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Kapitel 1

Einleitung

In den letzten Jahren haben kontinuierliche Phaseniibergénge, die durch nicht-
thermische Kontrollparameter unterdriickt werden, viele wissenschaftliche Un-
tersuchungen angeregt, da sich die elektronischen Eigenschaften an diesen so-
genannten quantenkritischen Punkten nicht mit der Standardtheorie fiir Fermi-
Fliissigkeiten beschreiben lassen. In ihrer Néhe treten héufig neuartige Pha-
sen auf. In dieser Arbeit wurde das quantenkritische Verhalten von zwei
Schwer-Fermion-Systemen, CeCug_,Au, und CeColns, mit Hilfe von Messun-
gen der thermischen Ausdehnung, der Magnetostriktion und der Thermokraft
untersucht. In der Verbindung CeCug kann mit negativem chemischen Druck
durch die Substitution von Cu mit Au eine antiferromagnetische Ordnung er-
zeugt werden. Das Verhalten an diesem quantenkritischen Punkt weicht je-
doch von der konventionellen Theorie von Hertz, Millis und Moriya ab. Eine
mogliche Erkldrung wiirde nach neueren theoretischen Vorstellungen die Exis-
tenz einer weiteren charakteristische Energieskala liefern, die gleichzeitig mit
der antiferromagnetischen Ubergangstemperatur verschwindet. Um magnetisch
relevante Wechselwirkungsenergien zu suchen, wurden Magnetostriktionsmes-
sungen an CeCug_,Au,-Kristallen mit unterschiedlichem Goldgehalt durch-
gefithrt. Tatséchlich wurden Hinweise auf eine weitere Energieskala gefunden,
die in der Nahe der kritischen Golddotierung verschwindet. CeColns ist ein
Schwer-Fermion-Supraleiter, bei dem der Vergleich mit verwandten Verbindun-
gen (CelrIns, CeRhIng) die Vermutung nahelegt, dass die supraleitende Pha-
se den Einsatz antiferromagnetischer Ordnung verdeckt. Wenn die Supralei-
tung mit einem Magnetfeld unterdriickt wird, treten, wie schon linger bekannt,
deutliche Abweichungen vom {iblichen Fermi-Fliissigkeitsverhalten auf. In die-
ser Arbeit wird gezeigt, dass Abweichungen nicht durch kritische, supraleitende
Fluktuationen erkléart werden kénnen, aber auf einen naheliegenden quanten-
kritischen Punkt hindeuten. Die Messungen der thermischen Ausdehnung le-
gen nahe, dass die Supraleitung eine druck- und feldabhingige Phasengrenze
verbirgt. Diese quantenkritische Linie markiert wahrscheinlich den Beginn der
antiferromagnetischen Ordnung.



Kapitel 2

Experimenteller Aufbau

In der vorliegenden Arbeit werden Messungen der thermischen Ausdehnung, der
Magnetostriktion und der Thermokraft vorgestellt, welche in einem *He/*He-
Entmischungskryostaten MX400 der Firma Oxford Instruments durchgefiihrt
wurden. Der Mischkryostat erreicht eine tiefste Temperatur von 8 mK. Mit dem
eingebauten Magneten kann ein Feld von 14 T (16 T mit Lambda-Stufe) erzeugt
werden. Der Mischkryostat und das Dilatometer zur Messung der thermischen
Ausdehnung wurde in fritheren Arbeiten ﬂ, E} aufgebaut und beschrieben. In
dieser Arbeit wurden unter anderem die Temperatursensoren fiir Magnetfel-
der von bis zu 14 T kalibriert und die Verkabelung der Experimente im Misch-
kryostaten erneuert, um Messungen bei Temperaturen von bis zu 10mK zu
ermoglichen. Mit der Thermokraft wurde zudem eine weitere Messoption hin-
zugefiigt.

2.1 Thermische Ausdehnung

2.1.1 Messgrofien

Der lineare thermische Ausdehnungskoeffizient «a; ist definiert als die partiel-
le Ableitung der Lange nach der Temperatur entlang einer Richtung i eines
Festkorpers bei konstantem DrucK] p und Magnetfeld B:

1 OLi(T)
L(T) oT

(2.1)

p,B

Der thermische Volumenausdehnungskoeffizient 8(T') ist analog definiert. Ist
die Kristallsymmetrie hoher als monoklin, so kann er aus der Addition der li-
nearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten dreier senkrecht zueinander ste-
henden Kristallrichtungen berechnet werden.

o =Y e 1 av(D)

V(T) or (22)

p,B

1Die Probe befindet sich im inneren Vakuum des Kryostaten, was einem Druck p <
10~ % mbar entspricht.
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Abbildung 2.1: (a) Kapazitives Dilatometer; (b) Funktionsprinzip der kapaziti-
ven Dilatometrie. Die blau markierten Bereiche lassen sich gegeniiber dem Rest
bewegen.

Der Proportionalitidtsfaktor, der die Léngendnderung bei verdnderlichem
Magnetfeld und konstanter Temperatur und konstantem Druck verbindet, wird
lineare Magnetostriktionskoeffizient A(B) genannt:

1 9L.(B)

NB) = 5 “op . (2.3)

2.1.2 Versuchsaufbau

Die thermische Ausdehnung wurde mit einem kapazitiven Dilatometer, das
in Abbildung ZJ] zu sehen ist, gemessen. Bei diesem Messprinzip wird die
Langendnderung der Probe mechanisch auf den Abstand zweier Kondensator-
platten iibertragen.

Die obere Kondensatorplatte ist fest mit dem Rahmen des Dilatometers
und dem Probenhalter verbunden. Die untere Kondensatorplatte ist frei beweg-
lich an einer Parallelfederfiihrung aufgehéngt und mit der Probe verbunden.
Léangenénderungen durch die thermische Ausdehnung oder Magnetostriktion
der Probe werden daher direkt auf die untere Kondensatorplatte iibertragen.
Die Parallelfederfiihrung sorgt dafiir, dass die Kondensatorplatten stets paral-
lel zueinander ausgerichtet sind. Zudem werden Storungen durch mechanische
Reibung auf ein Minimum reduziert. Die Federn iiben eine leichte uniaxiale
Kraft von weniger als 0.05 N auf die Probe aus. Die Kondensatorplatten sind
zur elektrischen Abschirmung von einem Metallgehduse umgeben.

Fiir die Federn des Dilatometers, die eine gewisse Hérte und Elastizitat auf-
weisen miissen, wurde eine Legierung aus 98% Kupfer und 2% Beryllium aus-
gewdhlt. Der Rest des Dilatometers wurde ebenfalls aus der Cu:Be-Legierung
hergestellt, um Stérungen der Messungen durch unterschiedliche thermische
Ausdehnungen der Materialien zu vermeiden. Einzige Ausnahme sind jeweils
drei 100 pm dicke Nylonfidden, die die Kondensatorplatten von der Erde isolie-



ren. Aufgrund ihrer geringen Dicke ist der Einfluss der Isolierung auf die ther-
mische Ausdehnung vernachléssigbar. Das gesamte Dilatometer ist vergoldet,
um eine moglichst gute thermische Ankopplung zu gewéhrleisten.

Aufgrund seiner kompakten Bauweise lidsst sich das Dilatometer beliebig
zum Feld orientieren, so dass die thermische Ausdehnung und Magnetostriktion
parallel oder senkrecht zur Feldrichtung gemessen werden konnen.

Um eine moglichst gute Aufldsung zu erreichen, wurde versucht bei kleinen
Léangenidnderungen eine moglichst grofie Kapazitdtsinderung zu erzielen. Da fiir
den Plattenkondensator C' oc d~' gilt, bedeutet das, dass der Messabstand der
Platten moglichst klein zu wiahlen ist. Dies setzt voraus, dass die Platten beson-
ders eben geschliffen und parallel zueinander eingebaut werden. Bei einem typi-
schen Plattenabstand von 20 ym wird eine Auflésung von AL < 0.001 A erreicht.
Bei einer Probenlinge von L = 1 mm entspricht das einer relativen Auflésung
von AL/L = 10710,

Beim Einbau der Probe wird diese zwischen Probenhalter und unterer Kon-
densatorplatte festgeklemmt. Uber eine spezielle Schraube kann der Probenhal-
ter bewegt und somit der Abstand der Kondensatorplatten bei Raumtemperatur
eingestellt werden. Es kénnen Proben mit einer Lénge von wenigen pm bis zu
10 mm gemessen werden.

Die Verbindung zwischen Mischkammer und Dilatometer wurde bisher iiber
kupferbeschichtete Leiterplatten hergestellt. Um eine bessere thermische An-
kopplung an die Mischkammer zu erreichen, wurden die Leiterplatten zusammen
mit einem Grofiteil der Kupfer-Beryllium- und Messing-Halterung des Dilatome-
ters durch eine leichtere Konstruktion aus einer Silberlegierung Ag 935 (93.5%
Silber, 6.5% Kupfer) ersetzt. Aufgrund der besseren Wirmeankopplung an die
Mischkammer und der, wegen der geringen Masse und dem kleineren Hyper-
feinbeitrag von Silber, kleineren Wérmekapazitét bei tiefen Temperaturen, sind
die Relaxationszeiten im Vergleich zu fritheren Arbeiten ﬂa] deutlich reduziert
worden. Auf eine Halterung aus reinem Silber wurde verzichtet, um die Wirbel-
strome durch eine Anderung des Magnetfeldes bei Magnetostriktionsmessungen
zZu verringern.

2.1.3 Messung der thermischen Ausdehnung

Die Langendnderung wird aus der Kapazititsidnderung mit der Formel fiir den
idealen Plattenkondensator berechnet:

A
C = ¢pér 7 (2.4)
Dabei ist A = 369.8 mm? die Fliche der Kondensatorplatten, ¢y = 8.854187 x
10712As/Vm und €, = 1 die elektrischen Feldkonstanten, und d der Abstand der
Platten. Die Giiltigkeit dieser Formel fiir das Dilatometer wurde experimentell
ﬂ] bestéitigt.

Die einwandfreie Funktion des Dilatometers wurde in der vorangegange-
nen Arbeit E] anhand von Messungen an Si-Einkristallen und Leermessungen
iiberpriift. Dabei erwies sich die thermische Ausdehnung von Cu:Be um drei
Groflenordnungen kleiner als die in dieser Arbeit gemessenen Schwer-Fermion-
Systemen. Der Vergleich mit Literaturdaten von CeColng (vgl. Abbildung EL0)
und CeCug_,Au, (vgl. Abbildung[50) bestéitigt ebenfalls die einwandfeie Funk-
tion des Dilatometers. Daher wird auf eine Kalibrierung verzichtet.



Die Kapazitit wird mit mit einer Kapazitéitsmessbriicke AH 2550A von
Andeen-Hagerling (Anregungsspannung = 15 V, Anregungsfrequenz = 1 kHz,
Integrationszeit = 9 s) ausgelesen.

Die thermische Ausdehnung wird mit der N&herung

1 AL
AR

L(T =300K) AT

fiir ein bestimmtes Temperaturintervall ermittelt. Dabei wird die Tempera-
tur kontinuierlich geéindert und die Daten in dem Intervall AT als arithme-
tischer Mittelwert zusammengefasst. Die Intervalle werden temperaturabhéngig
gewihlt und variieren zwischen AT = 3mK bei tiefen Temperaturen bis zu
AT = 25mK bei hohen Temperaturen. Fiir 7" — 0 gehen der thermische Aus-
dehnungskoeffizient o und das Temperaturintervall AT zwischen zwei Daten-
punkten gegen Null, d.h. man erreicht zwangslaufig die Auflésungsgrenze der
Messapparaturen.

2.1.4 Verdrahtung

Die in vorangegangenen Arbeit E] beschriebene Verdrahtung wurde fast kom-
plett gedndert und ersetzt, da der hohe Wirmeeintrag iiber die elektrischen
Zuleitungen, insbesondere die Koaxialkabel, Messungen unterhalb von 40 mK
nicht erlaubt hat.

Die Leitungen fiir die Thermometer und Heizer werden zur Reduktion elek-
tromagnetischer Stérungen {iber PI-Filter in den Kryostaten gefithrt und sind
paarweise verdrillt. Vom Kryostatenkopf bis zur 4 K-Stufe werden Cu:Be-Kabel
mit hoherem thermischen Widerstand und guter mechanischer Belastbarkeit
verwendet. Von der 4 K-Stufe bis zur Mischkammer werden supraleitende Niob-
Titan-Kabel verwendet. Die Koaxialkabel fiir die Kapazititsmessungen wurden
in diesem Bereich durch ein Meter lange supraleitende Koaxialkabel mit su-
praleitenden Niob-Innenleiter und Edelstahl-Auflenleiter der Firma Coax Co.
(SC-033/50-Nb-SS assembly @ = 0.33 mm, Impedanz = 50€) ersetzt. Die su-
praleitenden Kabel haben unterhalb von T, = 9.6 K keinen elektrischen Gleich-
stromwiderstand. Zudem transportieren die Cooper-Paare, die Ladungstréager
der Supraleitung, keine Entropie, d.h. sie tragen nicht zum Wérmetransport
bei. Die Experimente sind mit Kupferkabeln mit der Mischkammer verbunden.
Die Kabel werden auf Hohe der 4 K-Stufe, des 1 K-Topf, der Destille und der
Mischkammer {iber ,heat sinks“ thermisch angekoppelt. Die , heat sinks“ sind
vergoldete Kupferzylinder. Diese werden mit Molybdan-Unterlegscheiben und
Edelstahlschrauben an den verschiedenen Stufen angebracht. Durch die gerin-
gere thermische Ausdehnung von Molybdén im Vergleich zu Edelstahl werden
die ,heat sinks“ beim Abkiihlen des Kryostaten zusétzlich festgezogen, wodurch
eine gute thermische Kopplung entsteht. Die Koaxialkabel werden um die , heat
sinks® gewickelt und mit silberhaltigem Epoxidharz (Epo-Tek EE 129-4) ver-
klebt. Die anderen Leitungen werden mit GE Varnish 7031 an den , heat sinks“
verklebt. Die Koaxialkabel wurden, zusétzlich zu den , heat sinks“, teilweise mit
einem diinnen Kupferdraht umwickelt und ebenfalls mit silberhaltigem Epoxid-
harz verklebt. Der Kupferdraht ist mit den verschiedenen Temperaturstufen
thermisch verbunden. Dadurch wird der Innenleiter iiber iiber den Auflenleiter
und die Teflonisolierung gekiihlt.
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Abbildung 2.2: Der Kryostat mit Peripherie.

Nach der neuen Verdrahtung erreicht der Mischkryostat eine tiefste Tempe-
ratur von weniger als 10 mK, was einer Erweiterung des Messbereichs von etwa
20 mK entspricht. Die Verkabelung ist schematisch in Abbildung P22 dargestellt.

2.1.5 Temperatursensoren

Die Temperatursensoren sind dicht oberhalb des Dilatometers bzw. im Proben-
halter fiir die Messung der Thermokraft befestigt. Fiir die Temperaturmessung
bei tiefen Temperaturen 10mK < T < 4K werden RuOs-Widerstinde der Fir-
ma LakeShore verwendet, welche von LakeShore in einem Temperaturbereich
von 50mK < T < 10K bei Nullfeld kalibriert wurden. Fiir hohere Tempera-
turen wird aufgrund der besseren R(T)-Charakteristik ein Cernox-Widerstand,
ebenfalls von LakeShore, verwendet, der bei Nullfeld fiir 100mK < T < 325K
kalibriert wurde. Die Widersténde der Temperatursensoren werden mit der Wi-
derstandsmessbriicke AC370 von LakeShore ausgelesen.

Im Rahmen dieser Doktorarbeit wurde der bisher verwendete, von LakeShore
kalibrierte RuO2-Chip, vier weitere unkalibrierte RuO2-Chips sowie der Cernox-



Temperatursensor kalibriert.

Die erneute Kalibration wurde aus drei Griinden notwendig: Erstens konnte
mit der neuen Verdrahtung bei so tiefen Temperaturen gemessen werden, dass ei-
ne einfache Extrapolation des R(T)-Verlaufs nicht mehr vertrauenswiirdig war.
Zweitens wurden bei den fritheren Messungen ﬁ]] eine systematische Anoma-
lie bei T' ~ 80 mK beobachtet (vgl. EI]) Drittens sollten vermehrt Messungen
bei hohen Feldern (bis B = 14T) durchgefiihrt werden. Nach Angaben des
Herstellers haben die RuOs-Widerstédnde bei tiefen Temperaturen einen nicht
vernachliissigharen Magnetowiderstand, der zu Abweichungen von bis zu 20 %
bei B = 14T fiithren kann.

Fiir die Kalibration wurde das Feldzentrum mit einer Hall-Sonde THS118
von Toshiba bestimmt und die Widersténde dort eingebaut. Thermisch wurden
die Widerstéinde mit einer sauerstofffreien Kupferstange an die Mischkammer
gekoppelt.

Fiir die Kalibration unterhalb von 7' = 50 mK wurde ein CMN-Thermometer
an der Mischkammer angebracht. Fiir die hoheren Temperaturen wurde gegen
einen kalibrierten RuOs-Widerstand abgeglichen, der ebenfalls an der Misch-
kammer befestigt war. Aus den Messungen mit der Hallsonde war bekannt, dass
das Streufeld an der Mischkammer weniger als 3% des Magnetfeldes am Feld-
zentrum betragt.

