) folgen. Die Anpassungen wurden

83



4 Yb(RhyMy)5Sis

Yb(Rh 1-XCOX)2S'2
T T T T T LALLM | RN | LN | T 1
08599y o Al [« B, : ?;;Q
Viog 7 - m 0 0.0505 0.36 E
06l Sy ] - @ 0.03 00874 044 7
Q v L A 0.07 02184 0.65
T 0.4MAmy o v
~ . v .
0.2
N |
0. L 9. A : : o
80 071 02 03 04 05 o1 X
B(T) 1%
1.0p%ay = '
et PR C
0.8t vio §
—_ A Oo -
Z o6l x Ty i o,
Iz =m0 0073 vay© ®
= 04 ¢ 003 0175 &
A 007 041 N
0.2r 0 012 077 1 B
0.9 : : : : 2 Ll i i 01 0,01
0 02 04 06 08 10 1E4 1E-3 0.01 0.1
BIB_(1) B-B(T)

Abb. 4.40: Phasengrenzlinien der antiferromagnetischen Ordnung von undotiertem und
Co-dotiertem YbRhsSis. A Phasengrenzlinien im B-T-Phasendiagramm. Die gepunktete Li-
nie kennzeichnet T™. Die durchgezogenen Linien ergeben sich aus Anpassungen der Form
Ty ~ (B. — B)f fiir Datenpunkte, die auf der rechten Seite von T*(B) liegen. B Normier-
te Phasengrenzlinien aufgetragen als 7'/Tw iiber B/B.. C Phasengrenzlinien in doppelt-
logarithmischer Auftragung als T vs. (B. — B). Die durchgezogenen Linien entsprechen
denen in Teilbild A.

jeweils fiir die Datenpunkte rechts von 7™ vorgenommen und sind ebenfalls im Pha-
sendiagramm gezeigt. Die Anpassungsparameter sind in der Legende in Abb.4.40 B
zusammengestellt. Hier sind aulerdem dieselben Daten und Anpassungen in doppelt-
logarithmischer Auftragung Ty iiber (B, — B) dargestellt. Fiir die undotierte Probe
wurden fiir die Anpassung diejenigen Datenpunkte verwendet, die einem Potenzgesetz
folgen. Es ergibt sich ein deutlich kleinerer Exponent ¢ = 0.35, der nicht dem Hertz-
Millis-Szenario entspricht. Dies entspricht der Erwartung, da sich die antiferromagne-
tische Phase komplett auf der Seite der T™-Linie befindet, auf der die f-Elektronen
lokalisiert sind. Fiir die mit 3% Co-dotierte Probe tendiert der Exponent ¢ = 0.44
zwar in die Richtung der Vorhersage, ist aber immer noch kleiner. Fiir x =0.07 zeigt
sich hingegen eine sehr gute Ubereinstimmung mit dem vorhergesagten Exponenten
von 2/3. Aulerdem weicht die Phasengrenzlinie links von 7% von diesem Verlauf ab.
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Fiir x=0.12 ist die Ubereinstimmung mit ¢ = 0.54 geringer, jedoch wurde hier die
Phasengrenzlinie weniger genau vermessen, so dass nur wenige Datenpunkte zur An-
passung verwendet wurden. Es zeigt sich allerdings dhnlich wie fiir x=0.07 links von
T* eine Abweichung vom Verlauf nach dem Potenzgesetz. In Abb. 4.40 C sind die Pha-
sengrenzlinien normiert auf T und B, dargestellt. Hier zeigt sich, dass die Kriimmung
mit zunehmendem Co-Gehalt abnimmt. Insgesamt ergibt diese Analyse noch kein stich-
haltiges Argument fiir Spindichtewellen-Verhalten auf der rechten Seite der T*-Linie,
kann die hier aufgestellte These aber auch nicht widerlegen.

Bemerkenswert ist an dieser Stelle auflerdem, dass die Phasengrenzlinie Ty in
Abhéngigkeit von Druck bzw. Magnetfeld vollig unterschiedlich verlauft. Wahrend
Tn(p) einem konkaven Verlauf folgt, also mit einem Exponenten grofier als eins, ist
Tn(B) negativ gekriimmt, wird also durch einen Exponenten kleiner als eins beschrie-
ben. Somit scheinen je nach externem Parameter verschiedene Einfliisse zur Unter-
driickung der antiferromagnetischen Phase relevant zu sein.

4.6 Zusammenfassung

Das System YbRh,Si, gilt als Prototyp zur Untersuchung eines antiferromagnetischen
QKPs, der nicht durch das konventionelle Hertz-Millis-Szenario beschrieben werden
kann. Ein wichtiger Aspekt ist in diesem Kontext das Auftreten einer Crossover-Linie
T* im B-T-Phasendiagramm dieses Systems, die am QKP zu null geht. Anomalien
in Hall-Effekt-Messungen kénnen zu einem Sprung im Hall-Koeffizienten bei T = 0
extrapoliert werden. Dieser Effekt ldsst sich theoretisch als Sprung des Fermi-Volumens
am QKP beschreiben, der auf Grund eines Lokalisierungsprozesses der 4 f-Elektronen
auftritt.

In diesem Kapitel wurde gezeigt, dass die Crossover-Linie 7™ auch in anderen Mess-
groffen nachgewiesen werden kann. Messungen der Magnetostriktion, des Magnetwider-
standes und der Wechselfeldsuszeptibilitéit ergaben jeweils Anomalien, die im Phasen-
diagramm eingetragen gut mit den Resultaten aus Hall-Effekt- und Magnetisierungs-
messungen iibereinstimmen. Die Halbwertsbreiten aller magnetfeldabhéngigen Grofien
extrapolieren fiir 7" — 0 zu null. Diese Ergebnisse untermauern die Vermutung, dass
die T™"-Linie als zusétzliche Energieskala interpretiert werden kann.

Unabhingig vom Nachweis einer zusétzlichen Energieskala haben Messungen des
elektrischen Widerstandes als Funktion der Temperatur gezeigt, dass dessen Verlauf
bei tiefen Temperaturen deutlich vom Restwiderstand der Probe abhéngt. Eine mogli-
che Erklarung kénnte ein Wechselspiel der Streuung an Storstellen und Spinanregungen
sein. Des Weiteren weist die Magnetfeldabhéngigkeit des aus p(7') bestimmten Rest-
widerstandes bei 7' = 0 eine verbreiterte Stufe am QKP auf.

Die Magnetostriktion weist neben der Anomalie bei T* einen weiteren Ubergang
bei etwa 10T auf. Der Magnetostriktionskoeffizient verhélt sich oberhalb dieses Fel-
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des nahezu konstant. Im Zusammenhang mit Magnetisierungsmessungen wurde dieser
Effekt auf die Polarisation der f-Elektronen zuriickgefiihrt. Die Energie der Zeeman-
Aufspaltung des Duplett-Grundzustandes des Kristallfeldes erreicht vermutlich in ho-
hen Feldern Werte, die mit der Kondo-Energie vergleichbar sind.

Auch die Wechselfeldsuszeptibilitat bestitigt die Existenz der Crossover-Linie im
Phasendiagramm. Weiterhin wurde gezeigt, dass die Abhéngigkeit des kritischen Feldes
der antiferromagnetischen Phase vom Winkel zwischen angelegtem Magnetfeld und
der c-Richtung des Kristalls in YbRhySiy durch die Anisotropie des Landé-Faktors
bestimmt ist.

Erstmals konnte in YbRhySiy fiir B||[110] eine dHvA-Frequenz oberhalb von 10kT
beobachtet werden. Die Temperaturabhéingigkeit der dHvA-Amplitude ergibt eine Er-
hohung der Elektronenmasse um das etwa zwanzigfache. Die gemessene Frequenz von
F = 13.9kT stimmt relativ gut mit einer theoretisch vorhergesagten Frequenz, die
sich aus renormierter Bandstrukturrechnung ergibt, iiberein. Die dHvA-Oszillationen
wurden oberhalb von 13T beobachtet. Fiir diesen Feldbereich liegt somit nahe, dass
die f-Elektronen zur Fermi-Flache beitragen.

Mit der Untersuchung dotierter Proben wurde der interessanten Fragestellung nach-
gegangen, welchen Einfluss Anderungen des Einheitszellenvolumens auf die Lage der
T*-Linie im Phasendiagramm haben. Zu diesem Zweck wurde zunéchst die Wechselfeld-
suszeptibilitdt an einkristallinen Proben gemessen, die wahlweise mit kleinen Anteilen
von Ir- oder Co-Atomen auf den Rh-Plidtzen dotiert worden waren. Es wurden die
zu erwartenden Volumeneffekte beobachtet, dass Ir das Gitter aufweitet und Co eine
Reduktion des Gittervolumens erzeugt. Auf Grund der Druckabhéngigkeit des magne-
tischen Moments von Yb-Ionen tendiert YbRhySi, unter Druck zu einem magnetisch
stabileren Zustand. Fiir die untersuchten Proben konnte dieser Effekt nachgewiesen
werden. Unabhéngig davon wurde beobachtet, dass in den dotierten Proben in Form
eines breiten Maximums in x’(7") eine zum undotierten System vergleichbare Anoma-
lie auftritt. Sie ist erst im angelegten Magnetfeld von mehr als 40 mT zu beobachten
und wird mit zunehmender Feldstérke zu hoherer Temperatur verschoben. In allen
Proben bleibt die sich daraus ergebende Linie im B-T-Phasendiagramm weitestgehend
unabhéngig vom Gittervolumen bzw. von der Lage der antiferromagnetischen Phase
im Phasendiagramm. Auch wenn die Wechselfeldsuszeptibilitidt kein Merkmal fiir einen
Sprung des Fermi-Volumens bei 7' = 0 darstellt, so liegt doch die Vermutung nahe, dass
diese Linie mit der in undotiertem YbRhySis gefundenen Energieskala T%(B) assozi-
iert werden kann. Da sich in den Co-dotierten Proben T*(B) und Txn(B) schneiden,
stellt sich deshalb die Frage, ob die antiferromagnetische Phase auf der rechten Seite
von T*(B) itineranter Natur ist. Es bleibt weiterhin zu kléren, ob in den Co-dotierten
Proben ein QKP am kritischen Feld der antiferromagnetischen Phase auftritt und ob
dieser dann den Vorhersagen der Hertz-Millis-Theorie entsprache, da er sich auf der
von der Kondo-Wechselwirkung dominierten Seite von 7™ befdnde. Zudem ist unklar,
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4.6 Zusammenfassung

ob an dem Punkt, an dem 7™ zu null geht, in allen Proben ein QKP auftritt, an
dem die Quasiteilchen der 4 f-Elektronen aufgebrochen werden. Solch ein QKP wére
nicht von magnetischen Fluktuationen dominiert, sondern kénnte beispielsweise auf
kritische Fluktuationen eines nicht-magnetischen Ordnungsparameters zuriick gefiihrt
werden, welcher mit der Hybridisierung zwischen lokalen Spins und Leitungselektronen
verkniipft ist [55, 56].