Der Cernox-Chip entspricht in seiner R(T)-Charakteristik den von Lake-
Shore angegebenen Werten. Fiir die unkalibrierten RuQOs-Chips und den bisher
verwendeten Thermometer wurden Eichtabellen aufgenommen. Beim bisher ver-
wendeten Thermometer wurde bei tiefen Temperaturen eine minimale Abwei-
chung gegeniiber der bisher verwendeten Eichtabelle gefunden, die fiir die oben
erwihnte Anomalie bei T' = 80 mK verantwortlich war. Die Abweichung liegt
innerhalb der von LakeShore angegebenen Fehlergrenzen. Da die Abweichungen
sehr klein sind (< 1 mK), konnten die Daten nachtréiglich korrigiert werden.

Fiir die neue Kalibration wurde die R(T)-Abhéngigkeit im Nullfeld, ana-
log zur LakeShore Eichung, mit einem Chebichev-Polynom mit 12 Parametern
interpoliert. Da es aus Zeitgriinden unméglich ist, den gesamten Temperatur-
und Feldbereich auszumessen, wurde der Magnetowiderstand bei festen Tempe-
raturen (20, 50, 100, 200, 500, 1134, 1982.5 und 4330 mK) bestimmt. Aus der
Literatur ist der qualitative funktionale Verlauf des Magnetowiderstands der
RuO;-Chips bekannt B]

—3/2\ !
R(B,T) = ay(T) * BY/? « (1-1— <b (BT)> ) +ax(T) B2, (25)

Unsere Daten lassen sich damit gut beschreiben. Die Temperaturabhéngigkeit
der Koeffizienten a;(T), a2(T), b1 (T) wurde mit einem kubischen Spline inter-
poliert, wodurch R(T, B) bzw. T(R, B) bestimmt werden kénnen.

2.1.6 Regelung

Als Heizer fiir die thermischen Ausdehnungsmessungen wird ein Dehnungsmess-
streifen mit 120 Q-Widerstand und als Stromquelle ein Keithley SourceMeter
2400 verwendet. Das Messprogramnﬁ steuert die Heizleistung iiber einen Pro-
portional-Integral-Regler.

2R. Schifer Messprogramm zur thermischen Ausdehnung und Magnetostriktion.



Die Temperatur wird bei der Messung der thermischen Ausdehnung konti-
nuierlich variiert. Im Gegensatz zur statischen Methode, bei der in bestimmten
Absténden konstante Temperaturen angefahren werden, hat dies den Vorteil,
dass in kiirzerer Zeit mehr Messpunkte aufgenommen werden koénnen. Syste-
matische Fehler durch Drifts der Messapparaturen konnen durch die kiirzere
Gesamtmesszeit minimiert werden. Gleichzeitig wird durch die hohe Punktdich-
te und eine geeignete Mittelung das statistische Rauschen reduziert. Allerdings
ist darauf zu achten, dass der Temperatursensor und das Dilatometer moglichst
die gleiche Temperatur haben. Daher wird so langsam gemessen, dass zwischen
Aufheiz- und Abkiihlmessungen keine Abweichungen zu sehen sind. In der Pra-
xis entspricht das, je nach Warmekapazitdt der Probe, 4 bis 6 Stunden pro
Messung. Die Temperaturédnderungsrate wird mit abnehmender Temperatur re-
duziert, um bei tiefen Temperaturen, bei denen es aufgrund der geringen ther-
mischen Leitfihigkeit grofle thermische Relaxationszeiten gibt, moglichst nahe
am thermischen Gleichgewicht zu sein.

Mit der momentanen thermischen Kopplung an die Mischkammer kann bis
zu einer Maximaltemperatur von etwa 3 K gemessen werden. Die Temperatur
der Mischkammer bleibt dabei unterhalb der kritischen Temperatur des Pha-
seniibergangs der *He/*He-Phasenseperation. Fiir Messungen bis 10 K wird der
Kryostat iiber den 1 K-Topf auf 1.8 K gekiihlt. Ein Drittel der Mischung wird im
System gelassen, um den thermischen Kontakt zwischen dem 1 K-Topf und der
Mischkammer herzustellen. Diese zweistufige Vorgehensweise hat den Vorteil,
dass Regelprobleme, die durch die verinderte Kiihlleistung beim Uberschreiten
der Phasengrenzlinie der *He/*He-Mischung entstehen, vermieden werden.

Die Magnetostriktionsmessungen konnen, dank der besseren thermischen
Ankopplung und der bei tiefen Temperaturen erhthten Kiihlleistung am Ex-
periment, mit einer htheren Rate (0.05 T/min bei 100 mK) im Vergleich zu E]
durchgefiihrt werden, ohne dass sich dabei die Apparatur durch Wirbelstrome
aufwirmt.

2.2 Thermokraft

2.2.1 Messgrofle

Die Thermokraft S ist definiert als die Spannung U, die beim Anlegen eines
Temperaturgradienten AT lidngs einer Probe entsteht (sieche Abbildung 2.3]):

U

(2.6)
Im Rahmen dieser Doktorarbeit wurde die Thermokraft als eine weitere Mes-
soption fiir den Mischkryostat aufgebaut. Die Messplattform befindet sich 11 cm
oberhalb des Feldzentrums (Bpyohe = 0.52 - Breldgzentrum ), SO dass sie gleichzei-
tig mit der thermischen Ausdehnung verwendet werden kann. Ihr kompakter
Aufbau erlaubt, die Probe in beliebigem Winkel zum Feld auszurichten.

2.2.2 Versuchsaufbau

Der Aufbau der Thermokraft besteht aus einem glasfaserverstirktem Kunst-
stoffrahmen, zwei RuOs-Temperatursensoren und einem 120 Q2-Dehnungsmess-
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Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der Thermokraftmessung.

streifen, der als Heizwiderstand verwendet wird (siehe Abbildung24). Die Platt-
form wird iiber eine Kupferhalterung, die gleichzeitig als Warmebad dient, mit
der Silberhalterung verbunden. Die drei Widerstéinde sind thermisch isoliert
iiber diinne Nylonfiden mit dem Rahmen verbunden. Die elektrischen Kontak-
te werden iiber 10 cm lange, supraleitende NiTi-Dréhte hergestellt. Diese enden
auf Lotpads, die auf dem Rahmen angebracht sind. Bei den Lotpads findet der
Ubergang zur 4-Punkt-Messung der RuOs-Widerstinde statt. Der Kontakt zur
Probe wird iiber verdrillte, weichgegliihte Silberdrihte (& = 0.2 mm) hergestellt.
An der Halterung der Widerstéinde werden diese Dréhte mit M1,4-Schrauben
festgeklemmt. Die Widerstdnde werden iiber die Zuleitungen, welche um die
Halterung der Widerstédnde gewickelt sind, thermisch geankert. An der Probe
werden die Drahte mit silberhaltigem Epoxidharz befestigt. Ein vierter Draht
verbindet die Probe mit dem Warmebad. An den inneren Kontakten, den Tem-
peratursensoren, wird zusétzlich die Spannung abgegriffen.

Im Gegensatz zu fritheren Messungen ﬂ] haben wir auf supraleitende Kon-
takte zur Probe verzichtet, um dadurch die Probe besser an die Thermometer,
den Heizer und das Wérmebad zu koppeln. Die infolgedessen kiirzeren Relaxati-
onszeiten 7 haben die Messzeit deutlich verringert. Das hat zusammen mit einer
verbesserten Warmeddmmung an den dufleren Kontakten zum Nanovoltmeter
den Einfluss von Temperaturschwankungen im Laborrraum reduziert. Mit der
hier verwendeten Anordnung ergibt sich 7 ~ 1 min.

Die Thermokraft von Silber ist im Vergleich zu dem in dieser Arbeit gemes-
senen Schwer-Fermion-System CeCug_,Au, vernachlassigbar klein ﬂa]

Die RuOy-Widerstande werden mit der Widerstandsmessbriicke AC370 von
LakeShore, die Spannung mit einem Nanovoltmeter von Keithley (182 Sensitive
Digital Voltmeter) ausgelesen. Als Stromquelle fiir den Heizer wird ein Knick
DC-Calibrator J152 verwendet.

2.2.3 Regelung

Die Badtemperatur kann mit einem weiteren Heizer, einem RuOs-Chip, einge-
stellt werden. Der Heizer befindet sich zwischen der Mischkammer und der Mess-
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Abbildung 2.4: Aufbau der Thermokraft mit eingebauter Probe.

plattform und wird mit einem weiteren Knick DC-Calibrator J152 mit Strom
versorgt. Alle Mess- und Steuergeriite sind iiber GPIB-Kabel mit einem Com-
puter verbunden.

Die Messungen werden iiber ein selbst geschriebenes Programm gesteuert.
Zu Beginn der Messung werden die Temperatursensoren aufeinander abgegli-
chen. Dies ist notwendig, da sich der Widerstand der Thermometer durch ther-
misches Zyklieren geringfiigig verdndern kann. Die Eichgenauigkeit der Ther-
mometer betrigt ungefihr 1 mK. Daher wurde als Temperaturgradient AT =
ATHeizer an — ATHeizer aus benutzt. Zudem wird der Offset der Thermospannung
abgezogen, der sich durch einen Temperaturgradienten in den Zuleitungen er-
gibt.

Nach dem Einstellen einer Badtemperatur wird 15 Minuten gewartet, bis
sich das System im thermischen Quasigleichgewicht befindet. Anschlielend wer-
den Temperaturgradienten zwischen 5 bis 15% der Badtemperatur eingestellt.
Bei tiefen Temperaturen (7' < 1K) wird 5 Minuten gewartet, um einen neuen
Temperaturgradienten einzustellen, bei héheren Temperaturen (7' > 1K) etwa
3 Minuten.

Um das statistische Rauschen zu reduzieren, wird fiir jeden Datenpunkt
iiber 10 Messpunkte gemittelt. Auf eine weitere Mittelung der Daten (,,running
average®) wurde verzichtet.
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Kapitel 3

Grundlagen

3.1 Schwer-Fermion-Systeme

Schwer-Fermion-Systeme sind mit starken elektronischen Korrelationen sehr
empfindlich auf Druck, Anderungen der chemischen Zusammensetzung oder
Magnetfeld. Sie sind daher zur Untersuchung von Quantenphaseniibergidngen
besonders geeignet. Die 4 f- oder 5f-Atome sind periodisch in einer Metallma-
trix angeordnet. Aufgrund der nicht vollstindig gefiillten f-Schale tragen diese
Tonen bei Temperaturen oberhalb der Kondo-Temperatur Tk ein magnetisches
Moment. Die Hybridisierung zwischen den f-Orbitalen und dem Leitungsband
fithrt zusammen mit der Coulomb-Abstofiung innerhalb der f-Orbitale zu einer
effektiven Austauschwechselwirkung J, die Ursache des Kondo-Effekts ist ]
Durch diese Wechselwirkung werden die Momente mit sinkender Temperatur
zunehmend abgeschirmt. In Konkurrenz dazu steht die RKKY-Wechselwirkung
zwischen den f-Momenten, die durch die Spinpolarisation der Leitungselektro-
nen vermittelt wird und zu einem magnetisch geordneten, hiufig antiferroma-
gnetischen Grundzustand fiithrt. Insbesondere J héngt wegen der Hybridisierung
sehr stark von den interatomaren Abstdnden und damit dem Kristallvolumen
und dem #&uferen Druck ab.

Die beiden Wechselwirkungen héngen unterschiedlich von der Austausch-
wechselwirkung J ab:

T o exp (_JNl(EF))

TRKKY X J2 N(EF)

Wie im Doniach-Phasendiagramm ﬂ] in Abbildung Bl dargestellt, bestimmt
das Zusammenspiel beider Wechselwirkungen, ob das System einen magnetisch
geordneten oder paramagnetischen Grundzustand einnimmt. Sind beide Ener-
gieskalen gleich grof3, so befindet sich das System in der Nédhe eines quantenkri-
tischen Punkts.

Da die 4 f-Tonen regelméfig angeordnet sind, bildet sich bei sehr tiefen Tem-
peraturen, der Kohédrenz-Temperatur T,.,, < Tk, eine neue Bandstruktur aus,
deren Eigenschaften als Fermi-Fliissigkeit aus extrem schweren Quasiteilchen
beschrieben werden kann. Diese zeichnet sich durch charakteristische Tempe-
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Abbildung 3.1: Das Doniach-Phasendiagramm ﬁ] zeigt die Abh#ngigkeit von
Tk und Trkky von der Hybridisierungsstirke J. Bei J. sind beide Energie-
skalen etwa gleich stark und man erhélt einen quantenkritischen Punkt. Fiir
Tk > Trkky erhilt man in der Nahe des quantenkritischen Punkts eine schwere
Fermi-Fliissigkeit und fiir Tx < Trxky Antiferromagnetismus.

raturabhéngigkeiten der spezifischen Wirme C/T',der thermischen Ausdehnung
ay, des elektrischen Widerstands p und des Seebeck-Koeffizienten S/T" aus:

C 2 k2

T v = %k’%N(EF) = ?Bhkp‘ -m* = constant (3.1)
()
a% = *TT = constant (3.2)
P
T
p = po+ AT? (3.3)
S

T constant. (3.4)

Dabei ist vy der Sommerfeld-Koeffizient, ikpr der Fermi-Impuls und N(Er)
die Zustandsdichte an der Fermi-Energie Er. In diesem Kondo-Gitter bilden
die f-Elektronen unterhalb einer vergleichsweise niedrigen Fermi-Temperatur
(Tr < 100K) einen Teil des Fermi-Volumens, das bei 7' = 0 von der Fermi-
Flache begrenzt wird.

3.1.1 Thermodynamik am quantenkritischen Punkt

Ein qualitatives Verstédndnis fiir das Verhalten der thermischen Ausdehnung
und spezifischen Wéarme erhélt man bei Betrachtung der Entropie S. In Ab-
bildung ist die Entropie schematisch als Funktion der Temperatur und des

12



50 T = 0.005
T =0.010

T =0.015

-0.1 -0.05 0 0.05 0.
control parameter p

(a) (b)
Abbildung 3.2: Griineisenparameter I' = V/kg-ay /C in Abhingigkeit des Kon-

trollparameters p (a) und der Temperatur (b) nach []. Der Zusammenhang
zwischen I" und der Entropie S wird in Abschnitt gegeben.

S(T.p)

Kondo- &
gitter —_

H Antiferro-
P, magnetismus

Kontrollparameter

Abbildung 3.3: Entropie S als Funktion der Temperatur 7" und des Drucks p.

Drucks dargestellt. Als Funktion des Kontrollparameters besitzt die Entropie
am quantenkritischen Punkt ein Maximum aufgrund der Konkurrenz zweier
Grundzusténde. Ist der Kontrollparameter proportional zum Druck, wechselt
der thermische Ausdehnungskoeffizient a o« —95/9p sein Vorzeichen am quan-
tenkritischen Punkt, wie in Abbildung qualitativ fiir den Griineisenpara-
meteif] dargestellt. Es ist zu beachten, dass der Vorzeichenwechsel fiir endliche
Temperaturen am klassischen Phaseniibergang stattfindet E] Innerhalb der ge-
ordneten Phase setzt sich die Divergenz mit umgekehrtem Vorzeichen fort [g].

1Da die spezifische Wirme C immer positiv ist, wird der Vorzeichenwechsel im
Griineisenparameter I' allein durch den thermischen Ausdehnungskoeffizienten oy, bestimmt.
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’ \d:2,z:3\d=3,z=2\d=3,z:3\dz?,z:Q‘

Qer Tr—3/2 Tr—1/2 Tr—1 Tr—1
Cer Tr—1/2 —Trl/? Tllog % T log %
Toor (2r) T —(2r)~" (rlog;)~" | (rlog;)"

y |d=2,2=3[d=3,2=2] d=3,2=3 [d=2,2=2]

Qe log 7 T/? T3 log log +
Cer T2/3 —T3/2 T log( ) Tlog %
Tyer | T72/310g X —7! (T*Plog )" |

Tabelle 3.1: Ergebnisse der Rechnungen von Zhu et. al. m] &¢p, Cor und T,y
in Abhéngigkeit des normalisierten Kontrollparameters r (z. B.: 7 = (p — p.) /pe
oder r = (H — H.)/H,.) im Fermi-Fliissigkeitsbereich und der Temperatur 7' im
quantenkritischen Bereich. d steht fiir die raumliche Dimension der Fluktuatio-
nen, z fiir den dynamischen kritischen Exponenten (z = 2 fiir AFM-Systeme,
z = 3 fir FM-Systeme).

3.1.2 Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten

Die Theorie von Hertz, Millis und Moriya (HMM) E, [d, H} beschreibt den
einfachsten Fall eines magnetischen qunatenkritischen Punkts in einem Metall.
Hier wird nur der magnetische Ordnungsparameter als kritischer Freiheitsgrad
betrachtet. Im Rahmen dieses Modells wurde das Skalierungsverhalten in der
Néhe des quantenkritischen Punkts von Zhu et al. ﬂﬂ] fiir die spezifische Wérme,
die thermische Ausdehnung und den Griineisenparameter berechnet. Das Er-
gebnis ist in Abbildung Bl dargestellt: Die starken Abweichungen vom Fermi-
Fliissigkeitsverhalten werden als Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten bezeichnet.

3.2 Druckabhingigkeiten charakteristischer Ener-
gieskalen

Die charakteristischen Energien, die die Eigenschaften von Festkorper bestim-
men, hiangen iiblicherweise vom Kristallgitter, d.h. insbesondere von den Git-
terparametern und dem Volumen ab. Bei geordneten Zusténden ist die charak-
teristische Energieskala durch die Ubergangstemperatur gegeben.

3.2.1 Thermische Ausdehnung

Mit den Maxwell-Relationen kann der thermische Volumenausdehnungskoeffizi-
ent ay als

o — L0958
V= V op|r

geschrieben werden. Das bedeutet, dass die thermische Ausdehnung durch die
Druckabhéngigkeit der Entropie gegeben ist.
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3.2.2 Druckabhingigkeiten von Phaseniibergingen

Die Ordnung eines Phaseniibergangs wird nach Ehrenfest durch die niedrigste
Ableitung eines thermodynamischen Potentials bestimmt, welche beim Uber-
schreiten der Phasengrenze nicht mehr stetig ist. Mit dem Differential der
Gibbsschen freien Enthalpie dG = -SdT + Vdp sind bei einem Phaseniibergang
erster Ordnung somit die Entropie S und das Volumen V unstetig:

_ G
aT

oG

-9 %

‘p T
Bei einen Phaseniibergang zweiter Ordnung sind entsprechend die spezifische
Waérme C', der thermische Volumenausdehnungskoeffizient oy und die isotherme

Kompressibilitdt x unstetig:

re| ¢ ¥G

8T2p__T’ Op?

2
v PG

—V-ay.
. opoT o

T

Eine Besonderheit von Phaseniibergéingen zweiter Ordnung ist, dass die Kor-
relationsldange bei Anndherung an 7, divergiert, d.h. es gibt Fluktuationen auf
allen Langenskalen. Dadurch werden die mikroskopischen Details unwichtig und
man findet ein universelles Verhalten.

Fiir einen Phaseniibergang erster Ordnung ist die Druckabhéngigkeit von T
durch die Clausius-Clapeyron-Gleichung IE] gegeben:

oT,
Jp

V- (ALi(T)/Li(T))
AS ’

p—0

Die Druckabhéngigkeit von T, eines Phaseniibergangs zweiter Ordnung ist
durch die Ehrenfest-Relation Iﬂ] gegeben:

oT,
dp

AC%V
AC T

=V T,

p—0

3.2.3 Griineisenparameter

Das Griineisenparameter ist der Quotient aus der thermischen Ausdehnung und
der spezifischen Wirme bei konstantem Druck:

I — VOéV

Vav 3.6
e (3.6)
Dabei ist kg die adiabatische Kompressibilitdt. Wird ein System von einer
charakteristischen Energieskala E* dominiert, kann die Entropie in der Form
S = f(T'/E*) geschrieben werden. Setzt man dies in Gleichung B ein, so erhilt
man:

r= =V _ (3.7)



Der Griineisenparameter gibt somit die Volumenabhingigkeit bzw. Druck-
abhéngigkeit der charakteristischen Energie wieder. Normalerweise ist die
Druckabhéngigkeit von FE* klein und eine lineare Funktion von p. Der
Griineisenparameter ist daher kaum temperaturabhéngig, bzw. « ist proportio-
nal zu C, was als Griineisengesetz bezeichnet wird. Die Besonderheit an einem
quantenkritischen Punkt ist, dass £* fiir T — 0 gegen Null geht. Aus Gleichung
B folgt daher, dass I' an einem quantenkritischen Punkt divergiert und grofie
Werte annimmt.

3.2.4 Magnetostriktion

Der lineare Magnetostriktionskoeffizient A; (i = a, b, ¢) kann mit der Maxwell-

Relation als
190L; 1 oM

“SVOB TV Opr by

geschrieben werden. D.h. die Magnetostriktion beschreibt die Druckabhéangigkeit
der Magnetisierung. Daher kann die Magnetostriktion verwendet werden, um
magnetische Energieskalen eines Systems aufzufinden.

3.2.5 Dehnungsabhingigkeit

Beim Anlegen eines uniaxialen Drucks entstehen im Kristall gleichzeitig Quer-
dehnungen, was als Poisson-Effekt bezeichnet wird. Dieser Effekt kann mit Hilfe
der elastischen Konstanten c;; herausgerechnet werden. Gleichung BHwird dann
zur Dehnungsabhéngigkeit der Entropie:

T S oT*
= Cii " —.
8@- ; J 3pj

Der lineare thermische Ausdehnungskoeffizient o; o< 9S/0p; wird zu

s <
E = Zcijaj (38)

Jj=1
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Kapitel 4

CeCoIn5

4.1 Einleitung
4.1.1 Celn;

Die Verbindung Celng gehort zu den ersten Verbindungen, in denen unkonven-
tionelle Supraleitung in unmittelbarer Ndhe eines magnetischen quantenkriti-
schen Punkts entdeckt wurde m] Bei Normaldruck ordnen die 4 f-Momente der
Ce-Tonen antiferromagnetisch. Wie im Phasendiagramm E1] (b) zu sehen, wird
diese Ordnung mit zunehmendem hydrostatischen Druck unterdriickt. Der quan-
tenkritische Punkt am Ende des Antiferromagnetismus wird von der supraleiten-
den Phase verdeckt. Auch der erste Schwer-Fermion-Supraleiter CeCusSis befin-
det sich in der Ndhe eines quantenkritischen Punkts ﬁ, E] Mittlerweile wur-
de dieses Verhalten in vielen Antiferromagneten beobachtet. Beispiele hierfiir
finden sich nicht nur bei anderen Schwer-Fermion-Systemen, sondern auch
bei den organischen sowie den kiirzlich entdeckten Eisen-Pniktid-Supraleitern.
Der verdeckte quantenkritische Punkt zeigt sich in einem ausgeprigten Nicht-
Fermi-Fliissigkeitsverhalten bei Temperaturen oberhalb der Sprungtemperatur.
Ublicherweise liegt das T,-Maximum direkt bei dem kritischen Druck oder Kris-
tallvolumen, an dem die antiferromagnetische Ordnung ohne Supraleitung ver-
schwinden wiirde. Da hier auch die magnetischen, quantenkritischen Fluktuatio-
nen am stérksten sind, geht man allgemein davon aus, dass die unkonventionelle
Supraleitung durch diese Fluktuationen erzeugt wird NE]

4.1.2 CeMIn; (M = Co, Rh, Ir)

Die maximale kritische Temperatur von Celng betrigt 7. ~ 200mK. Die
Sprungtemperatur kann jedoch auf bis zu 2.3 K gesteigert werden, wenn die
elektronische Bandstruktur durch eine Veréinderung der Kristallstruktur , zwei-
dimensionaler® gemacht wird ﬂﬁ, m, E, @, Iﬂ] Hierzu wurden in die kubi-
sche Kristallstruktur (siche Abbildung FT] (a)) MIny-Schichten eingebaut. M
steht fiir die isoelektronischen Ubergangsmetallionen Co, Rh und Ir. Die entlang
der c-Achse gestapelte, tetragonale Kristallstruktur der entstehenden CeMIns-
Verbindungen ist in Abbildung zusammen mit ihrem Phasendiagramm bei
Normaldruck dargestellt. In Tabelle L] sind ihre wesentlichen Eigenschaften
zusammengefasst.
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Abbildung 4.1: (a) Kristallstruktur von Celns. (b) Phasendiagramm von Celng
als Funktion des Kontrollparameters Druck p. T, ist mit einem Faktor 10 mul-
tipliziert. Im Inset ist der Exponent n der Temperaturabhingigkeit des elektri-
schen Widerstandes p = pg + A - T™ aufgetragen. e ist von Knebel et al. ﬂﬁ], o
und ¢ sind von Mathur et al. E]

’;L % N Co 05 Rh 05 Ir 05 Co
= C M
(@) (b)

Abbildung 4.2: (a) Kristallstruktur von CeMIns (M = Co, Rh, Ir). (b) Phasen-
diagramm von CeMIns (M = Co, Rh, Ir) als Funktion der Dotierung M bei
Nomaldruck [1d].
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| [T ® [ [ab @ [ | da [VE)]
1

Celng 10 - 4.689 - 103.1
Celrlns - 0.4 4.668 | 7.515 | 1.601 | 163.67
CeRhlIng 3.8 - 4.652 | 7.542 | 1.621 | 163.03
CeColns - 2.3 4.614 | 7.552 | 1.637 | 160.96

Tabelle 4.1: Eigenschaften von Celnsz und CeMIns (M = Co, Rh, Ir). Das ¢/a-
Verhiltnis zeigt, dass mit abnehmendem Ionenradius von M der zweidimensio-
nale Charakter und somit auch T, dieser Verbindungen ansteigt. Die Daten sind
aus [2d] entnommen.

Celrlns ist vermutlich ein d-Wellen-Supraleiter m] mit  einer
Ubergangstemperatur von T.(p = 0) = 04K. Die Nihe zu einem quan-
tenkritischen Punkt wird durch Nicht-Fermifliissigkeitsverhalten in der
Suszeptibilitét m], dem elektrischen Widerstand Ap = p — pg oc T3 Iﬂ] und
der spezifischen Wérme Iﬁ] belegt. Langreichweitige magnetische Ordnung
wird nicht beobachtet.

CeRhlInj ordnet unter Normaldruck bei Ty = 3.7 K antiferromagnetisch IE]
Analog zu Celng kann mit Druck die magnetische Ordnung unterdriickt werden.
Der Endpunkt der magnetischen Ordnung ist ebenfalls von einer supraleitenden
Phase umgeben. Dabei gibt es einen Druckbereich, in dem Antiferromagnetis-
mus und Supraleitung koexistieren @, @] Wie im Phasendiagramm (b)
dargestellt, kann die magnetische Ordnung auch mit chemischem Druck durch
das teilweise Ersetzen von Rh durch Co- oder Ir-Ionen unterdriickt werden.

CeColns besitzt mit T.(per = 1.5 GPa) ~ 2.6 K die hichste supraleitende
Ubergangstemperatur aller bisher untersuchten Ce-basierten Schwer-Fermion-
Systeme. Zudem wird CeColns im Gegensatz zu vielen anderen unkonventionel-
len Supraleitern bereits bei Normaldruck unterhalb von T, = 2.3 K supraleitend.
Es ist daher fiir experimentelle Untersuchungen unkonventioneller Supraleitung
besonders geeignet.

4.1.3 Supraleitung in CeColn;

Aus Messungen der thermischen Leitfahigkeit Iﬁ] und spezifischen Wérme m]
in Abhéngigkeit vom Winkel zum angelegten Feld kann geschlossen werden,
dass die Supraleitung in CeColns unkonventionell ist und einen Ordnungspa-
rameter mit d,>_,»>-Symmetrie besitzt. Da die Gesamtwellenfunktion antisym-
metrisch sein muss, sind die Cooperpaare im Singulett-Zustand. Die spezifische
Wirmeanomalie AC bei T, ist ungewohnlich grofi und deutet auf eine stark
koppelnde Supraleitung mit AC/C,, |1, = 4.5 (BCS-Wert: 1.43) hin, wobei C,,
der Wert der spezifischen Wérme bei T, im normalleitenden Zustand ist. In klei-
nen Magnetfeldern verhélt sich CeColns wie ein normaler Typ II-Supraleiter,
d.h. das Feld dringt in der Form von Flussschlauchen in die Probe ein. Das
obere kritische Feld, bei dem die Supraleitung zerstort wird, spiegelt die Ani-
sotropie der elektronischen Struktur wider. B% = Beo(T — 0) betriigt 5T fiir
B || ¢ und ungefihr 12T fiir B L ¢. In Abbildung sind die entsprechenden
(B, T)-Phasendiagramme abgebildet.

Normalerweise wird die Supraleitung am kritischen Feld BY, durch die Dich-

19



1 T T T
H _Lab 12 - Hlab
1st
11 § -
_ _ To
- | & FFLO
= \ T 15 \ _
5 ;_’\‘ = 10 \‘.’
\ 2nd
42 'O | + E"‘sl 2nd
BCS \ | oL BCS |
40 | S 3 \
\.L“ "%_
k”x \
38 ok \
: ! : L A | g i L : L )
0.0 0.5 1.0 1.5 0.0 0.5 1.0 1.5
T (K) T (K)

Abbildung 4.3: Phasendiagramm von CeColng als Funktion des Magnetfeldes
B fiir (a) B || cund (b) B || a BY).

te der normalleitenden Flussschlduche zerstort. In diesem Fall spricht man vom
Orbital-Limit (B%P*al). Es besteht allerdings auch die Moglichkeit, dass das
externe Magnetfeld die antiparallelen Spins der Cooper-Paare aufbricht und da-
durch die Supraleitung zerstort wird. Das obere kritische Feld wird dann durch
das sogenannte Pauli-Limit ( BE) begrenzt. Falls der Einfluss des Pauli-Limits
dominiert, d.h. wenn der Maki-Parameter aypa; = /2B%P1t/ Bhauli > 1 Iﬁ],
wechselt die supraleitende Phasengrenze an einem trikritischen Punkt von einem
Ubergang zweiter Ordnung zu einem Ubergang erster Ordnung. Wenn zudem
aMaki > 1.8 und die mittlere freie Weglédnge [ der Ladungstriager grofler als die
Kohirenzlinge der Cooper-Paare ¢ ist, kann sich in der Nihe von BY, ein neuar-
tiger, rdumlich inhomogener supraleitender Zustand ausbilden, die sogenannte
Fulde-Ferell-Larkin-Ovchinnikov-Phase (FFLO-Phase) E, @] Da in diesem
Zustand Cooper-Paare einen effektiven Impuls (k 1, —k + ¢ ) besitzen, ist der
Ordnungsparameter rdumlich mit abwechselnd normal- und supraleitenden Be-
reichen moduliert.

In CeColns macht eine Abschétzung des Orbital- und Pauli-Limits @]
deutlich, dass BY in erster Linie durch das Pauli-Limit begrenzt ist. In
Ubereinstimmung mit dem hohen Maki-Parameter von onrai; > 3.5 wurde fiir
beide Feldrichtungen ein trikritischer Punkt bei Tj &~ 0.7 K beobachtet @] Da
zudem [ mit mehreren 1000 A deutlich gréfer als &, = 82A bzw. &, = 32A
ist ﬂ4_1|, @], sind anscheinend alle Kriterien fiir die Entstehung eines FFLO-
Zustands erfiillt. Wie im Phasendiagramm zu sehen, existiert in CeColns
tatsiichlich eine Hochfeld-Phase nahe BY%, die lange als moglicher Kandidat fiir
einen FFLO-Zustand gehandelt wurde E, @] Neuere Neutronenstreuexperi-
mente @] und theoretische Arbeiten [44] haben jedoch eine Koexistenz von
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Abbildung 4.4: Magnetische Struktur der Q-Phase von CeColng bei T' = 60 mK
und B = 11T. Die roten Pfeile zeigen die Richtung der statischen magneti-
schen Momente der lokalisierten Ce?>*-Ionen an. Die durchgezogene rote Linie
bildet die auf die (hhl)-Ebene projizierte Amplitude der magnetischen Momente
entlang der c-Achse ab [3d].

Supraleitung und magnetischer Ordnung in Form einer Spin-Dichte-Welle ge-
funden, die mit der klassischen FFLO-Phase nicht vereinbar ist. Fiir die neue
Ordnung wurde der Name Q-Phase etabliert. In Abbildung[£4]ist die magneti-
sche Struktur der Phase schematisch dargestellt.

4.1.4 Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten in CeColn;

In CeColns ist fiir p > 0 keine magnetische Ordnung vorhanden. Die Nihe
zu einer solchen Ordnung offenbart sich jedoch in den antiferromagnetischen
Fluktuationen, die mit Neutronenstreuexperimenten in der Q-Phase beobachtet
wurden ﬂ@] Eine langreichweitige antiferromagnetische Ordnung kann durch
negativen chemischen Druck durch Dotieren mit Cd erzeugt werden. Wird eine
Cd-dotierte Probe hydrostatischem Druck ausgesetzt, lidsst sich der Antiferro-
magnetismus unterdriicken und die Supraleitung wieder herstellen. Das resultie-
rende (p, T)-Phasendiagramm spiegelt im Wesentlichen die Druckabhingigkeit
von CeRhIng wider (sieche Abbildung ELH).

Wie zu erwarten macht sich in CeColns die Ndhe zu einem quantenkri-
tischen Punkt bereits bei Normaldruck durch Abweichungen vom iiblichen
Fermi-Fliissigkeitsverhalten bemerkbar. Uberraschenderweise nehmen diese Ab-
weichungen jedoch mit zunehmendem Feld zu und erreichen ihr Maximum am
kritischen Feld BY, fiir B | c. Diese Abweichungen werden unter anderem in
der spezifischen Wérme mit C/T « —log(T) ﬂﬁ], dem linearen thermischen
Ausdehnungskoeffizienten a. ‘ﬁ], der thermischen Leitfahigkeit & @] und dem
elektrischen Widerstandsverlauf mit p = po + A - T @] beobachtet. Bei ge-
naueren Untersuchungen in der Nihe von BY fillt auf, dass sowohl in «.(T')
als auch in x(7T") und p(T') das kritische Skalierungsverhalten bis T¢, ~ 300 mK
der HMM-Theorie folgt, aber bei tieferen Temperaturen mit einem flacheren
Verlauf davon abweicht. Diese Abweichung wurde einem Ubergang von zwei- zu
dreidimensionalen Fluktuationen zugeschrieben IE, .