Messungen der Magnetostriktion an dotierten Proben haben gezeigt, dass diese
Grofle in YbRhySis deutlich vom Restwiderstand der Proben abhéngt. In den dotier-
ten Proben wurde entgegen der Erwartung ein positiver Magnetostriktionskoeffizient
ermittelt. Die Langendnderung wurde in Feldrichtung innerhalb der Basalebene der
Kristalle gemessen. Um eine genaue Analyse, insbesondere im Hinblick auf die 7™-
Linie, durchfithren zu koénnen, miisste die Volumenmagnetostriktion bestimmt wer-
den. Dazu wére jeweils eine Messung der Léngendnderung entlang der c-Richtung des
Kristalls bei senkrecht dazu angelegtem Magnetfeld nétig. Eine am MPI CPfS neu
konstruierte Messzelle sollte solche Querfeldmessungen in Zukunft ermoglichen. Mit
dieser Messzelle sollten auflerdem insbesondere Messungen des thermischen Volumen-
ausdehnungskoeffizienten an einem magnetfeldinduzierten QKP, wie er moglicherweise
in den Co-dotierten Proben auftritt, untersuchen kénnen, ob dieser im itineranten
Hertz-Millis-Modell beschreibbar ist. In diesem Zusammenhang sind auch Messungen
der spezifischen Wéarme und des elektrischen Widerstandes von grolem Interesse.
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Kapitel 5

Derzeit sind bereits zahlreiche Beispiele fiir Schwere-Fermionen-Verbindungen bekannt,
in denen ein QKP nachgewiesen werden konnte. Diese Systeme sind jedoch ausnahmlos
antiferromagnetische Verbindungen. Die Suche nach Systemen, in denen ferromagneti-
sche Ordnung zu einem QKP unterdriickt werden kann, stellt somit ein herausfordern-
des Forschungsfeld dar. Zunéchst beschrinkten sich die hierzu erzielten Ergebnisse
aber auf d-Elektronen-Systeme. So kann zum Beispiel in MnSi [133] und ZrZn, [134]
unter hydrostatischem Druck die ferromagnetische Ordnung unterdriickt werden. Den
theoretischen Erwartungen entsprechend [135] endet die Phasengrenzlinie allerdings
jeweils an einem kritischen Punkt bei endlicher Temperatur und es schliefit sich ein
Phaseniibergang erster Ordnung an. Dies wurde auch im 5f-System UGes; beobach-
tet [136].

Generell gelten Dotierungsreihen auf der Suche nach einem QKP als weniger in-
teressant, weil die auftretende Unordnung die gesuchten Effekte verbreitern oder un-
terdriicken und somit den Vergleich mit theoretischen Vorhersagen erschweren kann.
Theoretische Berechnungen haben jedoch ergeben, dass Unordnung beispielsweise einen
Quantenphaseniibergang ausschmieren kann, so dass der geordnete Zustand exponen-
tiell unterdriickt wird [72]. Experimentell konnte bisher z. B. in Zr;_,Nb,Zn, [137] und
URh;_,Ru,Ge [138] ein kontinuierlicher Abfall der ferromagnetischen Ubergangstem-
peratur auf Grund von Dotierung beobachtet werden. Somit stellen dotierte Systeme
eine erfolgversprechende Moglichkeit dar, ferromagnetische QKPe zu finden.

Unter den Schwere-Fermionen-Systemen finden sich nur wenige Beispiele ferroma-
gnetischer Ce-Verbindungen, in denen NFF-Verhalten beobachtet wurde. Systeme wie
CeRuyGey [139] und CePdyGag [140] gehoren dazu. Ausgehend von einem stark lo-
kalisierten Zustand der f-Elektronen entsteht jedoch in diesen Verbindungen unter
hydrostatischem Druck auf Grund der Zunahme der Kondo-Wechselwirkung eine an-
tiferromagnetische Phase bevor ein QKP erreicht wird. Eine Ausnahme kénnte CePt
bilden [141]. Jedoch verschwindet hier die ferromagnetische Ordnung bei etwa 12 GPa
erst in einem Druckbereich, in dem nur noch Widerstandsmessungen einfach zugénglich
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sind. Deren Signal ist sehr schwach und féllt beim kritischen Druck stark ab. Somit
kann hier auch ein Phaseniibergang erster Ordnung in Betracht gezogen werden, wie
er in den erwéhnten itineranten Systemen beobachtet wird. In CeCu;_,Ni, wird die
ferromagnetische Ordnung durch Dotierung unterdriickt [142]. Allerdings kommt es vor
Erreichen eines QKPs zu einem strukturellen Phaseniibergang.

Auch das Kondo-Gitter-System CePd ist ferromagnetisch. Durch Dotierung von
Rhodium auf dem Palladium-Platz wird die Curie-Temperatur T unterdriickt. Somit
ergibt sich die Fragestellung, ob der ferromagnetische Phaseniibergang 2. Ordnung bis
zu T = 0 unterdriickt werden kann. CePd;_,Rh, ist bisher die einzige bekannte Ce-
basierte ferromagnetische Verbindung, in der die Unterdriickung der Ubergangstem-
peratur iiber mehrere Dekaden zu sehr tiefen Temperaturen hin beobachtet werden
konnte. Somit kommt diesem System ein prototypischer Charakter zu.

Nach einer zusammenfassenden Einfithrung von bereits bekannten Erkenntnissen
folgen die Ergebnisse aus den Messungen der Wechselfeldsuszeptibilitdt an Poly- und
Einkristallen im Millikelvin-Bereich. Die Natur des Ubergangs im Bereich hoher Rh-
Konzentrationen wird geklart.

5.1 Die Legierungsreihe CePd; xRhy - Einfiihrung

Die Verbindung CePd ist ein ferromagnetisch ordnendes Kondo-Gitter-System [143].
Die Curie-Temperatur liegt bei T = (6.6 & 0.1) K. CeRh weist hingegen einen nicht-
magnetischen Grundzustand auf und wird als zwischenvalentes System bezeichnet [143].
Durch Einbringen von Rhodium auf dem Palladium-Platz wird T unterdriickt, wie es
in Abb.5.1 dargestellt ist. Bis zu einem Rh-Gehalt von z = 0.6 verlduft die ferro-
magnetische Phasengrenzlinie, die durch Messungen der spezifischen Warme und der
Magnetisierung ermittelt wurde [144], mit einer negativen Kriimmung. Anschliefend
ergibt sich eine positive Kriimmung. In diesem Bereich wurden aulerdem bereits Mes-
sungen der Wechselfeldsuszeptibilitéit in einem 3He-Kryostaten und der thermischen
Ausdehnung im Mischungskryostaten durchgefiihrt [120,144].

Die gesamte Dotierungsreihe kristallisiert in der orthorhombischen CrB-Struktur,
die im Inset von Abb. 5.2 dargestellt ist. Durch statistische Substitution von Pd-Atomen
mit einem Atomradius von 74 ~ 1.37 A durch kleinere Rh-Atome mit r4 ~ 1.34 A ver-
ringert sich das Gittervolumen, siehe Abb.5.2. Daraus folgt eine stédrkere Hybridisie-
rung der 4 f- mit den Leitungselektronen. Fiir einen Rh-Anteil bis zu xy = 0.75 ist eine
lineare Abnahme entsprechend der Vegardschen Regel zu beobachten. Das heif3t, dass
lediglich die RKKY-Wechselwirkung gegeniiber der Kondo-Abschirmung schwécher
wird. Bei zy tritt ein Knick auf, ab dem die Volumenabnahme steiler verldauft. Dieser
zusétzliche Volumeneffekt wird einsetzenden Ladungsfluktuationen zugeordnet [144].

Das Einsetzen von Ladungsfluktuationen konnte mittels Lij-Bandkanten-Absorp-
tionsspektroskopie untermauert werden, siche Abb. 5.3. Hier wurde eine verstiarkte Zu-
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Abb. 5.1: Phasendiagramm von CePd;_yRhy, aufgetragen ist die Temperatur iiber dem
Rh-Anteil z. Die Phasengrenzlinie wurde durch Messungen von Magnetisierung M (T'), Wech-
selfeldsuszeptibilitdt x ac(7T), thermischer Ausdehnung ((7') und spezifischer Warme C(T')
ermittelt. Im Bereich 0 < z < 0.6 entspricht der Ubergang der ferromagnetischen Curie-
Temperatur Ty. Oberhalb dieser Konzentration, ab der sich auch die Kriimmung der Pha-
sengrenzlinie dndert, ist kein langreichweitiger ferromagnetischer Phaseniibergang mehr zu
beobachten. Daten aus Ref. [144].

nahme der Valenz der Ce-Ionen beobachtet [146]. Aulerdem zeigt sich, dass die Ab-
solutwerte der paramagnetischen Weiss-Temperatur ©, ab z ~ 0.75 stark ansteigen,
wie ebenfalls in Abb. 5.3 aufgetragen ist. ©, wurde jeweils durch eine Anpassung des
Curie-Weiss-Gesetzes an Suszeptibilitéitsdaten bei hohen Temperaturen nach

C
T-0,

X (5.1)
ermittelt [145]. Die Kondo-Temperatur Tk kann mit etwa dem halben Wert der pa-
ramagnetischen Weiss-Temperatur ©, [147] abgeschétzt werden. Das Verhalten der
Kondo-Temperatur entspricht also der Erwartung fiir ein Kondo-Gitter-System, das
von einem magnetischen Zustand lokalisierter f-Elektronen in einen unmagnetischen
Zustand itineranter f-Elektronen wechselt.

Die Anderungen von Volumen, Ce-Valenz und Kondo-Temperatur bei z ~ 0.75
deuten darauf hin, dass das System von einem magnetischen Grundzustand allméhlich
zu einem zwischenvalenten wechselt. Die Anderung im Verlauf der Phasengrenzlinie
ergibt sich in guter Ubereinstimmung dazu.

Die ersten Tieftemperaturexperimente an CePd;_,Rh, im Millikelvin-Bereich, die
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Abb. 5.2: Volumen V der Einheitszelle von CePd;_xRhy in Abh#ngigkeit vom Rh-Anteil x.
Bis zu xy = 0.75 folgt der Verlauf der Vergardschen Regel. Fiir hohere Konzentrationen wurde
eine stéirkere Volumenabnahme beobachtet (aus [144]). Dies ist ein Indiz fiir das Einsetzen von
Ladungsfluktuationen. Zusétzlich ist die orthorhombische CrB-Kristallstruktur dargestellt, in
der CePd;_xRhy kristallisiert. Daten aus Ref. [144].

in Mischungskryostaten am MPI CP{S durchgefiihrt wurden, waren Messungen der
spezifische Wéarme C(7') und der thermischen Volumenausdehnung (7)) an polykris-
tallinen Proben [120, 148].

An Proben mit Rh-Anteilen, bei denen in der spezifischen Wérme C(7") kein Maxi-
mum mehr auftritt, ist NFF-Verhalten bis zur tiefsten Temperatur von 80 mK in C(T)
zu beobachten, siehe Abb. 5.4. Wahrend bei x = 0.8 noch ein breites Maximum auftritt,
zeigt sich bei z = 0.85 ein logarithmischer Anstieg in AC(T') /T zur tiefsten Temperatur
hin. Die nach Abzug der spezifischen Wirme der unmagnetischen Referenzverbindung
LaRh erhaltene Grofle AC' beschreibt dabei den Anteil der 4 f-Elektronen zur spezifi-
schen Wirme. In den Proben mit hoherem Rh-Gehalt wurde eine Abhéngigkeit nach
einem Potenzgesetz mit einem Exponenten von -0.4 fiir x = 0.87 und -0.33 fiir z = 0.9
gefunden. Fiir z = 0.8 betrigt der Entropiezuwachs AS lediglich 20% von RIn2 bis
hinauf zu 2 K. Mit zunehmender Rh-Konzentration nimmt dieser Wert weiter deutlich
ab, wie in Abb. 5.4 gezeigt. Sowohl die Entropie als auch die Analyse der Steigung der
Suszeptibilitat bei 2 K zeigen, dass selbst bei hohen Rh-Konzentrationen noch unab-
geschirmte magnetische Momente auftreten, obwohl die mittlere Kondo-Temperatur
bereits sehr hoch ist. Demzufolge existiert in diesem System eine breite Verteilung
lokaler Kondo-Temperaturen mit einem Ausldufer hin zu tiefsten Temperaturen [148].
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Abb. 5.3: Auf der linken Achse ist die Valenz der Ce-Atome, wie sie aus der Lijj-Bandkanten-
Absorptionsspektroskopie ermittelt wurde, iiber dem Rh-Anteil x aufgetragen (Kreise). Fiir
grofle x wurde eine stiarkere Zunahme beobachtet. Auf der rechten Achse ist ebenfalls iiber x
die Weiss-Temperatur als —0,, aufgetragen (Quadrate), die proportional zu T ist und deren
Absolutwert ab etwa x = 0.75 sehr stark ansteigt. Daten aus Ref. [144,145].