Da der supraleitende Ubergang bei BY%, diskontinuierlich ist, kann der quan-
tenkritische Punkt nicht durch das Verschwinden der Supraleitung entstehen.
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Abbildung  4.5:  Vergleich der  Phasendiagramme von  CeRhlns,
CeCO(Ino,QCd0,1)5 und CQCO(IHQ,85Cd0,15)5. CeCO(Ino;ngQ;1)5 wurde um
+0.9GPa und CeCo(Ing g5Cdg.15)5 um +1.7 GPa verschoben, um die unter-
schiedlichen negativen Druckeffekte der Cd-Konzentrationen zu berticksichtigen

[ad).

Uber die exakte Lage des quantenkritischen Punkts wurden widerspriichliche
Ergebnisse veroffentlicht: Hall-Effekt-Messungen weisen auf einen quantenkri-
tischen Punkt innerhalb der supraleitenden Phase am Phaseniibergang zwei-
ter Ordnung zur Q-Phase hin ,@] Dies impliziert, dass Fluktuationen der
Q-Phase fiir das Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten verantwortlich sind. Im Ge-
gensatz dazu deuten Messungen des elektrischen Widerstands unter hydrostati-
schem Druck @] auf einen quantenkritischen Punkt bei negativem Druck oder
eine druck- und feldabhéingige quantenkritische Linie hin, die durch Supralei-
tung verdeckt wird ﬂﬁ]

4.1.5 Motivation

Da CeColns ein Schwer-Fermion-System ist, reagieren seine Eigenschaften sehr
empfindlich auf Druck. Daher sind thermische Ausdehnungsmessungen beson-
ders geeignet, um die Lage des quantenkritischen Punkts und das kritische Ska-
lierungsverhalten bei BY, zu untersuchen. Diese Messungen bieten zudem die
Méglichkeit die uniaxiale Druckabhéngigkeit von 7, zu bestimmen. Die starke
Abhéngigkeit der Supraleitung von anisotropen Verzerrungen der Kristallstruk-
tur zeigt sich bereits im Phasendiagramm in Abbildung (b). Entlang der
Mischungsreihe Co-Rh-Ir nimmt das ¢/a-Verhiltnis der tetragonalen Struktur
und gleichzeitig das maximal erreichbare T, stetig ab (siehe die gestrichelte
Linie). Um diese Fragen zu kldren, wurden im Rahmen dieser Arbeit Messun-
gen der thermischen Ausdehnung und der Magnetostriktion an CeColns und
CeRhy.25C0q.75In5-Einkristallen durchgefiihrt.
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4.1.6 Proben

Die Proben wurden von E. Bauetf} hergestellt. Die Ausgangsmaterialien wurden
im atomaren Verhéltnis von Ce:Co:In = 1:1:20 in einem Schmelztiegel, der mit
einem Quarzrohr verschlossen war, auf T' = 1050 °C erhitzt. In der Abkiihlphase
wurden die Schmelze zunéchst schnell auf 7' = 750 °C abgeschreckt und anschlie-
Bend mit einer Rate von 0.5°C/Stunde auf T' = 450 °C langsam abgekiihlt. Das
Flussmittel Indium wurde mit einer Zentrifuge entfernt. Die Einkristalle sind
aufgrund ihrer zweidimensionalen Struktur schichtartig aufgebaut: Sie sind ent-
lang der c¢-Achse ungefihr 0.5 mm dick und entlang der anderen Achsen typi-
scherweise 2 bis 3mm lang. Zur weiteren Charakterisierung der Proben wurden
spezifische Warme- und Magnetisierungsmessungen durchgefiihrt ﬂa] Diese zei-
gen eine gute Ubereinstimmung mit der Literatur [53, ,h}

4.2 Messungen B || ¢

4.2.1 Bisherige Messungen

Die in dieser Arbeit vorgestellten Messungen an CeColng sind eine Fortsetzung
meiner Diplomarbeit ﬂa] Dort wurden bei hohen Feldern fiir 7' — 0 ein ne-
gativer, divergierender Beitrag in «, gemessen. Da «; o« —35/0p;, muss im
Widerspruch zu den Messungen «; fiir 7' — 0 gegen Null gehen. Zudem wurde
in Magnetostriktionsmessungen entlang der a-Achse ausgeprigte Quantenoszil-
lationen beobachtet. Da die Oszillationen auch bei héheren Temperaturen von
mindestens T = 4K sichtbar waren, konnten sie nicht von schweren Quasi-
teilchen herrithren, da die Amplitude der Quantenoszillationen bei endlichen
Temperaturen expotentiell mit m* abnimmt. Die naheliegendste Erklarung fiir
die Anomalien ist eine Fremdphase wie beispielsweise Reste des Indiumfluss-
mittels, das bei der Kristallziichtung verwendet wurde. In der Tat wurde in
Magnetisierungsmessungen Indium in den Proben gefunden, dessen Konzentra-
tion mit der Stiarke der Anomalien skalierte. Fiir die nachfolgenden Messungen
wurden Proben mit einem vernachléssigbaren Indiumiiberschuss von weniger als
3% ausgewihlt. Die beschriebenen Anomalien konnten in diesen Proben nicht
beobachtet werden.

4.2.2 Thermische Ausdehnung

Fir B || ¢ wurden thermische Ausdehnungsmessungen zwischen 7 = 40 mK
und 3 K bei konstanten Magnetfeldern von bis zu 14T durchgefiihrt. In Abbil-
dung sind die gemessenen linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten
fiir die a- und c¢-Achse als Funktion der Temperatur aufgetragen. Der resultie-
rende Volumenausdehnungskoeffizient oy = 2a, + . wird in Abbildung E1]
gezeigt. Um Abweichungen vom Fermi-Fliissigkeitsverhalten «; o< T deutlich
herauszustellen, wurden die Koeffizienten in den drei Abbildungen durch 7' ge-
teilt.

Ein Vergleich der beiden linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten of-
fenbart ihre anisotrope Temperturabhingigkeit, die sich besonders in den un-
terschiedlichen uniaxialen Druckabhéngigkeiten von T, widerspiegelt. Darauf

ILos Alamos National Laboratory, Los Alamos, New Mexico 87545, USA
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Abbildung 4.6: Die linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten a, und a
als Funktion der Temperatur in halblogarithmischer Darstellung. Der Wech-
sel zu einem Phaseniibergang 1. Ordnung ist deutlich in der Hysterese der

Aufwirm- und Abkiihlkurven in
a.~Messungen von Donath et al.
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Abbildung 4.7: Der Koeffizient der thermischen Volumenausdehnung «y /T in
halblogarithmischer Auftragung fiir Felder B < BY (a) und B > BY (b).
Um eine bessere Auflésung zu erzielen, wurden verschiedene Proben fiir a,
und a. verwendet. Da die Proben leicht unterschiedliche BY% haben, sind die
Daten fiir B = 4.85T aus Messungen bei B = 4.8T und 4.97T zusammenge-
setzt, die das gleiche T, haben. Die gestrichelte Linie zeigt das Nicht-Fermi-
Fliissigkeitsverhalten nach der HMM-Theorie. (¢) ay /T als Funktion von B bei
T = 0.4K. Die durchgezogene Linie stammt aus Magnetostriktionsmessungen,
die offenen Symbole (o) von thermischen Ausdehnungsmessungen. Die gestri-
chelte Linie ist eine Hilfslinie.
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kommen wir in Abschnitt 27 zuriick. Die wesentlichen gemeinsamen Merk-
male finden sich in der Volumenausdehnung, die im folgenden diskutiert werden
soll.

Im Nullfeld ist das Einsetzen der Supraleitung bei T, = 2.3 K durch die ty-
pische Anomalie eines Phaseniibergangs 2. Ordnung gekennzeichnet. Fiir tiefe-
re Temperaturen geht ay /T wegen der supraleitenden Liicke im Energiespek-
trum der Quasiteilchen asymptotisch gegen Null. Ein angelegtes Magnetfeld
verschiebt den Phaseniibergang zu kleineren Temperaturen. Gleichzeitig wéchst
der absolute Betrag von avy /T bei tiefen Temperaturen an und beginnt schlie3-
lich oberhalb von B ~ 4.5T fiir T — 0 zu divergieren. Wegen des Fermi-
Fliissigkeitsverhaltens im Zentrum der Flussschldauche wiirde man normalerweise
in Typ II Supraleitern ein konstantes oy /T fiir T — 0 erwarten.

Moglicherweise wird die Divergenz durch quantenkritische Fluktuationen
der normalleitenden Flussschlauche hervorgerufen. Dieser Erkldrungsversuch
scheint von Messungen der spezifischen Warme bestétigt zu werden: Im Nullfeld
bleibt die Entropie zwischen normal- und supraleitendem Zustand nur erhalten,
wenn als Untergrund ein Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten mit C'/T o« —logT
angenommen wird ﬂﬁ, @} Eine andere Erkldarung bieten die Fluktuationen
bzw. die Temperatur- und Druckabhéingigkeit von B.,. Im Abschnitt {iber den
Griineisenparameter in CeColns werden diese im einzelnen diskutiert.

Wenn das angelegte Magnetfeld bei BY, die Supraleitung vollstéindig unter-
driickt hat, divergiert ayy /T nahezu im gesamten untersuchten Temperaturbe-
reich von T'~ 90 mK bis 3K. In diesem Feldbereich von ~ 5.1T erreicht oy /T
seine hchsten Werted.

Fiir hohere Felder findet man bei tiefen Temperaturen einen mit dem Feld
anwachsenden Fermi-Fliissigkeitsbereich. Abgesehen vom negativen Peak des
Phaseniibergangs erster Ordnung, ist ay /T im gesamten gemessenen Feld- und
Temperaturbereich positiv. Dies ist ein unerwartetes Ergebnis, da das Fehlen
eines Vorzeichenwechsels in der thermischen Ausdehnung bedeutet, dass die
Entropie S kein Maximum als Funktion von p bei BY% besitzt. Stattdessen
wichst die Entropie unter negativem Druck oder mit gréflerem Kristallvolumen
an. Bei BY, spricht der fehlende Vorzeichenwechsel fiir einen quantenkritischen
Punkt bei negativem Druck und gegen einen quantenkritischen Punkt bei p = 0.

4.2.3 Druckabhingigkeit charakteristischer Energieskalen
Griineisenparameter

Der Griineisenparameter I' eroffnet eine weitere Moglichkeit die Existenz ei-
nes quantenkritischen Punkts zu iiberpriifen. Fiir Berechnung von I' wurden
spezifische Wirme- sowie Kompressibilititsdaten aus der Literatur verwendet
ﬁ, m7 @, ﬁ] Die spezifische Warme bei B = 10T und 14T wurde zwi-
schen T" = 0.4K und 3K mit einem Physical Properties Measurements Sys-
tem von der Firma Quantum Design gemessen. Abbildung zeigt den re-
sultierenden Griineisenparameter bei verschiedenen konstanten Feldern. I'(T))
erreicht mit 80 die fiir Schwer-Fermion-Systeme typischen hohen Werte éﬂ]
Wie bereits erwihnt, zeichnen sich Schwer-Fermion-Systeme durch eine hohe

2Das ac(B)/T-Maximum bei einer konstanten Temperatur von T = 100mK ist bei ei-
nem Feld B > BSQ, da anscheinend supraleitenden Fluktuationen bereits oberhalb von BSQ
einsetzen. Dieser Effekt ist besonders gut in Widerstandsmessungen zu beobachten IE}
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Griineisenparameter I’

Abbildung 4.8: Der Griineisenparameter I' in halblogarithmischer Auftragung.
Die Daten der spezifischen Warme mit abgezogenem Hyperfeinbeitrag der Kern-
momente fir B < 10T stammen aus ﬁ}, g] und [39]. Unter der Annahme
ks ~ kp wird kg = 1.31 x 1072 GPa~! aus [51] verwendet.

Druckabhéngigkeit ihrer charakteristischen Energieskalen aus. Genauso wie ay
besitzt I' fiir alle Felder das gleiche positive Vorzeichen. Am kritischen Feld
BY% ~ 51T findet man die groften I-Werte. Mit abnehmender Temperatur
wéchst hier I'(T") zunéchst an, beginnt aber unterhalb von T' ~ 260 mK wieder
zu sinken. Die grofien Werte und die anfingliche Divergenz von T'(T') deuten auf
einen druckinduzierten quantenkritischen Punkt in der Nihen von BY% hin. Das
Ausbleiben der Divergenz bei tiefen Temperaturen spricht jedoch gegen einen
quantenkritischen Punkt bei Normaldruck und BY,.

Druckabhingigkeit von T,

Aus den Anomalien in «,, a. und C bei T, wurde im Bereich des Pha-
seniibergangs 2. Ordnung mit Hilfe der Ehrenfestrelation die uniaxialen Druck-
abhéingigkeiten der supraleitenden Sprungtemperatur bestimmt. Abbildung
zeigt dT./dp, und dT./dp. als Funktion von B. Bei kleinen Feldern sind beide
uniaxialen Druckabhéngigkeiten positiv. Mit zunehmendem B nimmt d7./dp.
stetig ab und wird schlie8lich negativ. Obwohl dT./dp, im ganzen Feldbereich
positiv bleibt, fiithrt die starke Abnahme von dT./dp. zu einem Vorzeichen-
wechsel der hydrostatischen Druckabhingigkeit von T, dT./dp = 2dT./dp, +
dT./dp., bei einem Feld von By = 4.1 + 0.2T. Dieses Verhalten ist in guter
Ubereinstimmung mit Experimenten unter hydrostatischem Druck @]

Wenn fiir B < BY% die Supraleitung die dominierende Energieskala von
CeColny ist, gilt E* o T.. Der Griineisenparameter sollte dann durch
—dInT,/dInV = (T.ks) 'dT./dp fixr T < T. bestimmt sein. Im Feldbereich
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Abbildung 4.9: Uniaxiale und hydrostatische Druckabhéngigkeiten von T, als
Funktion des Feldes. Die durchgezogenen Linien sind Hilfslinien.

By < B < By ist dT../dp negativ. Dies sollte fiir die Supraleitung einen negati-
ven Griineisenparameter erwarten lassen. Im Experiment ist I" fiir tiefe Tempe-
raturen jedoch immer positiv. Aus diesem Grund kénnen die Druckabhéngigkeit
von By oder Fluktuationen der Q-Phase nicht fiir das beobachtete Nicht-Fermi-
Fliissigkeitsverhalten verantwortlich sein.

4.2.4 Skalierungsverhalten von oy fiir B > BY,

Wenn man den Temperaturverlauf von ay /T fiir B > BY% in Abbildung E7]
(b) n#her betrachtet, fillt auf, dass sich das kritische Verhalten unterhalb ei-
ner spezifischen Temperatur T, verédndert. Oberhalb von T, ist ay /T 71
und damit kompatibel zur HMM-Theorie quantenkritischer Punkte in dreidi-
mensionalen Systemen. Unterhalb von T, ist die Divergenz dagegen schwécher
als erwartet ausgepriagt. Mit zunehmendem B setzt die Abweichung vom kriti-
schen Verhalten bei immer hoheren Temperaturen T, ein. Wie bereits erwahnt
(vergleiche Tabelle Bl), wurde versucht die Anderung mit einem Ubergang von
zwei- zu dreidimensionalen kritischen Fluktuationen zu erklaren @] In diesem
Modell sollte man fiir ary /T drei verschiedene Temperaturabhéngigkeiten deut-
lich unterscheiden kénnen: Fiir T' > T, wird ay /T o< T~! erwartet. Wenn mit
abnehmendem T bei T,,. die Kohérenzlange der kritischen Fluktuationen den
Abstand der Celng Schichten erreicht, sollten die Fluktuationen dreidimensio-
nal und somit ay /T o< T'? werden. Bei noch tieferen Temperaturen wiirde
das Fermi-Fliissigkeitsverhalten bei Tgy, einsetzen und ay /T einen konstanten
Wert annehmen. Da T, in diesem Erklarungsmodell im wesentlichen durch den
Abstand der Celng-Schichten gegeben ist, miissten T, und Tgy, eine klar unter-
scheidbare Feldabhingigkeit aufweisen.

Um diese Erklirung mit unseren Messungen zu iiberpriifen, wurden die
ay/T-Daten fir B > BY% mit T/T. aufeinander skaliert (siehe Abbil-
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Abbildung 4.10: (a) Die thermische Volumenausdehnung ay /T fiir B > Bes.
Die Kurven wurden mit den Parametern T, aufeinanderskaliert. (b) Die
Feldabhéngigkeit von T,, und Tgr, in Abhéngigkeit des Magnetfeldes.

dung (a)). Erstaunlicherweise fallen sie auf eine gemeinsame Kurve zu-
sammen. Folglich miissen T, und Ty, proportional zueinander sein und die
gleiche Feldabhingigkeit besitzen (sieche Abbildung (b)). Da somit T,
keine unabhingige Energieskala ist, kann der Ubergang zu dreidimensionalen
Fluktuationen als Erkldrung ausgeschlossen werden. Die Skalierungsdarstellung
in Abbildung (a) zeigt deutlich, dass sich bei T, der stetige Ubergang
zum Fermi-Fliissigkeitszustand ankiindigt und daher T, o Ty, sein muss. Da
fir B = BY% der quantenkritische Punkt bei negativen Driicken liegt, ist die
Anderung im kritischen Verhalten bereits hier beobachtbar.

4.2.5 (B, T)-Phasendiagramm fiir B || ¢

Die ermittelten charakteristischen Temperaturen 7, und Ty, (bzw. T,,.) wurden
in einem (B, T')-Phasendiagramm von CeColns bei Normaldruck zusammenge-
fasst (siehe Abbildung FETT] (a)). Im Rahmen des experimentellen Fehlers stim-
men die Tgr,-Werte der thermischen Ausdehnung mit Messungen der spezifischen
Wirme Iﬂ], des elektrischen Widerstandes @, b] und des Hall-Effekts iiberein.
Geht man von einer linearen Feldabhingigkeit von Ty, aus, verschwindet Ty,
bei einem Feld von B, = 4.1 0.1 T weit unterhalb von BY%. Dieses Verhalten
wird von Literaturdaten unterstiitzt: Das extrapolierte Maximum des Magneto-
widerstands p(B) und das Minimum des differenziellen Hall-Widerstands gehen
ungefdhr beim gleichen Feld gegen Null @, |6_—1|] Daher wurde bereits von Sin-
gh et al. @] ein quantenkritischer Punkt bei B, postuliert. Ein Vergleich mit
der Druckabhéngigkeit von T, zeigt, dass B, mit dem Feld B, iibereinstimmt.
Dies legt nahe, dass bei Normaldruck der quantenkritische Punkt von der Su-
praleitung verdeckt ist und bei dem Feld < BY, liegt, an dem T.(p) maximal
ist.

Der scheinbare Widerspruch zwischen einem quantenkritischen Punkt, der
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Abbildung 4.11: (a) Das (B, T)-Phasendiagramm von CeColns bei Normal-
druck zusammengestellt aus den thermischen Ausdehnungsmessungen mit 7
(schwarze Punkte), dem Beginn des Fermi-Fliissigkeitsverhalten Typ, und dem
Wechsel im kritischen Verhalten T,,.. Zusétzlich Werden aus der Literatur die
Daten des Maximums des Magnetowiderstands T'(ppmqz (B @ und T FL aus
Hall-Effekt- (o, EI]) und Widerstandsmessungen gezeigt (o, Né b) Hypo-
thetisches (p, B,T) Phasendiagramm von CeColns. Die Daten aus a) wur-
den durch Literaturdaten unter hydrostatischem Druck (e E @ @
und unter negativem chemischen Druck an CeColns_,Cd, erginzt (e und o
@, lod, @]) Aufgrund der unterschiedlichen Probenqualitét und variierenden
T.-Definitionen wurden die Daten so skaliert, dass sie dort wo sie zusammen-
treffen iibereinstimmen. By (m), das trikritische Feld By @] und der Ursprung
des Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhaltens (m Iﬁ]) wurden auf die 7" = 0 Ebene pro-
jiziert.
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sich bei p = 0 und B, oder bei einem negativen Druck und BY, befindet,
kann mit einer quantenkritischen Linie, die durch die Supraleitung abgeschirmt
wird, auf einfache Weise gelost werden. Eine solche Linie wird auch durch die
thermischen Ausdehnungsmessungen bei hoheren Feldern unterstiitzt, da alle
Kurven oberhalb von T, bzw. Tyr, in das gleiche quantenkritische Verhalten
miinden. Erste Anzeichen einer p- und B-abhingigen quantenkritischen Linie
wurden in Widerstandsmessungen unter hohem Druck von Ronning et al. @]
gefunden.

Um zu priifen, ob diese Messungen mit den Druckabhéngigkeiten von T
und dem Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten der hier vorgestellten Messungen
iibereinstimmen, wurde das Phasendiagramm von Abbildung EETT] (a) mit Li-
teraturdaten zu endlichen Driicken erweitert und in Abbildung BTl (b) abge-
bildet. Hierbei ist negativer Druck, wie oben beschrieben, durch das Ersetzen
von In durch Cd erzeugt worden. Experimente unter hydrostatischen Druck
an CeColns_,Cd, zeigen, dass eine Cd-Konzentration von 5% einem Druck
von —0.7 GPa entspricht @] Mit zunehmender Cd-Konzentration wird die Su-
praleitung unterdriickt und eine langreichweitige antiferromagnetische Ordnung
entsteht. Eine lineare Extrapolation der Néel-Temperatur zu positiven Driicken
zeigt, dass der Antiferromagnetismus bei dem Druck unterdriickt wird, an dem
T. ein Maximum aufweist. Dies wird hiufig in unkonventionellen Supraleitern
nahe einer antiferromagnetischen Phase beobachtet und wird normalerweise als
Hinweis darauf gewertet, dass Spinfluktuationen den Paarungsmechanismus der
Cooperpaare bilden @7 @] Wie in Abbildung ETT]in der Ebene T' = 0 gezeigt
wird, folgt das Maximum der Supraleitung mit zunehmendem B dem Ursprung
des Nicht-Fermifliissigkeitsverhaltens bis es bei p = 0 ein Feld nahe B erreicht.
Fiir hohere Felder, insbesondere bei BY%, setzt sich die Linie in Ubereinstimmung
zu unseren Ergebnissen zu negativen Driicken fort.

Im Gegensatz zum p- und B-abhéngigen Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten
folgt der trikritische supraleitende Ubergang und der Beginn der Q-Phase dem
oberen kritischen Feld B%(p, B) und entfernt sich unter Druck von der quanten-
kritischen Linie. Aus diesem Grund kann weder der trikritische Punkt noch die
Q-Phase fiir das Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten verantwortlich sein. Auf der
anderen Seite liegen die quantenkritische Linie und die T.-Maxima bei &hnlichen
Feldern. Das quantenkritische Verhalten scheint daher von der Phasengrenze zur
antiferromagnetischen Ordnung herzuriihren.

4.2.6 Die linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten

Nachdem die thermische Ausdehnung des Volumens behandelt wurde, sollen
nun die Beitriige entlang der a- und c-Achse diskutiert werden. In den Abbil-
dungen[@lsind die linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten von CeColns
zu sehen. Im Nullfeld ist a. im supraleitenden Zustand positiv. Mit zunehmen-
dem Feld &ndert sich jedoch sein Vorzeichen, wiahrend «, positiv bleibt. Das
Vorzeichen wird durch die uniaxialen Druckabhéngigkeiten von 7. bestimmt,
die in Abbildung dargestellt sind.

Beachtenswerterweise sind die beiden linearen thermischen Ausdehnungsko-
effizienten am kritischen Feld nicht proportional zueinander. Dies wird beson-
ders bei T =~ 1.5K deutlich (vgl. Abbildungen F6)). Hier weist o, einen Vor-
zeichenwechsel als Funktion der Temperatur auf, wihrend o, nahezu konstant
bleibt. Die einzelnen Kristallachsen sind iiber das elastische Gitter miteinander
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Abbildung 4.12: Uniaxiale Dehnungsabhéngigkeiten der Entropie dS/de; als
Funktion des Feldes bei 100 mK. Die elastischen Konstanten sind aus [7d] ent-
nommen.

gekoppelt. Wenn das System durch eine einzige charakteristische Energieskala
bestimmt wird, miissen daher die linearen thermischen Ausdehnungskoeffizien-
ten aller Achsen zueinander proportional sein. Im Umkehrschluss gilt, dass falls
das nicht der Fall ist, mehrere Energieskalen gleichzeitig vorliegen miissen, die
unterschiedliche uniaxiale Druckabhéngigkeiten aufweisen. Demzufolge miissen
mehrere Energieskalen das quantenkritische Verhalten in CeColns bestimmen.
Uber die Natur der Energieskalen kann allerdings nur spekuliert werden. Im
quantenkritischen Bild konnte dies der Hinweis auf ein lokales Szenario sein,
welches sich dadurch auszeichnet, dass zwei Energieskalen am quantenkritischen
Punkt gegen Null gehen. Eine alternative Erklirung wire der Einfluss des tri-
kritischen Punkts der supraleitenden Phasengrenze.

Wenn die linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten bei einer tiefen
konstanten Temperatur als Funktion von B betrachtet werden, wird deutlich,
dass im Gegensatz zu ay (B) ein Vorzeichenwechsel bei BY, stattfindet. Dieser
Vorzeichenwechsel ist aber nicht auf ein Entropiemaximum an der quantenkriti-
schen Linie zuriickzufiihren. Stattdessen wird er durch den Poisson-Effekt verur-
sacht. Dies wird deutlich, wenn man statt der Druckabhéngigkeit der Entropie
05/0p; ihre Dehnungsabhingigkeit 0.S/d¢; betrachtet (vgl. Abbildung ET2).
Diese sind tiber die elastischen Konstanten ¢;; miteinander verkniipft (siche
Gleichung B.8). Abgesehen von dem scharfen Peak am Phaseniibergang erster
Ordnung sind d.S/de, und dS/de. im ganzen gemessenen Feldbereich ebenso wie
ay positiv.

Neben dem Phaseniibergang bei BY, zeigen dS/de, und dS/de. als Funkti-
on von B eine weitere Anomalie bei Bg ~ 4.5T (siche Abbildung EE12). Die-
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Abbildung 4.13: Dehnungsabhiingigkeiten des supraleitenden Ubergangs 7., /de;
(i = a, ¢) als Funktion von B. Die durchgezogenen Linien sind Hilfslinien.

se kann dem Ubergang zur Q-Phase zugeordnet werden E] Seine Dehnungs-
abhéngigkeiten dBg/de; (i = a,c) konnen nur qualitativ mit Hilfe von Suszep-
tibilitdtsmessungen x ﬂﬂ] abgeschitzt werden. Da x = dM/dB bei Bg einen
positiven Peak aufweist, ist dBg/de, positiv und dBg/de. negativ. Folglich
nimmt Bg ab und damit der Bereich der Q-Phase zu, wenn die Struktur durch
ein steigendes c¢/a-Verhiltnis zweidimensionaler gemacht wird. Umgekehrt fithrt
ein abnehmendes c¢/a-Verhéltnis zum Anstieg von By und damit fiir Bg — BY,
zum Verschwinden der Q-Phase. Dieser Sachverhalt scheint von CeRhIns unter
Druck und Celrlns bestétigt zu werden, da beide Verbindungen ein deutlich
kleineres ¢/a-Verhéltnis besitzen und zudem keine Anzeichen fiir eine Q-Phase
beobachtet wurden.

4.2.7 Die Dehnungsabhingigkeiten von T,

Der Vergleich der kubischen Verbindung Celng mit dem tetragonalen
CeColns und seiner mehr als 10 mal hoheren optimalen supraleitenden
Ubergangstemperatur legt nahe, dass die Supraleitung in diesen Systemen durch
eine zweidimensionalere Fermi-Fliche begiinstigt wird I@] In der Tat hat Sar-
rao et al. IE] eine lineare T,-Abhéngigkeit von ¢/a bei CeCo;_,Rh,Ins und
CeCoi_,Ir;Ins unter Normaldruck festgestellt. Man erwartet daher, dass die
Dehnungsabhéngigkeiten von T, in CeColns anisotrop sind.

Mit den elastischen Konstanten c¢;; wurden aus den in Abbildung [LJ] ge-
zeigten dT./dp,- und dT./dp.-Werten die Dehnungsabhiingigkeiten berechnet
und in Abbildung iiber B aufgetragen. Uberraschenderweise sind dT,/de,
und dT./de. im Nullfeld beide negativ und von der gleichen Gréfienordnung.
Erst mit steigendem Feld wechselt dT,/de. sein Vorzeichen, wiithrend dT,/de,
stetig abnimmt. Infolgedessen wird das erwartete anisotrope Verhalten erst bei
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Abbildung 4.14: Aufslcht auf die T = 0, B = 0 Ebene von CeMIns (M = Co,
Rh, Ir) é @ @ Rote Pfeile sind aus den thermischen Ausdehnungsmes-
sungen. Sie sind aus den Ehrenfest-Relationen berechnet und geben die Richtung
des néchsten Maximums von (d7./da,dT./da) an.

B — BY, erreicht.

Um die Dehnungsabhéngigkeiten im Nullfeld besser zu verstehen, vergleichen
wir die Daten mit Messungen unter hydrostatischem und chemischem Druck in
einem (a, c¢)-Phasendiagramm. Dazu wurden aus Literaturdaten T.- und Tx-
Werte von CeMIns (M = Co, Rh, Ir) extrahiert und in der Abbildung BT
dargestellt. Fiir die Grenze zwischen Antiferromagnetismus und Supraleitung
wurden die Bedingung Ty = T, verwendet. Die T,.- und T-Maxima bilden eine
Gerade, entlang der sich im wesentlichen nur das ¢/a-Verhéltnis &ndert. Die Deh-
nungsabhéngigkeiten von T, wurden als Gradientenvektor (d1./de,, dT./de.) in
das Diagramm als roter Pfeil eingezeichnet. Der Vektor zeigt in Richtung des
néchstgelegenen T.-Maximums und passt damit, entgegen der urspriinglichen
Erwartung, gut zu dem Verhalten dieser Verbindungsklasse. Da offenbar die Su-
praleitung eine spezifische Linie im Phasenraum bevorzugt, muss neben dem
¢/a-Verhiltnis eine weitere Grofle wichtig sein.

4.3 Messungen B || a

4.3.1 Einleitung

In diesem Abschnitt wird die thermische Ausdehnung von CeColng gezeigt, bei
der das Magnetfeld in den Celns-Ebenen parallel zur a-Achse angelegt wurde.
Aufgrund der zusétzlichen Symmetriebrechung durch das Feld unterscheiden
sich die Messungen der a- und b-Achse. Daher wurde die thermische Ausdehnung
parallel a, und senkrecht «; zum Feld gemessen.
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4.3.2 Thermische Ausdehnung

In den Abbildungen sind die linearen thermischen Ausdehnungskoeffizi-
enten a, /T, ap und «., entlang der drei kristallographischen Hauptachsen als
Funktion von T fiir B || a dargestellt. Abbildung zeigt das daraus ge-
wonnene Phasendiagramm. Ebenso wie fiir B || ¢ wird der supraleitende Pha-
seniibergang mit zunehmendem Feld kontinuierlich zu kleineren Temperaturen
verschoben. Vermutlich aufgrund der schichtartigen Kristallstruktur sind aber
fiir diese Feldrichtung die kritischen Felder mehr als doppelt so grof8 (vgl. Pha-
sendiagramm in Abbildung E3). Ab By =~ 10.5T édndert sich die Form des
Ubergangs von zweiter zu erster Ordnung und eine Hysterese kann zwischen
Messungen mit steigender und sinkender Temperatur beobachtet werden. Wenn
das Feld weiter zunimmt, sind innerhalb des supraleitenden Bereichs zusétzliche
Phaseniibergénge erkennbar, die vermutlich der Q-Phase zuzuordnen sind. Sie
stimmen ungefahr mit den Messungen der spezifischen Wéarme iiberein Iﬂ]
Bei B = 11.5T ist das trikritische Feld, bei dem die Q-Phase, die supralei-
tende Phase und der normalleitende Bereich zusammentreffen. Bei einem Feld
BY% =~ 12T ist die Supraleitung komplett unterdriickt. Die Divergenz von ag /T
und a./T fir T — 0 weist auf ein Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten am kriti-
schen Feld hin. In «y/T ist die stirkste Divergenz bei B = 14T. Bei B = 12T
und 12.5 T ist noch der Ansatz des supraleitenden Ubergangs zu sehen. In der
Literatur wird ebenfalls von supraleitenden Fluktuationen oberhalb von BY%, be-
richtet @] Wenn das Feld weiter erhoht wird, schwichen sich die Divergenzen
in o, /T und «./T deutlich ab. In dem zur Verfiigung stehenden Temperatur-
und Feldbereich konnte der Eintritt in die Fermi-Fliissigkeit nicht beobachtet
werden.

In Abbildung ET7ist die Volumenausdehnung ay /T = oo /T + o /T + /T
als Funktion von T abgebildet. Wie fiir Felder parallel zur ¢-Richtung ist auch
hier kein Vorzeichenwechsel zwischen B < B% und B > BY, erkennbar. Der
Vorzeichenwechsel als Funktion des Feldes von «; (i = a, b, ¢) ist somit durch
den Poisson-Effekt gegeben, analog zu den Messungen mit B || ¢ (vgl. Ab-
schnitt 2Z0). Ebenfalls in Analogie zu den Messungen mit B || ¢ hat die Entro-
pie kein Maximum als Funktion von p bei BY%. Das Maximum am kritischen
Feld liegt voraussichtlich auch hier bei einem negativen Druck.

Eine Anpassung an dieses kritische Verhalten mit einem Potenzgesetz ergibt
ay/T(T) o« T~%™. Ein Abbrechen der Divergenz wie bei B || ¢ ist bis zur
tiefsten gemessenen Temperatur von 120 mK nicht zu sehen. Demzufolge befin-
det sich CeColns bei BY, fiir B || a deutlich niher an einem quantenkritischen
Punkt.

4.3.3 Magnetostriktion

In den Abbildungen sind die Magnetostriktionsmessungen in Richtung der
drei Kristallachsen A\,, Ay und A., gegen das angelegte Feld aufgetragen. In
den Messungen sind im wesentlichen die gleichen charakteristischen Merkma-
le wie in den linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten zu sehen. Daher
beschrinken wir uns auf den Hochfeldbereich mit den Uberginge erster Ord-
nung und der Q-Phase. In den \,-Messungen kénnen Quantenoszillationen be-
obachtet werden, die aber moglicherweise von Indium-Flussresten stammen. Die
Ubergiinge erster Ordnung sind deutlich anhand ihrer Hysterese erkennbar. In
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Abbildung 4.15: Linearer thermischer Ausdehnungskoeffizient oy, o und a... Die
Pfeile zeigen Messungen mit steigender und sinkender Temperatur im Bereich
der Ubergénge erste Ordnung an.
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Abbildung 4.16: Phasendiagramm von CeColns fiir B || a aus Magnetostrik-
tionsmessungen (o) und thermischen Ausdehnungsmessungen (e) entlang der
c-Achse. Die gestrichelte Linie ist eine Hilfslinie, die durchgezogene Linie sind
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Abbildung 4.17: Thermischer Volumenausdehnungskoeffizient «y /T. Am quan-
tenkritschen Feld Bgg p wurde ay aus den B = 12 T-Kurven fiir o, und o, und
der B = 14 T-Kurve fiir ay, berechnet, da fiir o, bei B = 12 T noch supraleitende

Fluktuationen sichtbar sind.