Die thermische Volumenausdehnung 3(T) = V~1(dV/dT) (V: Probenvolumen)
stellt eine sehr empfindliche Methode zur Untersuchung quantenkritischen Verhaltens
dar, da sie sich bei Annéherung an einen QKP singuldrer verhilt als die spezifische
Wirme [149]. Daraus folgt, dass das dimensionslose Griineisen-Verhéltnis I'(7") ~
B(T)/C(T) an jedem druckempfindlichen QKP fiir 7" — 0 divergieren muss. Entspre-
chende experimentelle Beobachtungen wurden in einigen antiferromagnetischen Verbin-
dungen nahe von QKPen gemacht [11]. Des Weiteren ergeben sich aus dem kritischen
Exponenten von I'(T") wichtige Erkenntnisse iiber die Natur des zu Grunde liegenden
QKP [149].

An CePd;_,Rh, wurde die thermische Volumenausdehnung 3(T") an Polykristallen
mit 0.8 < x < 0.95 gemessen [120]. Das Minimum des Volumenausdehnungskoeffizien-
ten B(T)/T bei T ~ 0.25K fiir = 0.8 entspricht dem magnetischen Phaseniibergang,
sieche Abb.5.5a, in Ubereinstimmung mit Messungen der spezifischen Wirme. In den
Proben mit hoherem Rh-Gehalt von z = 0.87 und = = 0.9 zeigt 5(T")/T keine An-
zeichen eines Phaseniibergangs. Stattdessen ist in diesem Bereich NFF-Verhalten iiber
beinahe zwei Dekaden in der Temperatur bis hinab zu 100 mK zu beobachten, wobei
B(T) iiber den gesamten untersuchten Temperaturbereich negativ ist. Die Absolutwer-
te fiir = 0.9 sind dabei hoher als die fiir = 0.87. Im Gegensatz dazu ist §(T")/T bei
x = 0.95 iiber den gesamten Bereich positiv, allerdings mit im Vergleich zu z = 0.87
und z = 0.9 kleineren Absolutwerten. Diese Ergebnisse entsprechen nicht den Beobach-
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Abb. 5.4: Links: Beitrag der 4f-Elektronen zur spezifischen Wirme von CePd;_,Rhy fiir
0.8 <z < 0.95 aufgetragen als AC(T")/T iiber einer logarithmischen Temperaturskala T". Die
durchgezogen Linie kennzeichnet eine logarithmische Anpassung. Die gestrichelten Linien fol-
gen einem Potenzgesetz. Rechts: Aufgetragen ist der Entropiezuwachs AS/RIn2 bei 2K und
die aus dem Anstieg der Suszeptibilitit bei 2 K bestimmte Konzentration der unabgeschirm-

ten magnetischen Momente. Entnommen aus [148].

tungen der spezifischen Wirme, deren Werte in C(7")/T" einen kontinuierlichen Abfall
von x = 0.8 zu x = 0.95 zeigen (vergleiche Abb.5.4), wie bei Anndherung an einen
zwischenvalenten Zustand erwartet. Da es in 3(7)/T nicht beobachtet wird, scheinen
hier zusétzliche, ungeklédrte Effekte die Temperaturabhéngigkeit von 3 zu beeinflussen.

Die Analyse des dimensionslosen Griineisen-Verhéltnisses ergibt deutliche Abwei-
chungen von den theoretischen Vorhersagen fiir einen ferromagnetischen QKP [149].
Sobald die magnetische Ordnung unterdriickt ist, wird I'(7") beinahe temperaturun-
abhéngig, siche Abb.5.5b, denn C(7")/T und B(T")/T divergieren in diesem Bereich mit
sehr dhnlichen Potenzen. Weil aber I'(T") an jedem druckinduzierten QKP divergieren
muss [149], kann Quantenkritikalitdt im Sinne des vorhergesagten Skalierungsverhal-
tens als Ursache fiir das NFF-Verhalten in CePd;_,Rh, ausgeschlossen werden. Somit
ist diese Verbindung ein klares Beispiel dafiir, dass einer logarithmische Divergenz des
Sommerfeld-Koeffizienten nicht zwingend ein QKP zu Grunde liegen muss.

Das negative Vorzeichen des Griineisen-Verhéltnisses I'(7T") in den Proben mit z =
0.87 und x = 0.9 deutet auf eine ungewohnliche Volumenabhéngigkeit im Bereich des
Verschwindens der Ordnung hin. Fiir paramagnetische Ce-Systeme wird eigentlich ein
positives Griineisen-Verhéltnis erwartet, weil die in diesem Fall normalerweise domi-
nierende Kondo-Energieskala unter hydrostatischem Druck ansteigt [122]. Dominiert
hingegen die RKKY-Energieskala, so fiihrt dies zu einer negativen Druckabhéngigkeit.
Deshalb lésst sich fiir CePd;_,Rh, annehmen, dass anomale magnetische Beitridge zur
thermischen Ausdehnung im paramagnetischen Bereich auftreten, wo kein Phaseniiber-
gang in eine magnetisch geordnete Phase auftritt.
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Abb. 5.5: Links (a): Thermischer Volumenausdehnungskoeffizient 3(7") von polykristallinem
CePd;_,Rh, aufgetragen als 3/T vs log T Rechts (b): Dimensionsloses Griineisen-Verhéltnis
[ =V,/kr-B3/C vs logT mit V,, = 6.6 - 107° m®mol~! und xy = 1- 107 Pa~! [120,150].

5.2 Messergebnisse

Um das Verhalten von CePd;_,Rh, besser zu verstehen, bieten sich Messungen der
magnetischen Wechselfeldsuszeptibilitit yac an. Diese Methode zeichnet sich durch
ihre hohe Empfindlichkeit in Bezug auf magnetische Wechselwirkungen aus. Sie ist
somit das geeignete Mittel, die Abweichungen von der langreichweitigen ferromagneti-
schen Ordnung im Tieftemperaturbereich von CePd;_,Rh, genauer zu untersuchen. Es
soll insbesondere eine mogliche Frequenzabhéngigkeit analysiert werden, da ein solcher
Effekt in Systemen mit kurzreichweitiger Ordnung zu erwarten ist. Von allen im Folgen-
den gezeigten Messdaten der Wechselfeldsuszeptibilitat wurde jeweils der Hintergrund
des Probenhalters abgezogen. AnschlieBend wurden die Daten oberhalb von 2K auf
Messdaten von xpc(1') = M(T')/B normiert. Des Weiteren werden Messergebnisse des
Tieftemperaturwiderstands vorgestellt.

5.2.1 Beschreibung der verwendeten Proben

Die Wechselfeldsuszeptibilitdt wurde sowohl an Poly- als auch an Einkristallen ge-
messen. Die Messung der Polykristalle erfolgte an Proben aus derselben Charge wie
die fiir die thermischen Ausdehnungsmessungen verwendeten und an genau denselben
Proben, an denen auch die spezifische Warme gemessen wurde. Diese Proben wurden
von N. Caroca-Cannales im Lichtbogenofen unter Argon-Atmosphére hergestellt. Bei
anschlieBender Pulverdiffraktometrie wurden keine Fremdphasen gefunden [144]. Aller-
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x (nominell) || 0.6 | 0.75 | 0.8 | 0.85 | 0.87 | 0.9 | 0.95
z (EDX) 058 10.72 108082 |0.85]0.8 | 0.9

Tabelle 5.1: Auflistung der eingewogenen und der jeweils zugehorigen durch EDX bestimm-
ten, tatsédchlichen Rh-Konzentrationen = der einkristallinen CePd;_yRhy-Proben, an denen
XAC gemessen wurde.

dings betragt die Genauigkeit der Konzentrationsbestimmung +2%. Gemessen wurden
Proben mit Rh-Anteilen von x = 0.75, 0.8, 0.85,0.87 und 0.9.

Die verwendeten Einkristalle wurden von M. Deppe aus Polykristallen mit Hilfe
der Bridgman-Technik in Tantal-Tiegeln gezogen. Die Ziehraten betrugen dabei 3-
5mm/h [151]. Die Qualitét wurde ebenfalls mittels Rontgendiffraktometrie iiberpriift.
An den fiir die y a4c-Messungen verwendeten Proben wurde auflerdem energiedispersi-
ve Rontgenspektroskopie (EDX) durchgefiihrt, mit deren Hilfe sich die tatséchlichen
Konzentrationen der Elemente auf +1% genau bestimmen lassen. Hier hat sich ge-
zeigt, dass in den meisten Einkristallen tendenziell etwas weniger Rh enthalten ist,
als eingewogen wurde. Die nominellen sowie die ermittelten Rh-Konzentrationen aller
mit der AC-Suszeptibilitdt untersuchten Einkristalle sind in Tabelle 5.1 aufgefiihrt. Im
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Abb. 5.6: Suszeptibilitit xpc(T') = M(T)/B der Proben mit x = 0.58 und =z = 0.8,
gemessen in einem SQUID-Magnetometer mit B = 0.1 T und T > 2K, jeweils entlang der
drei Kristallrichtungen a, b und c. Es ist deutlich eine magnetische Anisotropie zu erkennen.
Die c-Richtung zeigt jeweils das stérkste Signal. Zur Verfiigung gestellt von M. Deppe.
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5.2 Messergebnisse

Folgenden beziehen sich alle Konzentrationsangaben auf die durch die EDX ermittel-
ten tatsédchlichen Werte. Die Messungen des Tieftemperaturwiderstandes wurden an
Einkristallen mit x = 0.58 und x = 0.8 durchgefiihrt.

Die Proben wurden durch Messungen des Widerstands, der Magnetisierung, der
Suszeptibilitét und der spezifischen Wérme charakterisiert [151,152]. Es hat sich ge-
zeigt, dass die Proben eine magnetische Anisotropie aufweisen, wie es bei einem ortho-
rhombischen System durchaus zu erwarten ist. In Abb. 5.6 ist dies exemplarisch anhand
der Suszeptibilitdt xpc(T) = M(T)/B bei B = 0.1 T fir zwei ausgewihlte Proben
dargestellt. Sowohl fiir = 0.58 als auch fiir x = 0.8 wird entlang der c-Richtung der
Kristalle das stirkste Signal gemessen. Fiir die Messungen von x4¢ wurde somit das
magnetische Wechselfeld entlang der c-Richtung der Kristalle angelegt.

5.2.2 Wechselfeldsuszeptibilitit an Polykristallen

Abb. 5.7 zeigt den Realteil x'(T") der magnetischen Wechselfeldsuszeptibilitiat x 4c von
CePd;_,Rh, als Funktion der Temperatur fiir die vier Rh-Konzentrationen z, in denen
ein Maximum beobachtet werden konnte. Das Maximum kennzeichnet einen Uber-
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Abb. 5.7: Realteil ¥’ der magnetischen Wechselfeldsuszeptibilitit y ac von CePd;_ Rhy-
Polykristallen mit 0.75 < x < 0.87 aufgetragen iiber der Temperatur 7. Gemessen wurde
mit einer Wechselfeldfrequenz von v = 113 Hz und einer Wechselfeldamplitude von bac =
11 uT. Es tritt ein ausgeprigtes Maximum auf, durch Pfeile markiert. Mit zunehmendem Rh-
Anteil z wird das Maximum zu tieferer Temperatur T verschoben, wihrend seine Signalstéirke
abnimmt. Im Inset ist das Maximum von x = 0.87 vergroflert abgebildet.
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Abb. 5.8: Frequenzabhéngigkeit von Real- und Imaginérteil der magnetischen Wechselfeld-
suszeptibilitit x 4o ber T fiir x = 0.75. Im Inset ist die Frequenzabhéngigkeit des Realteils
X'(T) fiir z = 0.85 gezeigt. Es sind jeweils Messungen mit Wechselfeldfrequenzen v = 13, 113
und 1113 Hz und bac = 11 uT gezeigt.

gang von einem paramagnetischen Bereich bei hoher Temperatur in einen magnetisch
geordneten Bereich bei tieferer Temperatur. Allerdings sind die Werte der Suszepti-
bilitdt im Vergleich zu einem Ferromagneten sehr klein, wie in Abschnitt 5.2.3 néher
erlautert wird. Fiir x = 0.75 liegt das Maximum bei T = 530 mK. Mit zunehmender
Rh-Konzentration = verschiebt es zu tieferen Temperaturen bei gleichzeitiger Abnahme
der Signalstarke. Fiir x = 0.87 tritt das Maximum bei T' = 24 mK nur knapp oberhalb
der unteren Grenze des Messbereichs von etwa 18 mK auf. Dies ist vergréflert im Inset
von Abb. 5.7 dargestellt. Fiir z = 0.9 konnte kein Signal mehr detektiert werden.

Weiterhin ist in der Probe mit x = 0.85 bei hoherer Temperatur im Bereich von etwa
1 K bis 2.5 K ein zusétzlicher Beitrag in Form eines breiten ,, Buckels“ zu erkennen. Die
Vermutung, dass dieser Effekt durch eine Fremdphase verursacht ist, wird in Abschnitt
5.2.3 diskutiert.

In Abb. 5.8 ist fiir x = 0.75 die Frequenzabhéngigkeit des Signals von x 4o darge-
stellt. Der Realteil der Suszeptibilitit /(7' zeigt ein Maximum an der Ubergangstem-
peratur, die im Folgenden als T¢ bezeichnet wird, da es sich offensichtlich nicht mehr um
einen Phaseniibergang 2. Ordnung handelt. Der Imaginérteil weist bei T einen Wen-
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5.2 Messergebnisse

| | 2=075]2=080]2=085] 2 =087 |
| v (Hz) || TA(mK) | Ta(mK) | TA(mK) | T5(mK) |

13 520 280 140 23
113 530 290 145 24
313 - 300 - -
713 - 307 155 -
1113 560 310 157 26

Tabelle 5.2: Temperaturen T} der Maxima von x'(T') gemessen an CePd;_yRhy-
Polykristallen in Abhéngigkeit von der Rh-Konzentration x und der Wechselfeldfrequenz v.

depunkt auf. Das Auftreten einer imagindren Komponente der Suszeptibilitéit zeigt,
dass Relaxationsprozesse die Messung beeinflussen, indem sie durch Entkopplung der
Spins vom Gitter einen Verlustanteil erzeugen [59]. Aufler beim Auftreten von Hystere-
se in Ferromagneten sind solche Effekte untypisch fiir magnetische Phaseniibergénge.
Die Frequenzabhéngigkeit ist ein weiteres Indiz fiir das Auftreten kurzreichweitiger
Ordnung. Mit zunehmender Frequenz schiebt das Maximum zu héherer Temperatur,
wéihrend die Amplitude abnimmt. Dieses Verhalten ist in allen gemessenen Polykris-
tallen bis = 0.87 zu beobachten und fiir x = 0.85 im Inset von Abb. 5.8 gezeigt.
Mit zunehmendem Rh-Gehalt nimmt die Stédrke der Verschiebung zu. Dies wird in
Abschnitt 5.3 genauer analysiert. Die Temperaturen 7¢, der Maxima in x/(7’) sind in
Tabelle 5.2 fiir die verschiedenen Konzentrationen und Frequenzen zusammengefasst.
Der Fehler bei der Bestimmung von 77, betrigt etwa 5 mK, wobei jedoch fiir alle Kon-
zentrationen mit steigender Frequenz klar der Trend zu hoheren Werten von T¢ zu
erkennen ist.

5.2.3 Wechselfeldsuszeptibilitit an Einkristallen

In Abb.5.9 ist der Realteil x'(T") der Wechselfeldsuszeptibilitét sowie die Suszeptibi-
litdt xpo(T) = M(T')/B mit B = 0.1 T fiir die einkristalline Probe mit dem geringsten
untersuchten Rh-Anteil von x = 0.58 gezeigt. Das Signal ist eindeutig ferromagne-
tischer Natur. Dies zeigt sich an den grofien Werten von x'(T") in der Umgebung des
Maximums, welches der Curie-Temperatur T entspricht. Es ergibt sich ein Wert von
Te = 2.37K. Im Bereich um Ty zeigt xpc den Beginn einer Sattigung des Signals.
Die Daten des Realteils von yac(7') konnten oberhalb des Phaseniibergangs gemifl
der Theorie der Phaseniiberginge mit x~! ~ (T — T¢)? angepasst werden, darge-
stellt als durchgezogene Linie im Inset von Abb. 5.9. Der ermittelte kritische Exponent
v = (1.2940.02) liegt knapp unterhalb des Wertes der theoretischen Naherungsberech-
nungen des 3D-XY-Modells mit v ~ 1.31 [153] und entspricht somit den Erwartungen
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Abb. 5.9: Realteil der magnetischen Wechselfeldsuszeptibilitit (AC) und die Suszeptibilitét
M(T)/B (DC) in logarithmischer Auftragung iiber der Temperatur T fiir CePdy42Rhg 5s.
Das Maximum in der AC-Messung kennzeichnet den ferromagnetischen Phaseniibergang. Im
Inset ist in doppelt-logarithmischer Auftragung die inverse Suszeptibilitdt oberhalb des Pha-
seniibergangs iiber (T'— T¢) dargestellt. Die durchgezogene Linie entspricht einer Anpassung
entsprechend Y~ ~ (T — T)? mit dem kritischen Exponenten v ~ 1.29.

fiir einen ferromagnetischen Phaseniibergang. Unterhalb von Ty ist eine Anpassung
nicht sinnvoll, da hier z. B. Doméneneffekte den Verlauf der Suszeptibilitéit zusétzlich
beeinflussen. Eine nennenswerte Frequenzabhéngigkeit wurde in dieser Probe nicht be-
obachtet.

Die fiinf Einkristalle mit 0.72 < x < 0.86 liegen alle in dem Bereich des Phasen-
diagrammes, in dem die Phasengrenzlinie eine positive Kriimmung aufweist und keine
scharfen Phaseniibergéinge mehr auftreten. Wie schon in den Polykristallen weist x'(7")
auch hier, wie in Abb. 5.10 gezeigt, fiir jede Konzentration ein Maximum auf. Die Wer-
te der Suszeptibilitit am Maximum sind fiir Poly- und Einkristalle in der gleichen
Groflenordnung. Das Maximum stellt bis zur héchsten betrachteten Konzentration ei-
ne scharfe Anomalie dar. Im direkten Vergleich zur Messung an der ferromagnetischen
Probe mit x = 0.58 wird der Unterschied zwischen den Werten der Suszeptibilitdt am
Maximum aber sehr deutlich. Zwischen der ferromagnetischen Probe und der Probe
mit néchsthoherem Rh-Gehalt, = 0.72, unterscheiden sich die x/(7')-Werte der Ma-
xima um einen Faktor grofler als 20. In der AC-Suszeptibilitéit ist dies ein Anzeichen
dafiir, dass die Ordnung in CePd;_(Rh, hier ihren langreichweitigen ferromagnetischen
Charakter verliert. Der Faktor zwischen den x'(T")-Werten der Maxima von x = 0.72
und = = 0.86 betrigt etwa 8.
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Abb. 5.10: Realteil x’ der magnetischen AC-Suszeptibilitit x4 c von CePd;_yRhy-
Einkristallen mit 0.72 < x < 0.86 aufgetragen iiber der Temperatur 7. Gemessen wurde mit
einer Wechselfeldfrequenz von v = 113 Hz und einer Wechselfeldamplitude von bqc = 11 uT.
Es tritt je Konzentration x ein ausgeprigtes Maximum auf, das mit zunehmendem x zu
tieferen Temperaturen verschiebt und dessen Absolutwert gleichzeitig annimmt.

Wie schon in den Polykristallen beobachtet, zeigt sich auch hier im Bereich von 1 bis
2 K ein zusétzlicher Beitrag zur Suszeptibilitdt in Form eines breiten ,,Buckels“ der fiir
x = 0.85 und x = 0.86 besonders deutlich zu erkennen ist. Je kleiner das Probensignal
ist, desto stirker tritt dieser Effekt in den Vordergrund. Es besteht die Moglichkeit,
dass in Proben mit geringerem Rh-Anteil auf Grund des grofleren Signals, diese An-
omalie {iberdeckt ist. Es ist also davon auszugehen, dass sowohl in Poly- als auch in
Einkristallen zu sehr kleinem Volumenanteil Fremdphasen auftreten, die einen zusétz-
lichen Beitrag zu x 4¢ liefern. Eine mogliche Erklarung liegt in der Luftempfindlichkeit
der Proben. Zwar wurden die Proben stets unter Argon-Atmosphére aufbewahrt, eine
Oxidation beim Einbau der Proben ist jedoch nicht vollig auszuschliefen.

Fiir den Einkristall mit = 0.8 ist in Abb. 5.11 die Frequenzabhéngigkeit von Real-
und Imaginérteil gezeigt. Wie schon bei den Polykristallen ist auch hier eine deutliche
Verschiebung der Ubergangstemperatur 7, &, an der das Maximum in x'(7") auftritt, zu
erkennen. Mit steigender Frequenz schiebt auch hier T} zu héherer Temperatur, bei

101



5 CePdy «Rh,

v=113Hz B(mT)

(%)}

%' (10°m°/mol)

o CePd, Rh  x=08 |
0 M
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4

T (K)

Abb. 5.11: Magnetische AC-Suszeptibilitdt xyac iiber T fiir CePdg2oRhgg. Gezeigt sind
sowohl der Realteil x’ als auch der Imaginérteil x”, gemessen bei den drei Frequenzen v =
13,113 und 1113 Hz. Das Maximum in Y’ ist deutlich frequenzabhingig und schiebt mit
zunehmender Frequenz zu hoherer Temperatur wihrend die Amplitude abnimmt. x” zeigt
entsprechend einen Wendepunkt. Im Inset ist das Maximum in x/(7') unter Einfluss eines
kleinen, statischen Magnetfeldes von bis zu 15 mT gezeigt. Die Hohe des Maximums nimmt
mit zunehmendem Feld sehr schnell ab.