37



-
N
I

12 Blla
T=01K

4 Q-Phase
i \ P
*?S 0
O Blla
4} i
T=01K
-8 N 1 N 1 N 1 N 1 N
9 10 11 12 13 14

B (T)

Abbildung 4.18: Linearer Magnetostriktionkoeffizienten \,, A\, und A, im Feld-
bereich 9 < B < 14T .

38



1.0rdnung

1.5 ——————
Bl a
e dT/dp

0 2 4 6 8 10 1 14

2
!
BcZ

Abbildung 4.19: Uniaxiale und hydrostatische Druckabhiingigkeiten als Funktion
des Feldes. Die uniaxialen Druckabhéngigkeiten wurden mit der Ehrenfestrelati-
on fiir B > 10.5T bzw. mit der Clausius-Clappeyron-Gleichung fiir B > 10.5T
berechnet. Dabei wurden spezifische Warmedaten von @, ﬁg,@} verwendet.
Die durchgezogenen Linien sind zur optischen Fiihrung.

den M- und A\p-Kurven sind sie durch eine positive Anomalie gekennzeichnet.
Die in A, stérker sichtbaren supraleitenden Fluktuationen fithren hier zu einem
etwas verbreiterten Ubergang. Der Phaseniibergang zur Q-Phase ist am deut-
lichsten in den Messungen entlang der ¢-Achse erkennbar. Im Unterschied zur
a-Achse wechselt der Peak am supraleitenden Ubergang erster Ordnung bei sehr
tiefen Temperaturen innerhalb der Q-Phase sein Vorzeichen. Dieser Vorzeichen-
wechsel spiegelt eine drastische Anderung in der uniaxialen Druckabhingigkeit
wider.

4.3.4 Die Druckabhingigkeiten von 7.

Mit Hilfe der Ehrenfest-Relation und der Clausius-Clapeyron-Gleichung wurden
die uniaxialen und hydrostatischen Druckabhéngigkeiten von T, als Funktion des
Feldes berechnet und in Abbildung dargestellt. Die Druckabhingigkeiten
von T, der a-Achse unterscheiden sich fiir die Messrichtungen parallel und senk-
recht zum Feld. Dies liegt vermutlich an den Flussschlduchen und ihren supra-
leitenden Abschirmstromen @] Die supraleitenden Stréome um einen Fluss-
schlauch bewirken eine abstoflende Kraft zwischen letzteren, die senkrecht zum
Feld wirkt. Dementsprechend ist dT./dp, kleiner als dT./dp, und der Unter-
schied zwischen beiden Effekten nimmt mit dem Feld zu. Davon abgesehen wei-
sen beide Messrichtungen ein qualitativ dhnliches Verhalten auf: Thre Druck-
abhéngigkeiten sind positiv und steigen mit wachsendem Feld an. Im Gegensatz
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Abbildung 4.20: Verzerrungsabhéingigkeit von T, als Funktion des Feldes. Die
zur Berechnung notwendigen elastischen Konstanten sind @] entnommen.

dazu zeigt dT./dp. ein komplexes Verhalten. Mit zunehmendem Feld fallen die
positiven dT,/dp.-Werte zuerst und scheinen zwischen B = 2 und 4T fast zu
verschwinden. An dieser Stelle findet fiir B || ¢ der Vorzeichenwechsel statt (vgl.
Abbildung E3). Bei grofleren Feldern nimmt dT./dp. #hnlich wie die anderen
Druckabhéngigkeiten zu, bis im Bereich des Ubergangs erster Ordnung die Werte
plotzlich kleiner werden und dann sogar ihr Vorzeichen wechseln. Dieses Verhal-
ten kann sehr deutlich in den Magnetostriktionsmessungen beobachtet werden
(vgl. Abbildung EETY]). Da der hydrostatische Druckeffekt bei den gemessenen
Feldern positiv bleibt, sollte im Gegensatz zu B || ¢ das T.-Maximum sehr viel
nither an BY, liegen.

In Abbildung E20sind die mit den elastischen Konstanten berechneten Deh-
nungsabhéngigkeiten von T, als Funktion des Feldes abgebildet. Man sieht, dass
sich die Dehnungsabhéngigkeiten der Richtungen senkrecht zum Feld fiir hohe
Felder angleichen. Die Anisotropie ist also mafigeblich durch die anisotrope Elas-
tizitat des Kristallgitters und die supraleitenden Abschirmstrome gegeben.

4.4 CeRh0,25C00,75In5

4.4.1 Einleitung

Wie in Abschnitt erwihnt, ordnet CeRhIns im Gegensatz zu CeColns an-
tiferromagnetisch. Der Antiferromagnetismus kann aufler durch hydrostatischen
Druck auch durch Substitution von Co durch isoelektronisches Rh unterdriickt
werden. Das Phasendiagramm von CeRh;_,Co,Ins ist in Abbildung E2T] (a)
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Abbildung 4.21: (a) Phasendiagramm CeRh;_,Co,Ins als Funktion der Dotie-
rung x und (b) Entropie als Funktion von z [73].

abgebildet (vgl. Abbildung (b)). Der Endpunkt der antiferromagnetischen
Ordnung liegt bei einem Rhodiumgehalt von z. ~ 0.75. In Abbildung 2T] (b)
ist die aus der spezifischen Warme berechnete Entropie als Funktion von x bei
konstanten Temperaturen dargestellt. Ein Maximum der Entropie bei der kriti-
schen Rhodiumkonzentration z. deutet auf einen quantenkritischen Punkt hin.

Die Supraleitung setzt bereits unterhalb von x. mit einer
Ubergangstemperatur von 7, ~ 1.5K ein. Im Bereich von 0.4 < z < x,
koexistieren Antiferromagnetismus und Supraleitung. Oberhalb von ., au-
Berhalb der antiferromagnetischen Ordnung, nimmt 7, rasch zu und erreicht
bei x = 1 den Wert von CeColns. Die Gitterparameter von CeRh;_,Co,Ins
gehorchen dem Vergard-Gesetz: Die a-Achse nimmt mit = linear ab, wihrend
die c-Achse linear grofler wird, so dass mit zunehmendem x das System evektiv
ydreidimensionaler” wird @} Der chemische Druck durch die Substitution
mit Rhodium ist daher dem hydrostatischen Druck nicht gleichzusetzen,
da hier die Elementarzelle auf eine andere Weise verzerrt wird (siehe das
(a, ¢)-Phasendiagramm in Abbildung {T4)).

In dieser Arbeit wurde das kritische Verhalten von CeRh;_,Co,Ins bei z,.
untersucht. Dazu wurde bei einer x, ~ x = 0.75-Probe Supraleitung und An-
tiferromagnetismus mit einem Magnetfeld B || ¢ unterdriickt. Die thermische
Ausdehnung und Magnetostriktion wurde entlang der c-Achse auf quantenkri-
tisches Verhalten untersucht, da fiir diese Richtung das groite Signal auftritt.

4.4.2 Thermische Ausdehnung

In Abbildung ist der lineare thermische Ausdehnungskoeffizient als a./T
bei verschiedenen konstanten Feldern B < 7T gegen T aufgetragen. Im Nullfeld
ist die typische Signatur eines Ubergangs zweiter Ordnung bei T ~ 1.9K zu er-
kennen. Mit zunehmendem Feld wird der Phaseniibergang unterdriickt. Dabei
wird der Ubergang zuerst schirfer und dann oberhalb von B ~ 4 T breiter. Ab
etwa B = 5T konnen zwei unterschiedliche Phaseniibergéinge identifiziert wer-
den, die schlieBlich beide bei einem kritischen Feld von B, ~ 7T verschwunden
sind. Offenbar weist CeRhg 25Coq.75Ins zwei Ubergéinge auf, die sich aufgrund
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Abbildung 4.22: Linearer thermischer Ausdehnungskoeffizient «./T von
CeRhy_,Co,In; fiir B < 7T. Die Pfeile deuten auf den zweiten Ubergang.
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Abbildung 4.23: Thermische Ausdehnung fiir B > 7T.

ihrer unterschiedlichen Feldabhingigkeiten im Bereich von 4T < B < 5T
schneiden. Ein Wechsel von einem Phaseniibergang zweiter zu erster Ordnung
wie in CeColng kann hier nicht beobachtet werden.

Da an der gleichen Probe weder Widerstands- noch Magnetisierungsmes-
sungen durchgefiihrt wurden, ist nicht klar, ob die Ubergéinge durch Antifer-
romagnetismus oder Supraleitung hervorgerufen werden. Prinzipiell kann ent-
weder ein antiferromagnetischer und ein supraleitender Ubergang, zwei supra-
leitende Ubergiinge oder zwei antiferromagnetische Ubergiinge vorliegen. In
den letzten beiden Féllen miisste die Probe aus Bereichen mit unterschiedli-
chen Rh-Konzentrationen bestehen. In Anbetracht der vergleichsweise scharfen
Ubergiinge scheint eine solche Phasenseparation unwahrscheinlich zu sein. Die
unterschiedliche Feldabhiingigkeit und das Phasendiagramm [.27] (a) weisen eher
auf einen antiferromagnetischen Ubergang bei Tn(B = 0) =~ 1.9K und einen
darunterliegenden supraleitenden Ubergang bei T.(B = 0) ~ 1.5 K hin.

Die Supraleitung in CeRhg 25C0q.75In5 hatte demnach 7, ~ 1.5 K und By =
7T. Im Vergleich zu CeColns (T. = 2.3K, B% = 5T) wire das ein hheres
BY, bei einem niedrigeren T.. Dies kénnte auf den Wechsel in der Anisotropie
zwischen Bes || ¢ und By || ab hinweisen, der zwischen CeColns und CeRhIng
besteht [&d).

Bei mittleren Feldern von 3 T< B < 5T wird a../T unterhalb der Ubergiinge
negativ. Wenn die Phaseniibergéinge bei hoheren Feldern unterdriickt werden,
erhédlt man deshalb einen Vorzeichenwechsel als Funktion von B, analog zu
CeColns mit B || ¢. Allerdings miisste zusétzlich a, gemessen werden, um zu
entscheiden, ob dieser Wechsel ebenfalls durch den Poisson-Effekt oder durch
einen quantenkritischen Punkt verursacht wird.

Abbildung 23 zeigt a../T fiir B > B p. Fiir zunehmende Felder wird die
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Abbildung 4.24: Linearer Magnetostriktionskoeffizient A..

Divergenz wieder schwécher. Ein Fermi-Fliissigkeitsverhalten ist allerdings auch
bei 14 T noch nicht zu erkennen.

4.4.3 Magnetostriktion

Zur Vervollstindigung des (B, T')-Phasendiagramms wurden Magnetostrikti-
onsmessungen entlang der c¢-Achse durchgefiihrt. Die Messwerte sind in Abbil-
dung 24 zu sehen. Die Phaseniibergéinge sind deutlich als Schulter bzw. schar-
fes Maximum zu erkennen. Bei tiefen Temperaturen bildet der zweite Ubergang
eine Schulter am Rande des groferen Ubergangs aus.

4.4.4 Phasendiagramm

Aus den Messungen der thermischen Ausdehnung und Magnetostriktion kann
das (B, T)-Phasendiagramms konstruiert werden, das in Abbildung [£28] darge-
stellt ist. Die Phasengrenzlinien der beiden Uberginge schneiden sich bei etwa
B=~48T.

Im folgenden soll das Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten bei B, ~ 7T unter-
sucht werden.

4.4.5 Vergleich des quantenkritischen Verhaltens

Am kritischen Feld B, zeigt auch CeRhg 25Coq.75In5 eine ausgeprigte Diver-
genz in «./T fiir T — 0. Mit weiter anwachsendem B nimmt die Steigung in
a./T ab, bis bei B = 14T die Divergenz nahezu verschwunden ist (siehe Ab-
bildung E223). Im Unterschied zu CeColns mit B || ¢ kann hier jedoch kein
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Abbildung 4.25: Phasendiagramm von CeRhg 25Co0q.75In5 aus den Messungen
der thermischen Ausdehnung (e und a) und Magnetostriktion (¢ und m).

Fermi-Fliissigkeitsbereich beobachtet werden.

Um das kritische Verhalten bei B, mit CeColng zu vergleichen, sind in Abbil-
dung 28] die linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten «../T fiir CeColns
bei BY, parallel und senkrecht zur c-Achse zusammen mit CeRhg 5Coq.75In5
bei Be || ¢ aufgetragen. In allen drei Féllen ist die Abweichung vom Fermi-
Fliissigkeitsverhalten bei diesen kritischen Feldern am grofiten. Demnach liegt
in all diesen Fillen der quantenkritische Punkt vermutlich am Rande oder inner-
halb des Bereichs der Supraleitung. Interessanterweise divergiert die Kurve von
CeColns mit B = 12T am stéirksten. Sie scheint somit einem quantenkritischen
Punkt am néchsten zu sein.

Da durch den unterschiedlichen Rhodiumgehalt bzw. die unterschiedliche
Feldrichtung die Absolutwerte von «./T beeinflusst werden, kénnen diese nicht
als Maf fiir die Entfernung zum quantenkritischen Punkt verwendet werden. Die
Temperaturabhéngigkeit von «./T in CeColns mit B || ¢ zeigt am deutlichsten
das Abbrechen der Divergenz zum Fermi-Fliissigkeitsverhalten, d.h. der quan-
tenkritische Punkt ist hier am weitesten von BY%, entfernt. In CeRhg 25Coq.75In5
ist eine kleine Abschwéchung der Divergenz zu sehen. In Analogie zu CeColns
mit B || ¢ wiirde das darauf hinweisen, dass CeRhg.o5Co.75Ins bei BY = 7T
nicht direkt am quantenkritischen Punkt liegt. Falls der zweite Phaseniibergang
den Beginn der antiferromagnetischen Ordnung wiedergibt, ldge der quanten-
kritische Punkt beim entsprechenden Feld von B, ~ 5.6 T unterhalb von BY,
(siehe Abbildung E28]).
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Abbildung 4.26: Das kritische Verhalten von CeColng parallel und senkrecht zur
c-Achse und CeRhg o5Coq.75Ins mit Feld parallel zur ¢-Achse in doppellogarith-
mischer Auftragung. Die Kurven fiir CeColns mit B || @ und CeRhg 25Coq 75In5
sind zur iibersichtlicheren Darstellung mit einem Faktor 4 bzw. 6 multipliziert.
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Kapitel 5

CeCug_,Au,

5.1 Einleitung

5.1.1 Struktur

CeCug kristallisiert bei Raumtemperatur in der orthorhombischen Pnma-
Struktur mit den Gitterkonstanten a = 8.112A, b = 5.102A und ¢ = 10.162 A.
Bei Tytrukt ~ 230K findet ein struktureller Phaseniibergang zu einer monoklinen
Kristallstruktur statt ﬂﬁ] Die monokline Verzerrung ist kleiner als 1.5° @] Der
orthorhombisch-monokline Phaseniibergang wird durch Zulegierung von Au in
CeCug_zAu, bei z = 0.14 unterdriickt (vgl. Abbildung B3 (b)). Um eine Ver-
wechslung der Achsen zu vermeiden, wird im folgenden nur die orthorhombische
Darstellung verwendet. Die Einheitszelle ist in Abbildung B] (a) abgebildet.

In CeCug konnen die Cu-Atome isoelektronisch durch grofiere Au-Atome
ersetzt werden. Dabei ersetzt das Goldatom zuerst den Cu(2)-Platz, der den
grofften Raum zur Verfiigung stellt. Fiir einen Goldgehalt von = > 1 wird der
niichst kleinere Cu(4)-Platz besetzt [83, B4].

Wie in Abbildung B11 (b) dargestellt, fithrt die Au-Substruktur zu einer Zu-
nahme der Gitterparameter der a- und c-Achse iiber den gesamten Dotierungs-
bereich. Die b-Achse wird im Bereich 0 < z < 1 kleiner und fiir > 1 grofer.
Als Konsequenz éndert sich bei x = 1 die Steigung, mit der das Volumen der
Elementarzelle V' als Funktion von x anwéchst. Die Abhéngigkeit von der Do-
tierung x ist in erster Ndherung linear und folgt somit dem Vergard-Gesetz.

In Abbildung B2 (a) und (c) ist das Kompressionsmodul By = —=Vdp/oV|r
und die elastische Konstante ¢y als Funktion der Dotierung bzw. der Tempe-
ratur aufgetragen. Die Anderung der elastischen Konstante ist klein und somit
vernachlissigbar. Die Anderung des Kompressionsmoduls mit z betriigt insge-
samt 20% und wird in der Berechnung des Griineisenparameters beriicksichtigt.
In Abbildung 52 (b) sind die linearen Kompressibilititen #; = —L; 'L /dp;i|r
(i = a,b,c¢) als Funktion der Dotierung aufgetragen. Die einzelnen Achsen unter-
scheiden sich dabei deutlich, d.h. unter Druck verzerrt sich das Gitter anisotrop.