Abnahme der Signalstérke. Die Wendepunkte bei T¢, in x” verhalten sich entsprechend,
jedoch mit zunehmender Signalstérke. Allerdings ist der Imaginérteil sehr klein, so dass
sich geringe Fehler bei der Normierung der Rohdaten deutlich stédrker auswirken als
dies beim Realteil der Fall ist. Fiir den Imaginérteil wurde die Annahme gemacht, dass
nach Abzug des Leersignals der gleiche Faktor angewendet werden kann, der fiir hohe
Temperaturen 7' den Realteil x’ auf x pc normiert. An dieser Probe wurde aulerdem
der Einfluss eines zusétzlichen duleren Magnetfeldes auf das Probensignal untersucht.
Durch Anlegen eines kleinen, statischen Magnetfeldes wird das Maximum in x'(T')
deutlich unterdriickt, wie im Inset von Abb.5.11 gezeigt ist. Es reichen schon 15mT
aus, um das Signal des Maximums in etwa zu halbieren. Solch ein Effekt ist typisch fiir
Systeme mit spinglasartigem Verhalten [59].

In der Probe mit einem tatsdchlichen Rh-Anteil x = 0.9 kann kein Phaseniibergang
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Abb. 5.12: Realteil x’ der magnetischen Wechselfeldsuszeptibilitit (AC) sowie die Suszepti-
bilitdt M (T)/B (DC) iiber der Temperatur T fiir CePdg 1Rhg 9. Fiir X’ sind drei verschiedene
Anpassungen an die DC-Daten gezeigt, um den Fehler der Werte zu verdeutlichen.

mehr detektiert werden, die Werte der Suszeptibilitdt sind klein im Vergleich zu den
anderen Proben. Allerdings sind auf Grund der hohen Sensibilitdt der Messmethode
Signale von kleinsten Verunreinigungen messbar. Hier zeigt sich entsprechend zu den
Messungen der anderen Proben eine magnetische Fremdphase in Form eines breiten Ma-
ximums um 1.25 K, sieche Abb. 5.12. Bei tieferer Temperatur tendiert x'(7) zu negativen
Werten mit einem Minimum bei T' &~ 0.15 K. Dieser Effekt ist fiir verschiedene Anpas-
sungen von X'(7") an die Hochtemperaturmessdaten xpc(7") des Squid-Magnetometers
unterschiedlich stark ausgepragt, deutet jedoch auf eine supraleitende Fremdphase hin,
siehe dazu Abschnitt 5.2.4. Bei tiefsten Temperaturen ist ein erneuter Anstieg zu be-
obachten. Auf Grund des kleinen Signals in der Probe mit x = 0.86 ist dieser Anstieg
moglicherweise als Anzeichen eines Maximums unterhalb von 7" = 18 mK zu interpre-
tieren.

In Tabelle 5.3 sind die Curie-Temperatur T¢ (fiir x = 0.58) sowie fiir x > 0.72 die
Ubergangstemperaturen 73 in den kurzreichweitig geordneten Bereich in Abhingig-
keit vom Rh-Gehalt z und der Wechselfeldfrequenz v zusammengefasst dargestellt.
Der Fehler bei der Bestimmung von T¢ betrigt etwa 5 mK, wobei jedoch fiir alle Kon-
zentrationen mit steigender Frequenz klar der Trend zu hoheren Werten von T zu
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| | =058 | 2=0.72 | 2=0.80 | + =0.82 | x =0.85 | 2 =0.86 |
| v (Hz) || Te(mK) | Tg(mK) | TA(mK) | 75 (oK) | 75 (mK) | T5(mK) |

13 2370 650 385 235 105 52
113 2370 660 402 245 115 58
1113 2375 680 420 260 130 65

Tabelle 5.3: Temperaturen der Maxima von x’(7') gemessen an Einkristallen in Abhéingigkeit
von der Rh-Konzentration z und der Wechselfeldfrequenz v.

erkennen ist.

Die Messungen der magnetischen Wechselfeldsuszeptibilitdt an Poly- und Einkris-
talle zeigen keine groflen Abweichungen voneinander. Es konnte gezeigt werden, dass
sich das System CePd;_,Rh, bei £ = 0.58 noch in einem eindeutig ferromagnetischen
Grundzustand befindet. Fiir 0.72 < x < 0.87 wurde eine Frequenzabhéngigkeit der
Ubergangstemperatur beobachtet. Dieses Verhalten deutet, zusammen mit der starken
Abnahme der Amplitude des Signals, auf das Einfrieren magnetischer Zusténde hin. In
Abschnitt 5.3 wird dieses Verhalten genauer analysiert.

5.2.4 Widerstandsmessungen

An den Einkristallen mit einem Rh-Gehalt von x = 0.58 und = = 0.8 wurden Wider-
standsmessungen bis zur tiefsten Temperatur von 20 mK durchgefiihrt. Abb. 5.13 zeigt
die Messungen im Nullfeld und fiir mehrere &uflere Magnetfelder. Bei x = 0.58 ist etwas
unterhalb von 3 K der ferromagnetische Phaseniibergang in Form eines Maximums zu
erkennen (schwarzer Pfeil). Das Maximum schiebt mit zunehmendem Magnetfeld zu
hoherer Temperatur. Bei etwa 1 K tritt eine weitere Anomalie auf. Der Widerstand zeigt
ein leichtes Abknicken zu tieferen Werten bei sinkender Temperatur, gekennzeichnet
durch einen Pfeil mit weifler Spitze. Diese Anomalie verschiebt im angelegten Magnet-
feld zu tieferer Temperatur. Fiir z = 0.8 ist ebenfalls bei etwa 1K eine Anomalie,
hier in Form eines steilen Abfalls des Widerstandes, zu beobachten (weifle Pfeilspit-
ze). Sie schiebt ebenfalls mit ansteigendem Magnetfeld zu tieferen Temperaturen, kann
aber erst oberhalb von 1T vollstdndig unterdriickt werden. Ein schwarzer Pfeil kenn-
zeichnet die durch die Suszeptibilititsmessungen ermittelte Ubergangstemperatur in
die kurzreichweitig geordnete Phase. An dieser Stelle tritt ein leichter Knick auf.

Der Abfall des Widerstandes bei etwa 1K spricht fiir eine supraleitende Fremd-
phase in den Kristallen. Tatséchlich wurden in der anschlieBenden Analyse der Proben
mit Hilfe winkelauflosender EDX systematisch Verunreinigungen in Form von Ta;Rhs
gefunden [152]. Da die Proben in Tantal-Tiegeln gezogen wurden und bei der Zucht
ein leichter Rh-Uberschuss entsteht, ist dieses Ergebnis durchaus schliissig. Tantal wird
bei 4.3 K supraleitend. Fiir amorphes Ta;;Rhg wird eine supraleitende Sprungtempe-
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Abb. 5.13: Elektrischer Widerstand von CePd;_xRh, normiert auf die Werte bei Raumtem-
peratur aufgetragen iiber der Temperatur fiir z = 0.58 und = = 0.8 fiir einige Magnetfeldern.
Fiir B = 0 kennzeichnen schwarze Pfeile T bzw. T/, und Pfeile mit weiflen Spitzen eine
zusitzliche Anomalie bei jeweils etwas unterhalb von 1 K. Rggg bezeichnet den Widerstand
bei Raumtemperatur.

ratur von 3.37 K angegeben [154]. Supraleitende Fremdphasen in CePd;_,Rh, wiirden
auch den negativen Beitrag zur Suszeptibilitdt in CePdgyiRhgg erklaren. Auf Grund
dieser Probleme wurde auf weitere Widerstandsmessungen, insbesondere fiir hohere
Rh-Konzentrationen, bei tiefen Temperaturen verzichtet. Insgesamt sind die Wider-
standswerte bei tiefer Temperatur nur wenig kleiner als bei Raumtemperatur, wie es in
Legierungen zu erwarten ist. Das Widerstandsverhéltnis von Raumtemperatur zu 2 K
ist fiir Proben mit Rh-Anteilen im Bereich der positiven Kriimmung der Phasengrenz-
linie am geringsten [152].

5.3 Analyse und Diskussion

Die mit Hilfe der Wechselfeldsuszeptibilitit ermittelten Ubergangstemperaturen kénnen
in guter Ubereinstimmung zu den bisherigen Daten im Phasendiagramm eingetragen
werden, siehe Abb.5.14. Die neuen Ergebnisse bestéitigen das Ausschmieren zu einer
positiven Kriimmung der Phasengrenzlinie, die im Bereich von 0.7 < z < 0.87 in
einen linearen Verlauf iibergeht. Rechts in Abb. 5.14 ist dieser Bereich vergrofert dar-
gestellt, der erstmals bis zur tiefsten Temperatur von 20 mK vermessen wurde. Es sind
die Ubergangstemperaturen von Poly- und Einkristallen bei v = 13 Hz aufgetragen.
Die Abweichung zwischen den beiden Proben mit z = 0.8 ist vermutlich auf einen
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Abb. 5.14: Links: Phasendiagramm entsprechend Abb. 5.1 ergéinzt um die Ubergangstem-
peraturen der AC-Suszeptibilitdt. Rechts: Vergroflerter Ausschnitt fiir 0.7 < 2 < 1, in dem
nur die Suszeptibilitdtsdaten von Poly- (A) und Einkristallen (v7) gezeigt sind.

geringeren Rh-Gehalt in der einkristallinen Probe zuriickzufithren. Neben ihrer Uber-
gangstemperatur im Phasendiagramm ist auch die Stiarke des Maximums in x/(7") im
Vergleich zu den iibrigen Proben erhoht, wie aus den Abbildungen 5.7 und 5.10 her-
vorgeht.

Die Frequenzabhéngigkeit der Maxima in x'(7") ist charakteristisch fiir Spingléser.
In klassischen Spinglisern (vergleiche Abschnitt 3.4.1) betrdgt die relative Verschie-
bung in der Temperatur iiblicherweise etwa 1 bis 2% pro Frequenzdekade [59]. Die
Frequenzverschiebung F'V ldsst sich iiber die Formel

AT, Th-Th
TiA(logy) — Tylog o

FV = (5.2)
ermitteln. 7T bezeichnet die Spinglas- bzw. Clusterglastemperatur. AT entspricht der
Temperatur- und A(logv) der Frequenzdifferenz der Maxima. Konkret wurden hier fiir
die Bestimmung von F'V zwei Messfrequenzen v; und vy gewéhlt, wobei v < vo gewéhlt
wurde. AT¢ wurde aus der Differenz der Ubergangstemperaturen T5 bei v, und T} bei
vy gebildet. Es wurde auf die hohere Temperatur 75 normiert. Die fiir CePd;_ Rhy
berechneten Frequenzabhéngigkeiten sind in Abb. 5.15 dargestellt.

Es zeigt sich, dass die relative Frequenzverschiebung mit zunehmendem Rh-Gehalt
zunimmt. Liegt der Wert fiir z = 0.72 noch bei 2.3% so steigt er bis auf 10% fiir
x > 0.85. Die Werte liegen oberhalb von den in klassischen Spinglésern beobachteten,
aber noch deutlich unterhalb von Werten die in Superparamagneten gefunden wurden
[59]. Zwar ldsst sich aus diesem Verhalten nicht direkt eine Aussage iiber Art oder
Grofle der einfrierenden magnetischen Momente ziehen. Allerdings ist anzunehmen,
dass die Rh-Konzentration einen Einfluss auf den Einfrierprozess haben muss.

Unabhéngig von der Stéirke der Frequenzverschiebung zeigen die Ergebnisse der
Wechselfeldsuszeptibilitéit eindeutig, dass in CePd;_,Rh, mit x > 0.72 kurzreichweitige
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Abb. 5.15: Relative Frequenzverschiebung von T pro Dekade in der Frequenz in Abhéingig-
keit vom Rh-Anteil x, berechnet nach Gl. (5.2). Poly- (o) und Einkristalle (¢) sind durch
verschiedene Symbole gekennzeichnet.

Ordnung auftritt, die unterhalb von T zu einem eingefrorenen Zustand fiihrt. Dieses
Verhalten konnte durch Messungen der Magnetisierung als Funktion der Temperatur
M (T) bestétigt werden, welche von M. Deppe und M. Brando durchgefiihrt wurden.
Dazu wurde die Probe von weit oberhalb der Ubergangstemperatur bis zur tiefsten
zu erreichenden Temperatur im Nullfeld abgekiihlt. Anschlieflend wurde M (T') nach
Anlegen eines kleinen Magnetfeldes im Aufwérmen gemessen. Dieser Vorgang wird als
nullfeldgekiihlt bezeichnet. Danach wurde M (T") im selben Magnetfeld im Abkiihlen
gemessen. Entsprechend wird dieser Vorgang als feldgekiihlt bezeichnet.

Im Inset von Abb.5.16 ist M(T) in der Umgebung des spinglasartigen Ubergangs
T¢ exemplarisch fiir einen Rh-Anteil von z = 0.7 dargestellt. Im feldgekiihlten Fall
bleibt eine remanente Magnetisierung unterhalb von T bestehen. Im nullfeldgekiihl-
ten Fall hingegen sind die magnetischen Momente bei tiefer Temperatur zuféllig einge-
froren und konnen sich auch im angelegten Feld erst durch Erhohen der Temperatur
allméhlich ausrichten. Somit durchlauft M (7)) in diesem Fall ein Maximum bei T}.
Oberhalb von T, laufen die Messkurven in dieser Darstellung zusammen. In doppelt-
logarithmischer Auftragung ist zu erkennen, dass die beiden Kurven erst bei hoherer
Temperatur T > T¢ aufeinander liegen. Die Irreversibilitdat setzt also schon deutlich
oberhalb von T} bei einer Temperatur Tiyste, €in. Dies ist in Abb.5.16 fiir mehrere
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Abb. 5.16: Magnetisierung als Funktion der Temperatur in logarithmischer Auftragung in
einem konstanten Magnetfeld von 5 mT. Gezeigt sind nullfeldgekiihlte (NFK, offene Symbole)
und feldgekiihlte (FK, gefiillte Symbole) Messungen an Einkristallen mit einem Rh-Gehalt
von 0.6 < z < 0.92 bis hinab zu 2K. Der Pfeil bei der Temperatur T,,ster kennzeichnet
(exemplarisch fiir x = 0.65) die einsetzende Ordnung innerhalb der Cluster. Im Inset ist eine
Messung fiir = 0.7 bis hinab zu T' = 0.45K bei B = 1mT gezeigt. Hier kennzeichnet der
Pfeil die Ubergangstemperatur T¢, in den eingefrorenen Clusterglas-Zustand. Messungen von

M. Deppe und M. Brando.

Rh-Konzentrationen gezeigt. Eine mogliche Erklarung ist die Bildung von Clustern bei
T juster- Die einzelnen Cluster sind fiir sich betrachtet ferromagnetisch geordnet, fluk-
tuieren jedoch gegeneinander und frieren erst unterhalb von 7} ein. Fiir = 0.65 ist
die Temperatur T, ser, an der die Aufspaltung zwischen nullfeld- und feldgekiihlter
Messung verschwindet, durch einen Pfeil gekennzeichnet. Die Breite der Aufspaltung
nimmt mit zunehmendem Rh-Gehalt ab. Die Bildung ferromagnetischer Cluster kénn-
te auch die negative thermische Ausdehnung und das daraus resultierende negative
Griineisen-Verhéltnis I'(T"), welche in Abschnitt 5.1 diskutiert wurden, erkldren. Im
paramagnetischen Bereich des Phasendiagramms wird fiir I'(7") auf Grund der unter
Druck zunehmenden Dominanz der Kondo-Energie ein positiver Wert erwartet. Die
bei der Clusterbildung auftretenden ferromagnetischen Korrelationen miissten dem-
nach dieser Dominanz entgegenwirken. Fiir x = 0.6 zeigt M(7T") den Phaseniibergang
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in die ferromagnetische Phase.

Wie in Abb. 5.4 gezeigt, nimmt mit zunehmendem Rh-Gehalt im hier betrachte-
ten Bereich des Phasendiagramms die Konzentration der unabgeschirmten magneti-
schen Momente auf Grund der steigenden gemittelten Kondo-Temperatur ab. Die-
ser Effekt konnte moglicherweise die zunehmende Frequenzabhingigkeit in x/(7") und
die Abschwichung der Aufspaltung in M (T') beeinflussen. Messungen der Muon-Spin-
Resonanz [155] an einer Probe mit = 0.85 haben gezeigt, dass die Spinfluktuationsrate
unterhalb von 2 K deutlich sinkt. Allerdings konnte bis hinab zu 60 mK weder langreich-
weitige Ordnung noch das Einfrieren der Spins beobachtet werden, was dafiir spricht,
dass die Konzentration der Cluster im Kristall sehr klein ist.

Auf Grund der Form der Phasengrenzlinie und der Ausbildung kurzreichweiti-
ger Ordnung in CePd;_,Rhy scheint das System iiber das Modell von Dobrosavlje-
vi¢ und Miranda zur Bildung eines Clusterglases im Bereich einer Quanten-Griffiths-
Phase [71] (siehe Abschnitt 3.4.3) erklart werden zu konnen. Im Quanten-Griffiths-
Phasen-Szenario, wie in Abschnitt 3.4.2 beschrieben, nimmt der Exponent (o — 1) der
thermodynamischen Messgrolen C(7')/T und x(T') ab, je weiter das System vom lang-
reichweitig geordneten Grundzustand entfernt ist. Fiir CePd;_,Rh, sollte demnach mit
steigendem Rh-Anteil der Exponent abnehmen. Ein entsprechendes Verhalten wurde
in C(T')/T fiir x > 0.87 bereits beobachtet [148]. « entspricht dabei 0.6 fiir x = 0.87
und 0.67 fiir z = 0.9.

Die Daten der Wechselfeldsuszeptibilitéit weisen alle ein Maximum am Ubergang in
die Clusterglas-Phase auf. Dennoch ist anzunehmen, dass fiir hohe Rh-Konzentrationen
der Exponent oberhalb des Ubergangs im Wesentlichen vom Einfluss der Quanten-
Griffiths-Phase bestimmt wird. In Abb.5.17 sind die Daten aus den Abbildungen 5.7
und 5.10 in doppelt-logarithmischer Auftragung dargestellt. Die durchgezogenen Lini-
en entsprechen Anpassungen mit y ~ 7% !. Poly- und Einkristalle zeigen idhnliches
Verhalten. Es zeigt sich, dass fiir x < 0.8 die Werte von « sehr klein und damit im
Griffiths-Bild nicht sinnvoll sind. Dies ist auf die hohere Ubergangstemperatur in die
Clusterglas-Phase bei abnehmender Rh-Konzentration zuriickzufithren. Der Ubergang
iiberlagert hier den fiir die Anpassung relevanten Temperaturbereich. Zudem nimmt
die Amplitude des Maximums mit abnehmendem Rh-Gehalt zu. Fiir groflere x ist aber
dieselbe Tendenz wie in C(T") /T zu erkennen, « steigt mit zunehmendem x. Der einzige
direkte Vergleich, der hier moglich ist, ergibt fiir die polykristalline Probe mit x = 0.87
in x(7') einen Wert o = 0.49, der etwas kleiner als in C'(7") /7 ist. Im Quanten-Griffiths-
Szenario sollten die Exponenten zwar iibereinstimmen, die Abweichung lasst sich aber
moglicherweise durch einen auf Grund des Einfrierprozesses zusétzlich auftretenden
Beitrag in x(7) erkldren. Die bereits in Abschnitt 5.2 diskutierten Verunreinigungen
sind in der doppelt-logarithmischen Auftragung oberhalb etwa 1 K noch deutlicher als
Schulter zu erkennen. Die zugehorigen Datenpunkte in diesen Bereichen wurden bei
den Anpassungen ausgespart.
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Abb. 5.17: Suszeptibilititsdaten der Poly- und Einkristalle bei 113Hz in doppelt-
logarithmischer Auftragung. Die durchgezogenen Linien sind Anpassungen entsprechend der
Theorie zu Quanten-Griffiths-Phasen mit xy ~ 7%~ [70].

Zwar gibt es fiir die thermische Ausdehnung keine theoretischen Vorhersagen zu de-
ren Divergenz im Quanten-Griffiths-Phasen-Szenario. Unter der Annahme, dass sich die
thermische Ausdehnung analog zu x(7") und C(T")/T verhalten konnte, wiren dieselben
Exponenten « zu erwarten. Diese Vermutung ergibt sich daraus, dass die thermische
Ausdehnung ebenfalls eine zweite Ableitung der freien Energie ist. Weil das Griineisen-
Verhéltnis der Quotient aus thermischer Ausdehnung und spezifischer Warme ist, wére
dafiir in diesem Fall ein temperaturunabhéngiges Verhalten zu erwarten, wie es expe-
rimentell beobachtet wurde (vergleiche Abb. 5.5).

Die Grofle der Cluster in CePd;_,Rh, ist nach wie vor ungeklart. Wie in Abschnitt
3.4.2 beschrieben, ist das Sommerfeld-Wilson-Verhéltnis ein Mafl, um die Grofle des
magnetischen Moments der Cluster abzuschétzen. Es ist proportional zum Quotien-
ten aus x(7') und C(T)/T. Da in beiden Groflen die Anzahl der Cluster enthalten
ist, kiirzt sie sich heraus. Der Proportionalitétsfaktor entspricht 72k%/(pops ;) [95].
Abb. 5.18 zeigt das Sommerfeld-Wilson-Verhéltnis in Abhéngigkeit von der Tempera-
tur in logarithmischer Auftragung fiir die drei Polykristalle, an denen sowohl x(7') als
auch C(T')/T gemessen wurde. Es ergeben sich relativ groBe Werte von etwa 20 bis
30 wie sie z. B. in nahezu ferromagnetischen Metallen beobachtet wurden [156]. Eine
Divergenz nach Gl.(3.10) ist jedoch nicht iiber einen gréfieren Temperaturbereich zu
beobachten. Fiir das effektive magnetische Moment wurde hier ein typischer Wert von
1 up angenommen. Diese Gréflenordnung ist fiir Ce-Systeme realistisch. Aus Curie-
Weiss-Anpassungen oberhalb von T geht hervor, dass der Wert auch etwas kleiner als
1 pup sein konnte. Das Sommerfeld-Wilson-Verhéltnis wére dann noch etwas héher. Da
das mittlere magnetische Moment der Cluster quadratisch in das Sommerfeld-Wilson-
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Abb. 5.18: Temperaturabhéingigkeit des Sommerfeld-Wilson-Verhéltnisses fiir die drei Kon-
zentrationen x = 0.8,0.85 und 0.87. Dazu wurden die Daten der AC-Suszeptibilitdt und der
spezifischen Wérme [148] verwendet, die an denselben Proben gemessen wurden. Es ist deut-
lich zu erkennen, dass das Sommerfeld-Wilson-Verhéltnis mit Werten zwischen 20 und 30 im
Vergleich zu Kondo-Systemen deutlich erhéht ist. Daneben ist jeweils T/, zu erkennen und
durch Pfeile markiert.