5.1.2 Phasendiagramm

Fiir CeCug wurde aus der Magnetfeldabhéngigkeit der spezifischen Wérme ei-
ne Kondo-Temperatur von Tk ~ 6K ermittelt ], in Ubereinstimmung mit
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Abbildung 5.1: (a) Kristallstruktur von CeCug_,Au,. (b) Anderung des Vo-
lumens der Einheitszelle in Abhéngigkeit der Goldkonzentration z. Bis x = 1
wird der Cu(2)-Platz besetzt. Fiir hohere Dotierungen wird zusétzlich der Cu(4)-
Platz besetzt, was zu einer Steigungsénderung in V() fiithrt. (c¢) Abhéngigkeit
der Gitterparameter a, b und ¢ von der Konzentration x.

fritheren Daten. Bei T = 100 mK betrigt der Sommerfeld-Koeffizient v =
1.6 J/mol K2. Gegeniiber einem normalen Metall ist v um drei GréBenordnungen
erhoht. In CeCug setzt erst bei T' < 2mK eine magnetische Ordnung ein @]
Kurzreichweitige magnetische Fluktuationen sind bereits bei deutlich héheren
Temperaturen zu sehen @]

Durch die Vergroflerung der Elementarzelle mit zunehmendem Goldgehalt
(vgl. Abbildung B1] (b)) wird die Hybridisierung der 4 f-Elektronen mit dem
Leitungsband und somit auch die Austauschkopplung J kleiner. Bei der Gold-
konzentration z = 0.1, am quantenkritischen Punkt, setzt die antiferromagne-
tische Ordnung ein, welche linear bis z = 1 steigt. Fiir z > 1 sinkt T wieder.
Der strukturelle Phaseniibergang wird wie erwdhnt mit zunehmender Konzen-
tration zu tieferen Temperaturen verschoben und ist bei x ~ 0.14 vollstédndig
unterdriickt. Die jeweiligen Phasendiagramme sind in Abbildung zu sehen.

Mit hydrostatischem Druck kann die Hybridisierungsstérke der 4 f-Momente
mit dem Leitungsband verringert werden. Dadurch lédsst sich der negative che-
mische Druck durch die Au-Dotierung umkehren.

5.1.3 Thermische Ausdehnung

Abbildung 5.4 zeigt die thermische Ausdehnung von CeCus g5 Aug.15. Als Funk-
tion von T kann man drei charakteristische Energieskalen unterscheiden. Das
4 f-Grundzustands-Multiplett 2F5 /2 spaltet im orthorhombischen Kristallfeld in
drei Doubletts auf. Bei hohen Temperaturen T =~ 30 K sieht man die Anomalie
der Kristallfeldanregungen vom ersten ins zweite Doublett. Der Kondo-Effekt
und somit der Schwer-Fermion-Zustand bildet sich bei T' ~ 2 K bildet aus. Bei
T ~ 90mK ist der Phaseniibergang zur antiferromagnetischen Ordnung zu se-
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Abbildung 5.2: Kompressionsmodul Br (a) und lineare Kompressibilititen x;
(i = a,b,c) (b) von CeCug_,Au, als Funktion der Dotierung x. Die Daten

wurden bei T' = 10K aufgenommen
und x = 0.1 als Funktion der Temperatur T' @,

2.5

CeCug,Au,

2
/
/ A O Einkristalle

¢

‘‘‘‘‘

A @ Polykristalle

1 1 1

Tstru kt ( K)

1.5

250

@] (c) Elastische Konstanten von x = 0

Ra.

n
o
o

N

(<]

o
T

100

50 -

@ Grubeetal
A\ Finsterbusch et al.
O Pintschovius et al.

Abbildung 5.3: (a) Das Phasendiagramm von CeCug_,Au, fiir den magne-
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Abbildung 5.4: Lineare thermische Ausdehnungskoeffizienten «; (i = a,b und ¢)
fir 0.04 < T < 250K. In grau die Volumenausdehnung oy /3. Der Beitrag
der Phononen wurde aus Messungen an LaCug bestimmt und von den Daten
abgezogen. Das Bild ist aus ﬂ] entnommen.

hen. Beachtenswert ist die anisotrope Kopplung der Energieskalen an das Gitter.
Der Wechsel in der Anisotropie zeigt, in welchen Temperaturbereichen die ein-
zelnen Energieskalen dominieren.

5.1.4 Quantenkritischer Punkt

Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten wird in Transportgréfien wie zum Beispiel der
linearen Temperaturabhéngigkeit des elektrische Widerstands M] oder dem di-
vergenten Verhalten der Thermokraft S /T M] beobachtet. In thermodynami-
schen Messmethoden wurde Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten unter anderem in
der logarithmischen Divergenz des spezifischen Wirmekoeffizienten C/T (Ab-
bildung BH)) und im divergenten thermischen Volumenausdehnungskoeffizienten
ay /T W] gefunden.

In Abbildung B4 ist der Restwiderstand von CeCug_,Au, als Funkti-
on von z aufgetragen. Da der Restwiderstand in Ubereinstimmung mit der
Nordheimschen-Regel bei x = 0.5 am grofiten ist, ist er durch die statistische
Substitution des Cu(2)-Ions durch Au gegeben. Dies macht es unwahrschein-
lich, dass das Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten, das bei x = 0.1 am stérksten
ist, durch Unordnung verursacht wird. Abbildung zeigt, dass sowohl mit
chemischem als auch mit hydrostatischem Druck das quantitativ gleiche quan-
tenkritische Verhalten erzeugt werden kann. Die Aquivalenz von chemischem
und hydrostatischem Druck ist ein weiteres Indiz dafiir, dass die statistische
Unordnung auf dem Cu(2)-Platz kein Einfluss auf das quantenkritische Verhal-
ten hat.
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Abbildung 5.5: (a) Spezifische Warme C/T von CeCug_,Au, in halblogarith-
mischer Auftragung. Die Daten sind aus ,@, @] Die roten Messkurven zei-
gen die spezifische Wirme am druckinduzierten quantenkritischen Punkt von
z = 0.1 beip =0,z = 0.2 bei 4.1bar und =z = 0.3 bei 8.2bar. Zum Ver-
gleich ist auch der magnetische quantenkritische Punkt (blaue Datenpunkte)
von z = 0.2 am kritischen Feld von B, = 0.5 T gezeigt. (b) Spezifische Wirme
C/T von z = 0.2 in halblogarithmischer Auftragung fiir verschiedene Magnet-
felder. Durchgezogene Linien sind Anpassungen an die HMM-Theorie ﬂﬂ}
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Abbildung 5.6: Restwiderstand von CeCug_,Au, im Nullfeld fiir Strom par-
allel a-, b- und c-Richtung in Abhéngigkeit von der Goldkonzentration z. Die
durchgezogenen Linien sind Anpassungen nach dem Nordheimschen-Gesetz ﬁ]
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Abbildung 5.7: (a) FE/T-Skalierung des inelastischen Neutronenstreuquer-
schnitts S in CeCus gAug.1. (b) H/T-Skalierung der Magnetisierung. Die Insets
zeigen den Bereich, in dem die Daten aufgenommen wurden @]

Neben dem Druck kann auch das Magnetfeld als Kontrollparameter verwen-
det werden. In Abbildung EHlist « = 0.2 beim kritischen Feld von 0.5 T gezeigt.
Die spezifische Wirme ist proportional zu T-%5, in Ubereinstimmung mit der
dreidimensionalen HMM-Theorie.

5.1.5 Lokales Szenario

Abbildung B zeigt Neutronenstreumessungen an CeCus gAug.1. Die Daten zei-
gen, dass das kritische Verhalten der Energie- und Feldabhingigkeit mit einer
Skalenfunktion S - 7% = g(E/T) bzw. xo - T%™ = ¢’(H/T) beschrieben wer-
den kann. Dies ist inkonsistent mit der klassischen HMM-Theorie und lieferte
die Motivationen zur Entwicklung der Theorie des lokalen quantenkritischen
Punkts [od].

Im Unterschied zum HMM-Szenario geht diese Theorie davon aus, dass am
quantenkritischen Punkt eine zusétzliche Energieskala E* gegen Null geht (siehe
Abbildung B)). Diese Energieskala wird mit dem Zusammenbruch des Kondo-
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Tkondo-Gitter

Abbildung 5.8: Schematisches Phasendiagramm eines quantenkritischen Punkts
nach der HMM-Theorie (a) im Vergleich zu einem lokalen quantenkritischen
Punkt (b).

Gitters identifiziert. Es wird angenommen, dass die 4 f-Elektronen im Bereich
der antiferromagnetischen Phase lokalisieren. Das entspricht einem Aufbrechen
der Quasiteilchen am quantenkritischen Punkt. Eine Konsequenz der Lokalisie-
rung der magnetischen Momente ist der Ubergang von einem grofien zu einem
kleinen Fermi-Volumen. Dieser Ubergang findet am quantenkritischen Punkt
statt. Er kann besonders gut in Transportgréfien beobachtet werden M} Im
Bereich der antiferromagnetischen Ordnung ist jedoch die Kondo-Temperatur
Tk, bei der die Abschirmung der magnetischen Momente einsetzt, noch endlich
und fiihrt deshalb auch hier zu einer leicht erhthten Quasiteilchenmasse IEI]

Beispiele sind der Hall-Koeffizient und die Thermokraft von YbRhsSis.
YbRhsSis ist, neben CeCug_,Au,, die einzige Substanz, bei der ein lokales Sze-
nario als sehr wahrscheinlich angesehen wird. YbRh,Sis ordnet bei Ty = 80 mK
antiferromagnetisch. Die Ordnung kann mit einem Magnetfeld Bogp = 0.06 T
(B L ¢) bei T = 0 unterdriickt werden. Im Phasendiagramm wird zusétzlich
eine T*-Linie beobachtet, die als Funktion der Temperatur und des Feldes am
quantenkritischen Punkt einmiindet. Diese Linie stammt unter anderem von
Messungen des Hall-Effekts Im], der Magnetostriktion M] und der Thermo-
kraft |. Die T*-Linie ist die Signatur einer weiteren Energieskala, die am
quantenkritischen Punkt gegen Null geht (sieche Abbildung (b)). Im Hall-
Koeffizient wird in Abhéngigkeit des Magnetfeldes ein Sprung beobachtet, der
mit abnehmender Temperatur scharfer wird. Dieser Sprung wird direkt der Re-
konstruktion der Fermi-Oberfliche zugeordnet Iﬁ] In Ubereinstimmung mit
der T*-Linie findet sich in Magnetostriktionsmessungen ebenfalls eine Anomalie
Iﬁ] In Thermokraftmessungen wurden in Abhéngigkeit der Temperatur Hin-
weise auf einen Vorzeichenwechsel des Seebeck-Koeffizienten bei tiefen Tempera-
turen beobachtet. Der Vorzeichenwechsel in der Thermokraft wurde als Wechsel
von Loch- zu Elektron-Leitung interpretiert, also als Hinweis auf eine Anderung
der Bandstruktur durch eine Lokalisierung der 4 f-Elektronen I@, @}
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Abbildung 5.9: Der lineare thermische Ausdehnungskoeffizient a; /T (i = a, b, ¢)
fiir CeCus.7Aug. 3. Vergleich von Messungen aus dieser Arbeit (geschlossene Sym-
bole) mit Messungen von Estrela et al. (offene Symbole) .

5.1.6 Motivation

In CeCug_,Au, gibt es fiir x > 0.1 einen druckinduzierten quantenkritischen
Punkt. Durch Ersetzen von Cu mit isoelektronischem Au kann statt hydrosta-
tischem Druck auch Au-Dotierung, also chemischer Druck, als Kontrollpara-
meter verwendet werden. Dadurch ist es moglich, die thermische Ausdehnung
a x —0S/90p, d.h. die Druckabhéngigkeit der Entropie, direkt als Funktion des
Drucks p zu messen. Um die einzelnen Beitrége zur Entropie zu unterscheiden,
werden mit der Thermokraft Transportmessungen durchgefiihrt, die es erlauben
die elektronische Entropie abzuschétzen.

Das Verhalten des Systems am quantenkritischen Punkt wird durch die
zwel charakteristischen Energieskalen des Kondo-Effekts und des Antiferroma-
gnetismus bestimmt. Mit dem Magnetfeld kann sowohl der Kondo-Effekt als
auch der Antiferromagnetismus unterdriickt werden. Magnetostriktionsmessun-
gen konnen daher verwendet werden, um charakteristische magnetische Ener-
gieskalen aufzufinden. In Analogie zu YbRhsSis sollen solche Messungen durch-
gefithrt werden, um eine mogliche Signatur des Zusammenbruchs des Kondo-
Gitters an einer T*-Linie zu finden.
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Abbildung 5.10: Der lineare Ausdehnungskoeffizient dividiert durch 7" entlang
der a-Achse o, /T halblogarithmisch gegen T aufgetragen fiir CeCug_,Au, mit
xz =0,0.1, 0.15, 0.3. 0.5.

5.2 Thermische Ausdehnung

5.2.1 Bisherige Messungen

Erste Messungen der thermischen Ausdehnung wurden von Grube et al. @],
de Visser et al. M] und Estrela et al. IE} durchgefiihrt. Diese wurden mit
verbesserter Auflosung und zu tieferen Temperaturen durch Messungen von
S. Drobnik ﬁ]} ergidnzt. Der Vollstédndigkeit halber werden in dieser Arbeit die
thermischen Ausdehnungsmessungen an CeCus.5Aug s aus I@] iibernommen.
Zusétzlich werden die Messungen an CeCus gAug ; und CeCus g5Aug 15 aus ﬂ]
mit der neuen Temperaturkalibration gezeigt. Im Rahmen dieser Arbeit wur-
den Messungen an CeCug, CeCus.95Aug.05, CeCus.g7Aug.13 und CeCus 7Aug 3
durchgefiihrt. In Bereichen, in denen sich die Messungen der verschiedenen Ar-
beiten iiberschneiden, wurde immer eine Ubereinstimmung festgestellt (vgl. Ab-

bildung B3).

5.2.2 Uberblick

Die Abbildungen BI0, B.1T] und zeigen die thermischen Ausdehnungsmes-
sungen dividiert durch T fiir die unterschiedlichen Achsen als Funktion der
Dotierung z. Die Daten zeigen, dass #hnlich wie in CeColns die thermische
Ausdehnung sehr anisotrop ist. Die Anisotropie manifestiert sich in den uni-
axialen Druckabhéngigkeiten von T . Diese wurden bereits von S. Drobnik ein-
gehend untersucht . In ay ist, im Gegensatz zu o, und ., bei T' ~ 50 mK fiir
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Abbildung 5.11: Der lineare Ausdehnungskoeffizient dividiert durch 7" entlang
der b-Achse oy /T halblogarithmisch gegen T' aufgetragen fiir CeCug_,Au, mit
x =0,0.1, 0.15, 0.3. 0.5.
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Abbildung 5.12: Der lineare Ausdehnungskoeffizient dividiert durch 7" entlang
der c-Achse a./T halblogarithmisch gegen T' aufgetragen fiir CeCug_,Au, mit
x =0,0.1, 0.15, 0.3. 0.5.
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Abbildung 5.13: Der Koeffizient der thermischen Volumenexpansion ay /T halb-
logarithmisch gegen T aufgetragen fiir CeCug_,Au, mit x =0, 0.1, 0.15, 0.3. 0.5.
Die schwarze durchgezogene Linie zeigt die beste Anpassung mit der Funktion
a(T))T =41 -T793 /K™% 1 3.8 1n(T/2533K) - 10K ~2. Die griine durchge-
zogene Linie zeigt die Anpassung mit o/T(T) = —2.1 - In(7/9.2K)? - 107K 2.

x = 0.1, 0.15 und 0.3 eine Anomalie zu sehen. Der Grund fiir die Anomalie ist
bisher noch nicht bekannt. Im folgenden wird in erster Linie die Ausdehnung
des Volumens ay = a, + ap + a. diskutiert (siehe Abbildung BI3). Ausnahmen
bilden das anisotrope Verhalten am quantenkritischen Punkt und die Magneto-
striktionsmessungen.

Abbildung zeigt alle verfiigbaren Daten des Volumenausdehnungskoef-
fizienten dividiert durch T fiir CeCug_,Au,. Mit abnehmenden Temperaturen
steigt ay /T fiir £ = 0.5 an. Bei Ty = 1K ist der Ubergang zum Antiferro-
magnetismus zu sehen. Hier findet der Vorzeichenwechsel im thermischen Vo-
lumenausdehnungskoeffizienten statt, der auf das Durchlaufen des Maximums
der Entropie zuriickzufiihren ist (siche Abschnitt BZIT)). Innerhalb des Bereiches
der magnetischen Ordnung setzt sich die Divergenz von «ay /T mit umgekehrtem
Vorzeichen fort. Bei = 0.3 und « = 0.15 erhélt man qualitativ den gleichen
Verlauf. Der Phaseniibergang findet bei Ty = 490 mK bzw. 85 mK statt.