Verhiltnis eingeht und dieses auf das effektive magnetische Moment normiert wurde,
entspricht die Quadratwurzel des Sommerfeld-Wilson-Verhéltnisses in etwa der typi-
schen Anzahl der Spins pro Cluster. Somit ist von Clustern mit durchschnittlich etwa
fiinf Spins auszugehen. Definitiv handelt es sich aber nicht um einzelne Spins, die hier
fluktuieren und spéter einfrieren. Auch die geringe Entropie, die aus der spezifischen
Wiérme ermittelt wurde [148], spricht geméf Gl. (3.11) dafiir, dass die typischen Cluster
nicht aus einzelnen Spins gebildet werden.

Fiir CePd;_,Rh, ist nach den bisherigen Erkenntnissen eher das Bild der magneti-
schen Quanten-Griffiths-Phase zutreffend, da elektronische Quanten-Griffiths-Phasen
von einzelnen Kondo-Spins gebildet werden. In der theoretischen Beschreibung von
Quanten-Griffiths-Phasen ist die Unordnung im System ein entscheidender Parameter.
Wodurch sie verursacht wird, ist jedoch nicht festgelegt. In CePd;_,Rh, kommen da-
zu mehrere Ursachen in Frage. Zum einen handelt es sich um eine Dotierungsreihe,
so dass Unordnung auf Grund der statistisch verteilten Pd- und Rh-Atome entsteht.
Zum anderen spielt in diesem System aber auch die Kondo-Temperatur eine wichtige
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Rolle. Im Bereich hoher Rh-Anteile steigt sie stark an. Wie in Abschnitt 5.1 beschrie-
ben, fithrt dies auf Grund der Unordnung zu einer breiten Verteilung lokaler Kondo-
Temperaturen. Dieser Effekt triagt sicher mit zur Entstehung der magnetischen Cluster
bei, da die Momente der Ce-Ionen abhéngig von ihrer lokalen Umgebung unterschiedlich
stark abgeschirmt werden. In den theoretischen Modellen wurden Quanten-Griffiths-
Phasen bisher nur unter einem dieser beiden Aspekte betrachtet. Interessant wére, ob
sich die Modelle fiir elektronische und magnetische Quanten-Griffiths-Phasen kombi-
nieren lassen, da in ersterem eine Verteilung von Kondo-Temperaturen beriicksichtigt
wird.

Schematisch ist die Vorstellung zur Entstehung und dem Einfrieren von Clus-
tern in CePd;_ Rh, in Abb.5.19 fiir eine beliebige Rh-Konzentration im Bereich des
Auslaufers im Phasendiagramm dargestellt [150]. Bei hoher Temperatur, die grofer ist
als die gemittelte Kondo-Temperatur (T ), sind die magnetischen Ce-Momente un-
abgeschirmt und fluktuieren, wie in Teilbild (a) gezeigt. Bei Abkiihlung unter (Tk)
werden immer mehr Ce-Momente abgeschirmt. Somit entstehen Bereiche im Kristall
mit mehr magnetischen Momenten, die iiber die Kondo-Wechselwirkung koppeln, als
andere Bereiche, siehe Teilbild (b). Bei Temperaturen unterhalb von T, bilden sich
ferromagnetische Cluster, deren Gesamtmomente aber weiterhin gegeneinander fluk-
tuieren (Teilbild (c)). Dies entspricht der Beobachtung irreversiblen Verhaltens in der
Magnetisierung M (7). Erst bei T{ frieren die Momente der Cluster auf Grund der
zusatzlich relevant werdenden RKKY-Wechselwirkung willkiirlich ein (Teilbild (d)),
wie es die Ergebnisse der AC-Suszeptibilitdtsmessungen nahelegen. Es bildet sich ein
Clusterglas-Zustand, der auf Grund des Zusammenspiels der oben beschriebenen Fak-
toren, als ,,Kondo-Clusterglas“ bezeichnet werden kann.

In anderen Systemen wie etwa CeCuy_,Ni, [142] scheint ein anderer Mechanismus
die Clusterbildung zu verursachen. Dazu wurde ein Szenario perkolativer Cluster vor-
geschlagen. In diesem System ist die Kondo-Temperatur mit wenigen Kelvin im gesam-
ten Dotierungsbereich klein und die Entropie an der Ubergangstemperatur mit etwa
0.5 RIn2 grof [157] im Vergleich zu CePd;_ Rh,. Der Ubergang in die Clusterglas-
Phase kann dort in C(T") und uSR beobachtet werden. Bevor die Clusterglas-Phase
durch Dotierung zu T = 0 unterdriickt werden kann, erfolgt ein struktureller Pha-
seniibergang.

CePd;_,Rh, ist das im Tieftemperaturbereich bisher am besten untersuchte Ce-
basierte ferromagnetische Schwere-Fermionen-System, in dem die Phasengrenzlinie bis
hinab zu 25 mK verfolgt werden konnte. Im Bereich der positiv gekriimmten Phasen-
grenzlinie wechselt das System bei tiefer Temperatur und zunehmender Rh-Konzentra-
tion von einem langreichweitig geordneten, ferromagnetischen Zustand in den ,,Kondo-
Clusterglas“-Zustand. Das Temperaturverhalten in diesem Bereich kann iiber das Quan-
ten-Griffiths-Phasen-Szenario unter Einbeziehung der RKKY-Wechselwirkung beschrie-
ben werden.
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Abb. 5.19: Schematische Darstellung der verschiedenen beim Abkiihlen durchlaufenen ma-
gnetischen Zustidnde in CePd;_xRhy fiir einen konstanten Rh-Anteil (Temperatur abnehmend
von Teilbild (a) bis (d)). (a) Alle Ce-Momente unabgeschirmt (rote Blockpfeile) und fluktu-
ierend (schwarze Pfeile). (b) Ce-Momente teilweise abgeschirmt (graue Blockpfeile), Entste-
hung von Regionen mit hoherer Konzentration magnetischer Momente. (¢) Ausbildung fer-
romagnetischer Cluster (grofie Blockpfeile), die gegeneinander fluktuieren. (d) Eingefrorene
ferromagnetische Cluster.

5.4 Zusammenfassung

In diesem Kapitel konnte gezeigt werden, dass die Dotierungsreihe CePd;_,Rh, von
ihrem ferromagnetischen Grundzustand auf der Pd-reichen Seite durch einen kurzreich-
weitig geordneten Bereich zu einem paramagnetischen Grundzustand nahe CeRh iiber-
geht. Die Messungen der Wechselfeldsuszeptibilitat haben ergeben, dass das System
in einem Bereich von 0.72 < x < 0.87 bei tiefen Temperaturen in einen Clusterglas-
Zustand iibergeht. Diese Phase bildet einen Ausléufer zu hoheren Rh-Konzentrationen.
Zusammen mit Ergebnissen aus Messungen der spezifischen Warme und der Magne-
tisierung ergibt sich ein konsistentes Bild von der Ausbildung ferromagnetischer Clus-
ter bei Tyster auf Grund von Unordnung und mit dem Rh-Gehalt stark zunehmender
Kondo-Abschirmung in diesem Bereich. Alle bisherigen Beobachtungen sprechen dafiir,
dass sich CePd;_Rh, im Szenario fiir magnetische Quanten-Griffiths-Phasen verstehen
lasst. Die Clusterglas-Phase entsteht auf Grund der Dampfung magnetischer Fluktua-

113



5 CePdy «Rh,

tionen durch die RKKY-Wechselwirkung zwischen den Clustern [71], welche wegen der
Verteilung lokaler Kondo-Temperaturen entstehen, und iiberlagert somit die Quanten-
Griffiths-Phase. Weiteren Aufschluss tiber die Existenz einer solchen Quanten-Griffiths-
Phase konnten Messungen der Magnetisierung bei tiefen Temperaturen als Funktion
des Feldes liefern. Diese GroBe sollte mit M (H) ~ H* demselben Griffiths-Exponenten
a wie die spezifische Wérme und die Suszeptibilitit folgen [158]. Fiir z = 0.8 existieren
bereits Daten und eine entsprechende Anpassung ergibt einen Wert o« = 0.21 [130].
Dieser stimmt gut mit den Beobachtungen aus der AC-Suszeptibilitéit iiberein. Weitere
Messungen, insbesondere fiir hohere Rh-Konzentrationen, sind geplant.
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Kapitel 6
Zusammenfassung

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden zwei intermetallische Seltenerd-Verbin-
dungen experimentell untersucht. Die dazu durchgefiihrten Tieftemperaturexperimente
umfassten Messungen des elektrischen Widerstands, der magnetischen Wechselfeldsus-
zeptibilitdt, der Magnetostriktion und der thermischen Ausdehnung. Beide Systeme
sind durch ausgepréigtes Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten gekennzeichnet. Auf Grund
ihrer Ndhe zu einer magnetischen Instabilitéit eignen sich beide Systeme zur Analyse
quantenkritischen Verhaltens, worauf der Schwerpunkt dieser Arbeit liegt. Dabei wurde
zum einen die antiferromagnetische Verbindung YbRh,Si, untersucht, dessen geordne-
te Phase in einem kleinen Magnetfeld zu einem quantenkritischen Punkt unterdriickt
werden kann. Hier konnte die Existenz einer zusédtzlichen Energieskala thermodyna-
misch bewiesen werden. Durch Messung dotierter Proben wurde gezeigt, dass diese
Energieskala unabhéngig von der magnetischen Ordnung auftritt. Zum anderen wurde
die Dotierungsreihe CePd;_,Rh, betrachtet. In diesem System wird ferromagnetische
Ordnung durch Dotierung mit Rh unterdriickt. Das Griineisen-Verhéltnis sittigt bei
tiefen Temperaturen, anders als fiir quantenkritische Punkte erwartet. In dieser Ar-
beit wurde gezeigt, dass das System in einen kurzreichweitig geordneten, glasartigen
Zustand iibergeht, bevor es vollstéindig paramagnetisch wird.

Mit YbRhySis wurde ein System untersucht, das sich in unmittelbarer Néhe zu
einem quantenkritischen Punkt befindet, der sich nicht im itineranten Hertz-Millis-
Szenario beschreiben lédsst. Die antiferromagnetische Phase weist nur ein sehr klei-
nes magnetisches Moment auf und ldsst sich durch Anlegen eines Magnetfeldes von
0.05T entlang der Basalebene des Kristall oder 0.66 T entlang dessen c-Richtung un-
terdriicken. An diesen kritischen Feldern tritt jeweils ein magnetfeldinduzierter quan-
tenkritischer Punkt auf. Im hoéheren Feld zeigt das System bei tiefen Temperaturen
einen Crossover zu Landau-Fermi-Fliissigkeitsverhalten. Im quantenkritischen Bereich
wurde in Messungen des Hall-Effekts eine zusétzliche Crossover-Linie T%(B) beob-
achtet. Die Halbwertsbreiten der Crossover-Anomalien extrapolieren fiir 7" — 0 zu
null. Als Ursprung der Crossover-Linie wurde daher ein Sprung des Fermi-Volumens
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am quantenkritischen Punkt vermutet, der in Form verbreiterter Signaturen bei end-
lichen Temperaturen beobachtbar ist. Dieser Effekt wurde auf den Zusammenbruch
der Kondo-Abschirmung am quantenkritischen Punkt zuriickgefiihrt. Die f-Elektronen
wiirden demnach auf der antiferromagnetischen Seite nicht zur Fermi-Flache beitra-
gen. Im Rahmen dieser Arbeit konnte mittels thermodynamischer Messungen bewie-
sen werden, dass T*(B) eine zusétzliche charakteristische Energieskala darstellt, die
am quantenkritischen Punkt verschwindet. Die Messungen wurden an einkristallinen
Proben mit einem Restwiderstand von etwa 0.5 uf2cm vorgenommen. Es konnte gezeigt
werden, dass im Magnetwiderstand, der Magnetostriktion und der Magnetisierung als
Funktion des Magnetfeldes Crossover auftreten, deren Halbwertsbreiten fiir 77 — 0
zu null extrapolieren. Die zusétzlichen Energieskala, die neben denen der antiferro-
magnetischen Phase und des Landau-Fermi-Fliissigkeitsbereichs auftritt, ist nicht mit
dem Hertz-Millis-Szenario fiir quantenkritische Punkte vereinbar. Ihr Ursprung kénnte
in elektronischen Fluktuationen liegen, die mit der Desintegration der Quasiteilchen
einhergehen und nicht mit den Fluktuationen des magnetischen Ordnungsparameters
zusammenhéngen.

Unabhéngig vom Nachweis der Existenz einer zusétzlichen Energieskala wurden
einige weitere interessante Ergebnisse zu YbRhySis erzielt. Zunéchst konnte gezeigt
werden, dass der Temperaturverlauf des elektrischen Widerstands in diesem System
deutlich von der Probenqualitdt abhéingt. Dieser Effekt konnte auf den Einfluss von
Unordnung auf das anisotrope Streuverhalten im quantenkritischen Bereich hindeu-
ten. Weiterhin wurde in der Magnetostriktion fiir B L ¢ bei etwa 10 T ein Ubergang in
einen Bereich linearer Langendnderung beobachtet, der vermutlich auf den Einfluss der
Zeeman-Aufspaltung zuriickzufiihren ist, deren Energie in diesem Feldbereich mit der
Kondo-Wechselwirkung vergleichbar wird und somit eine Polarisation der f-Elektronen
bewirkt. Des Weiteren wurde mit Hilfe der magnetfeldabhéngigen Wechselfeldsuszep-
tibilitdt nachgewiesen, dass die Winkelabhéngigkeit des kritischen Feldes der antifer-
romagnetischen Phase der erwarteten Anisotropie des Landé-Faktors in tetragonalen
Systemen folgt. Zudem konnten schlieflich auf Grund der sehr guten Probenqualitét
unter Verwendung derselben Messmethode mit modifiziertem Messaufbau oberhalb
von 13T erstmals de Haas-van Alphen-Oszillationen nachgewiesen werden, deren Fre-
quenz mit F' = 13.9kT groBler als 10kT ist. Diese Beobachtung ist konsistent zur
mittels renormierter Bandstruktur berechneten Fermi-Fliche von YbRh,Si, fiir itine-
rante f-Elektronen. Diese weist einen Extremalquerschnitt mit einer dazugehérigen de
Haas-van Alphen-Frequenz von 13kT auf.

Die zusétzliche Energieskala in YbRhsSiy, die am quantenkritischen Punkt ver-
schwindet, hat die Frage aufgeworfen, welche Auswirkungen eine leichte Dotierung der
Proben auf dieses Phdanomen hat. Hier wurden sowohl Proben mit Ir-Dotierung unter-
sucht, deren Einheitszellenvolumen gegeniiber YbRh,Sis vergroflert ist, als auch Proben
mit Co-Dotierung, die ein kleineres Einheitszellenvolumen aufweisen. An diesen Proben
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wurden Messungen der Wechselfeldsuszeptibilitéit, der Magnetostriktion und der ther-
mischen Ausdehnung durchgefiihrt. Die Wechselfeldsuszeptibilitét weist in allen Proben
Anomalien auf, die nahezu identisch mit den im undotierten YbRh,Si, beobachteten
Signaturen sind. Daher ist fiir die dotierten Proben davon auszugehen, dass die sich
in deren jeweiligen Phasendiagrammen ergebende Crossover-Linie gleichen Ursprungs
ist. Besonders bemerkenswert ist jedoch, dass ihre Lage im Magnetfeld-Temperatur-
Phasendiagramm weitestgehend unabhéngig von der Dotierung ist. In den Ir-dotierten
Proben wird die antiferromagnetische Phase unterdriickt, so dass die Crossover-Linie
im paramagnetischen Bereich des Phasendiagramms bei B = By zu T' = 0 geht. Dage-
gen ist mit zunehmender Co-Dotierung eine Stabilisierung des Antiferromagnetismus
zu beobachten, was in grofleren kritischen Feldern resultiert. In diesem Fall zeigt sich,
dass die Crossover-Linie die antiferromagnetische Phasengrenzlinie schneidet und im
magnetischen Bereich des Phasendiagramms verschwindet. Diese neuen Erkenntnisse
erfordern weitere Untersuchungen, da zu klédren ist, ob die zusétzliche Energieskala auch
fiir die dotierten Proben im Sinne einer thermodynamischen Signatur der Anderung
des Fermi-Volumens interpretiert werden kann. Hierzu ist zum einen die Analyse von
Hall-Effekt-Messungen [127] notwendig. Zum anderen sollte die Natur des antiferro-
magnetischen quantenkritischen Punktes mittels Messungen der spezifischen Warme,
des elektrischen Widerstandes und der thermischen Volumenausdehnung untersucht
werden. Insbesondere das Griineisen-Verhéltnis aus thermischer Volumenausdehnung
und spezifischer Warme sollte Aufschluss dariiber geben, ob am kritischen Feld der
antiferromagnetischen Phase ein quantenkritischer Punkt existiert und welcher Natur
er ist. Die Theorie macht fiir die Divergenz des Griineisen-Parameters am antiferroma-
gnetischen quantenkritischen Punkt unterschiedliche Vorhersagen im itineranten bzw.
im lokal-kritischen Szenario. In Ersterem wird eine Divergenz nach einem Potenzgesetz
mit einem Exponenten von -1 erwartet, wihrend in Letzterem ein gebrochenzahliger
Exponent vorhergesagt wird.

Insgesamt konnte gezeigt werden, dass YbRhySis ein System ist, das auch nach jah-
relanger Forschung weiterhin durch neue Ergebnisse zum Versténdnis quantenkritischen
Verhaltens beitrégt und nach wie vor zahlreiche Moglichkeiten bietet auf diesem Gebiet
neue Erkenntnisse zu liefern. Der Nachweis der Existenz einer zusétzlichen Energieska-
la, die unabhéngig vom Magnetismus auftritt, erfordert neue theoretische Modelle und
weitere experimentelle Untersuchungen. Insbesondere bleibt durch letztere zu kléaren,
ob und wo in den dotierten Proben quantenkritische Punkte existieren.

Mit CePd;_(Rh, wurde eine Verbindung untersucht, die die bisher einzigartige
Moglichkeit bietet, in einem auf Ce basierenden Kondo-Gitter-System ferromagneti-
sche Ordnung iiber mehrere Dekaden in der Temperatur bis hinab zu 20 mK zu verfol-
gen. In diesem System erfolgt mit zunehmender Rh-Dotierung ein Vorzeichenwechsel
der Kriimmung der Phasengrenzlinie von negativ zu positiv. Das nicht divergierende
Griineisen-Verhéltnis legt nahe, dass in diesem System kein quantenkritischer Punkt im
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6 Zusammenfassung

Sinne der vorgestellten Theorien auftritt. Vielmehr muss das in spezifischer Wérme und
thermischer Ausdehnung beobachtete Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten anderen Ur-
sprungs sein. Im Rahmen dieser Arbeit konnte an Hand der Wechselfeldsuszeptibilitét
gezeigt werden, dass beim Ubergang in den Dotierungsbereich mit positiv gekriimmter
Phasengrenzlinie die langreichweitige, ferromagnetische Ordnung in einen kurzreich-
weitig geordneten Zustand iibergeht, der spinglasartige Signaturen aufweist. Es wurde
sowohl in poly- als auch in einkristallinen Proben ein scharfer Peak im Realteil der
Wechselfeldsuszeptibilitit beobachtet, der eine signifikante Frequenzabhéngigkeit auf-
weist und bereits durch kleine, zusétzlich zum Wechselfeld angelegte, statische Magnet-
felder unterdriickt wird. Dieses Verhalten zeigt deutliche Ahnlichkeit zu Spinglésern.
Unter Beriicksichtigung von Messergebnissen der Magnetisierung und der spezifische
Warme wurde der kurzreichweitig geordnete Zustand als Kondo-Clusterglas bezeichnet,
denn auf Grund der Unordnung im System tritt im hier betrachteten Dotierungsbereich
eine breite Verteilung lokaler Kondo-Temperaturen auf. Die Entstehung der Cluster ist
wahrscheinlich auf die Wechselspiel zwischen der stark zunehmenden Kondo-Energie
und den magnetischen Korrelationen zuriickzufiithren. Auf Grund der beobachteten
Temperaturabhingigkeit in C(7T)/T und Y'(T) wird vermutet, dass das System im
Szenario magnetischer Quanten-Griffiths-Phasen zu verstehen ist. Beide Gréflen fol-
gen in etwa demselben Potenzgesetz mit nicht-universellen, von der Rh-Konzentration
abhidngenden Exponenten.

In dieser Arbeit wurden zwei sehr unterschiedliche, jedoch jeweils prototypische
Systeme untersucht. Die Ergebnisse zu undotiertem und mit Ir bzw. Co dotiertem
YbRh,Si; haben aufgezeigt, dass eine unerwartete Energieskala im Phasendiagramm
existiert, die neue theoretische Modelle zur Beschreibung quantenkritischen Verhal-
tens erfordert. An Hand von CePd;_,Rh, konnte gezeigt werden, dass es moglich
ist, das Verschwinden ferromagnetischer Ordnung in Abwesenheit eines quantenkriti-
schen Punktes in einem Schwere-Fermionen-System im Rahmen des Quanten-Griffiths-
Szenarios unter Beriicksichtigung von Clusterglasbildung zu beschreiben. An YbRh,Sis
sind weitere Messungen durchzufiithren, die die Lage und Natur eventueller quanten-
kritischer Punkte in den dotierten Proben bestimmen kénnen. Hier seien als Beispiele
die spezifische Wérme und die thermische Ausdehnung genannt. Weitere Messungen
des de Haas-van Alphen-Effekts versprechen zusétzliche Erkenntnisse iiber die Natur
der Fermi-Fldchen in hohen Magnetfeldern. Fiir CePd;_,Rh, wiren weitere Messungen
wiinschenswert, die die Annahme eines Quanten-Griffiths-Szenarios bestétigen kénn-
ten. Hier sei die Magnetisierung als Funktion des Magnetfeldes genannt, fiir die eben-
falls Vorhersagen der Divergenz nach einem Potenzgesetz vorliegen. Auflerdem bleibt
das Verhalten der thermischen Ausdehnung, die bisher nur an Polykristallen gemessen
wurde, in einkristallinen Proben zu klaren. Aus theoretischer Sicht wéare von Interes-
se, im Modell der magnetischen Quanten-Griffiths-Phase die Verteilung von Kondo-
Temperaturen als Prozess zu Bildung und Einfrieren von Clustern zu beriicksichtigen.
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