Der Vorzeichenwechsel ist fiir x = 0.3 nicht mehr symmetrisch zur Tempe-
raturachse. Fiir ¢ = 0.15 dndert sich nur das Vorzeichen der Steigung und nicht
mehr das Vorzeichen der Absolutwerte von ay /T. Dies steht im Widerspruch
zum theoretischen Verlauf in Abbildung und deutet darauf hin, dass die
Entropie bei = 0.1 nicht maximal wird. Eine moégliche Erklérung ist ein dotie-
rungsabhéngiger Untergrund, der zu einer Verschiebung des Entropiemaximums
fithrt. Auch in der spezifischen Wiarme (Abbildung 7)) liegen die maximalen
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Abbildung 5.14: Der Griineisenparameter I' halblogarithmisch gegen T aufgetra-
gen fiir CeCug_,Au, mit x = 0, 0.1, 0.15, 0.3. 0.5. Die Daten fiir die spezifische
Wiérme sind aus | entnommen.

C/T-Werte nicht beim Einsetzen der antiferromagnetischen Ordnung, sondern
bei hoheren Dotierungen = > 0.1, was ebenfalls auf einen nichtkritischen Unter-
grund schlieflen ldsst [f].

Von den gemessenen Konzentrationen des Volumenausdehnungskoeffizienten
divergiert z = 0.1 am stérksten und weist auch die grofiten Absolutwerte auf.
Dies gilt auch fiir den in Abbildung B.T4] gezeigten Griineisenparameter I'. Das
bedeutet, dass sich £ = 0.1 sehr nahe an einem druckinduzierten quantenkriti-
schen Punkt befindet.

In CeCug findet man im gemessenen Temperaturbereich keinen Pha-
seniibergang. Das kritische Verhalten weicht unterhalb von 7" = 0.7 K von der
kritischen Kurve x = 0.1 ab. Im folgenden werden die einzelnen Messungen der
hier vorgelegten Arbeit diskutiert.

5.2.3 CeCu6

Da CeCug noch nicht antiferromagnetisch ordnet, erwartet man hier eine
deutlich schwichere Divergenz als in « = 0.1 und den Eintritt ins Fermi-
Fliissigkeitsverhalten bei sehr tiefen Temperaturen. Die urspriinglichen Mes-
sungen von de Visser et al. M] deuten allerdings eine vergleichsweise starke
Divergenz bis zu Temperaturen von 7" ~ 40mK an. Um diese Messungen mit
einer hoheren Auflésung zu tieferen Temperaturen zu iiberpriifen, wurden ther-
mische Ausdehnungs- und Magnetostriktionsmessungen durchgefiihrt.

Die Messungen sind in den Abbildungen BT0, B.TT] und abgebil-
det. ay /T divergiert bis zu der tiefsten gemessenen Temperatur von ~ 30 mK.
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Ahnlich wie der spezifische Wirmekoeffizient nimmt fiir T — 0 die Steigung von
ay /T ab, ohne dass der Fermi-Fliissigkeitszustand erreicht wird. Moglicherweise
liegt CeCug nahe am quantenkritischen Punkt oder es sind bereits Fluktuatio-
nen der magnetischen Ordnung bei T'= 2mK zu sehen.

5.2.4 CECU5,9A110‘1

Von allen hier gezeigten Proben liegt CeCusgAug; dem quantenkritischen
Punkt am néchsten: Deshalb soll hier das kritische Skalierungsverhalten un-
tersucht werden. Dazu betrachten wir zuerst die Beitriige der einzelnen Achsen.

Anisotropie

Abbildung[ET5l (a) zeigt die drei linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten
von CeCus.gAug.; als Funktion von x bei B = 0. Fiir einen besseren Vergleich
wurden in Abbildung ETH (b) die Werte bei T'= 100 mK auf «; /T = 107K 2
skaliert. Wahrend die Beitrige der a- und b-Achse aufeinanderfallen, weicht der
Temperaturverlauf von «./T deutlich von diesem Verhalten ab. Da die Achsen
iiber das elastische Gitter miteinander verbunden sind, kann diese Beobach-
tung nur mit mehreren Energieskalen erklirt werden, die unterschiedlich an das
Kristallgitter koppeln. Uber die Natur dieser zusitzlichen Energieskalen kann
nur spekuliert werden. Die spezifische Wérme zeigt in diesem Temperaturbe-
reich keine Abweichung vom logarithmischen Skalierungsverhalten. Dies liegt
vermutlich daran, dass in C' alle thermischen Anregungen positiv eingehen und
deshalb anisotrope Beitrége nicht aufgelost werden konnen.

Skalierungsverhalten

Das Skalierungsverhalten von «;/T passt zu keinem der fiir HMM-Theorie
berechneten ﬂﬁ] funktionalen Temperaturabhingigkeiten (siehe Tabelle BTI).
Fiir das lokale Szenario sind bisher noch keine quantitativen Voraussagen
ver6ffentlicht worden. Um die Temperaturabhéngigkeit quantitativ zu erfassen,
wird im folgenden der Temperaturverlauf mit empirischen Formeln angepasst.
Da oberhalb von T" ~ 600 mK mindestens eine weitere Energieskala gefunden
wurde, diirfte eigentlich nur fiir den Bereich T' < 600 mK eine Anpassung durch-
gefithrt werden. Da sich jedoch die Ergebnisse nur minimal unterscheiden, wurde
der Temperaturbereich von 30 mK < T < 2K gewéhlt, in dem die spezifische
Wirme logarithmisch divergiert.

Es wurden zwei Funktionen gefunden, die die Daten beschreibenm (siehe
Abbildung ET3). Die erste Funktion ist von der Form f1(T) = mq -In(T/Tp,v )?.
Fiir die linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten erhilt man fiir die a-
bzw. b-Achse Ty, = 3.3K bzw. T, = 3.9K und fiir die c-Achse Ty, = 11.6 K.
Fiir die Volumenausdehnung «y /T erhélt man eine charakteristische Tempe-
ratur Tpy = 9.2K, die in etwa dem Wert fiir die spezifische Wérme C/T =
—me - In(T/Tp) mit Ty = 6.2K entspricht ] Fiir den Griineisenparameter
I« ay/C = In*(T/Tyv)/In(T/Ty) ~ In(T/Ty) hiitte dies, da Ty ~ Tp.y ist,
eine logarithmische Divergenz zur Folge. Auch dieses Verhalten steht im Wi-
derspruch zur HMM-Theorie. Im Augenblick wird unter Theoretikern dariiber
diskutiert, ob eine solche Temperaturabhéngigkeit durch Unordnung hervorge-
rufen wird I@] oder typisch fiir einen lokalen quantenkritischen Punkt ist .
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Abbildung 5.15: (a) Lineare thermische Ausdehnungskoeffizienten o; (i = a,b
und ¢) von CeCusgAug;. (b) Die einzelnen Achsen sind bei T' = 100 mK auf
eins skaliert.
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Ein moglicher, nichtkritischer, konstanter Fermi-Fliissigkeitsbeitrag wird
in C/T mit me - In(Tp/1K) und in o, /T fiir fi(T) mit mg - In*(Tp/1K)
beriicksichtigt. Es kann jedoch nicht ausgeschlossen werden, dass es einen
nichtkritischen Beitrag gibt, der temperaturabhéngig ist. Im oben berechneten
Griineisenparameter gehen alle Beitrége ein. Da aber Ty ~ Tp v ist, divergiert
auch der kritische Beitrag zum Griineisenparameter logarithmisch.

Der zweite funktionale Zusammenhang, mit dem die Daten beschrieben
werden kénnen, ist von der Form fo(T) = a - T® + moIn(T/Tp) (siehe Ab-
bildung [ET3)). Diese Funktion liefert mit dem kleineren Chi-Quadrat die bes-
sere Anpassung. Das ist jedoch vermutlich auf die zusétzlichen Parameter
zuriickzufiihren. Fiir den Griineisenparameter ergibt sich somit eine Divergenz
die etwas stérker als logarithmisch ist. Der experimentelle Fehler in den Daten
erlaubt keine definitive Aussage, ob I' logarithmisch oder starker divergiert.

Bei der Funktion f5(7') setzt sich das Verhalten aus zwei divergierenden Bei-
triigen zusammen. An dieser Stelle kann spekuliert werden, ob dies Ahnlichkeit
zur spezifischen Wérme von YbRhySis besitzt, wo unterhalb von 7" = 0.3K
neben der logarithmischen Divergenz ein zusitzlicher Beitrag oc T~%3 gefunden
wurde ﬂmﬂ

5.2.5 CeCu5_87Auo,13

Aus Neutronenstreuexperimenten an CeCus g7Aug.13-Einkristallen ist bekannt,
dass hier der strukturelle Phaseniibergang bei Ty ke ~ 20K stattfindet @]
(vgl. Abbildung B3]). Die Messungen an CeCus g7 Aug 13 wurden durchgefiihrt,
um zu kliren, ob der strukturelle und der antiferromagnetische Ubergang bei
der gleichen Goldkonzentration verschwinden.

Das Einsetzen der magnetischen Ordnung kann am besten in «. beobachtet
werden. Abbildung [BT0] zeigt a./T von CeCus g7 Aug 13 bei verschiedenen kon-
stanten Magnetfeldern. Zum Vergleich ist ebenfalls a./T von CeCugs gAug bei
B = 0 aufgetragen. Im Nullfeld divergiert a./T bis Ths ~ 40 mK und geht dann
gegen Null. Bei B = 0.2T verschiebt sich Th; um etwa 5 mK zu tieferen Tem-
peraturen, ohne dass sich das Maximum in «, dndert. Fiir hohere Felder bleibt
das Maximum ungefihr bei der gleichen Temperatur liegen, nimmt aber stetig
ab, bis es bei B = 2.5 T verschwindet. Das scharfe Abfallen bei T3, kann nicht
dem Antiferromagnetismus zugeschrieben werden, da bereits ein Feld von 0.2 T
ausreicht, um den Magnetismus in = 0.15 zu unterdriicken. Es wére allerdings
denkbar, dass der Ubergang durch die Anomalie bei Ty, iiberdeckt wird. Die
kleine Verschiebung von Th; bei B = 0.2T koénnte damit erkldrt werden, dass
hier die antiferromagnetische Ordnung unterdriickt wird.

Dass bis zu einer tiefsten Temperatur von 7' = 40 mK weder der Ubergang
noch der Beginn des Ubergangs beobachtet wird, ist iiberraschend und hat Aus-
wirkungen auf das Phasendiagramm, welches in Abbildung BT7 (¢) dargestellt
ist. Bei & = 0.15 liegt der Ubergang mit Ty = 89 + 5mK bereits bei einer
niedrigeren Temperatur als man bei einer linearen Extrapolation nach z = 0.1
erwartet wiirde. Der Bereich, der durch die Messungen am = = 0.13-Kristall
ausgeschlossen werden kann, macht eine Extrapolation nach z = 0.1 noch un-
wahrscheinlicher. Dabei ist zu beachten, dass Fluktuationen des Ubergangs be-
reits bei hoheren Temperaturen (bis zu 120mK bei = 0.15) sichtbar sein
miissten. Vermutlich wird die T)y-Linie bei einer hoheren Goldkonzentration
zwischen x = 0.11 und 0.12 verschwinden. Die Trennung von strukturellem
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Abbildung 5.16: (a) Der lineare thermische Ausdehnungskoeffizient dividiert
durch T entlang der ¢-Achse a./T von CeCug_,Au, fir =0, 0.1, 0.13, 0.15,
0.3 und 0.5. (b) Die Abbildung zeigt den linearen thermischen Ausdehnungsko-
effizienten a,./T von CeCus gy Aug 13 fiir verschiedene Magnetfelder.
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Abbildung 5.17: (a) Postuliertes Phasendiagramm von CeCu;_,Au, nahe z =
0.1 von Garst et al. m] (b) Phasendiagramm von CeCu; —, Au, nach Pietrus et
al. I3_1|] (¢) Phasendiagramm von CeCuj_,Au, aus Messungen der thermischen
Ausdehnung (e) und spezifischen Wérme (o) m] Der Fehlerbalken fiir # =
0.15 gibt den Anfang und das Ende der Fluktuationen des Ubergangs an. Der
Fehlerbalken fiir x = 0.13 gibt den Bereich an, in dem der Phaseniibergang nicht
ausgeschlossen werden kann.
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und magnetischem Phaseniibergang konnte somit nicht mit absoluter Sicherheit
nachgewiesen werden. Weitere Messungen an Zwischendotierungen sind notig,
um diese Fragestellung zu kléren.

Das Verschwinden der magnetischen Ordnung fiir > 0.1 wurde bereits
von M. Garst IE] vermutet. Ausgangspunkt der Uberlegungen sind die Beob-
achtungen von zweidimensionalen Fluktuationen in Neutronenstreuexperimen-
ten und thermodynamischen Messungen in CeCug_,Au, m7 M] Die lineare
Abhingigkeit von T (z) kann im Rahmen der HMM-Theorie nur mit zweidi-
mensionalen Fluktuationen erklért werden m] Bis zu den tiefsten gemesse-
nen Temperaturen von 7' = 50 mK gibt es in CeCus gAug 1 keine Anzeichen fiir
dreidimensionale Fluktuationen aus der inelastischen Neutronenstreuung. Da
die Korrelationslange der Fluktuationen bei der Anndherung an den quanten-
kritischen Punkt divergiert, miissten die Kopplungen zwischen den zweidimen-
sionalen Fluktuationen bei ausreichend tiefen Temperaturen zwangslaufig stark
genug sein, um dreidimensionale Fluktuationen, analog zur dreidimensionalen
antiferromagnetischen Ordnung, zu erzeugen. Die von Garst IE] vorgeschlage-
ne Losung fiir das Problem ist, dass der quantenkritische Punkt nicht exakt bei
x = 0.1 sondern bei einer etwas hoheren Dotierung liegt, so dass sich x = 0.1
auBerhalb des dreidimensionalen quantenkritischen Bereichs befindet (sieche Ab-
bildung BT (a) und (b)). Der Verlauf von Ty (z) wiirde demnach vom linearen
Verlauf abweichen. Das Abfallen von a../T bei Ty, kann nicht auf dreidimensio-
nalen Fluktuationen zuriickgefiihrt werden, da fiir dreidimensionale Fluktuatio-
nen ein divergentes Verhalten mit /T T—1/2 yorhergesagt wurde.

Eine mogliche Erkldrung fiir das Abfallen von «./T bei Ty, wire, dass Ver-
unreinigungen im Kristall fiir ein Abschneiden der kritischen Fluktuationen bei
tiefen Temperaturen verantwortlich sind. Eine andere Moglichkeit wére, dass
es sich um Fluktuationen aufgrund der bekannten magnetischen Ordnung in
CeCug bei T' = 2mK handelt [89].

5.2.6 CeCus;Augs

In CeCus.7Aug 3 bildet sich die antiferromagnetische Ordnung bei T ~ 490 mK
aus. Die magnetische Ordnung zeigt sich am deutlichsten in dem linearen Ma-
gnetostriktionskoeffizient A, entlang der c-Achse.

In Abbildung ist A, als Funktion von B dargestellt. Neben dem kri-
tischen Feld B, ~ 1.2T des Antiferromagnetismus ist ein weiterer Ubergang
innerhalb des Bereichs der antiferromagnetischen Ordnung zu sehen. Dabei han-
delt es sich vermutlich um eine Spin-Flop-Phase. Mit zunehmender Temperatur
ist ab T = 400mK nur noch eine antiferromagnetische Phase zu sehen. Bei
T = 500 mK wird kein Magnetismus mehr beobachtet.

Die Messdaten der thermischen Ausdehnung von CeCus.7Aug 3 sind in Abbil-
dung[5:19 (a) zu sehen. Im Nullfeld setzt die magnetische Ordnung wie erwartet
bei bei Ty = 490 mK ein. Mit zunehmendem Feld sinkt T . Der in Messungen
der Magnetisierung m} und des magnetokalorischen Effekts m] beobachtete
Ubergang (AFM I- AFM II) ist in der thermischen Ausdehnung nicht direkt zu
erkennen, da er nahezu temperaturunabhiingig ist (vgl. Phasendiagramm
(b)).

Der Antiferromagnetismus ist bei B, &~ 1.2T komplett unterdriickt. Aus
diesem Grund erwartet man hier einen quantenkritischen Punkt mit entspre-
chendem Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten zu sehen. Tatséchlich ist die stérkste
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Abbildung 5.18: Linearer Magnetostriktionskoeffizient A\, von CeCus 7Aug 3.

Divergenz in avy /T bei B, zu beobachten. Mit weiter zunehmendem Feld stellt
sich wieder Fermi-Fliissigkeitsverhalten ein. Fiir B = 14 T kénnen die Daten mit
der Funktion ay (T)/T = 0.0024 - T=3 — 0.36 beschrieben werden. D.h. neben
einem Term ay /T = constant, der das Fermi-Fliissigkeitsverhalten beschreibt,
gibt es noch einen Term ay /T oc T~2 bzw. ay o« T~2. Unter der Annahme
eines konstanten Griineisenparameters, d.h. C' « «, konnte es sich somit um
den Hyperfeinbeitrag handeln.

Messungen der spezifischen Wérme m] und Neutronenstreuexperimente

| am kritischen Feld von CeCus gAug o-Kristallen zeigen ein Nicht-Fermi-
Fliissigkeitsverhalten, das mit der HMM-Theorie fiir dreidimensionale Fluk-
tuationen beschrieben werden kann. Daraus wurde geschlossen, dass sich das
Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten entlang einer quantenkritischen Linie in der
(z, B)-Ebene verdndert: von lokal-quantenkritisch fiir x = 0.1, B = 0 zu HMM-
quantenkritisch bei x = 0.2, B = B.. Um das kritische Verhalten bei B. von
CeCus.7Aug 3 zu untersuchen, wurde der Griineisenparameter mit Hilfe der in
Abbildung (a) gezeigten Messungen berechnet. In Abbildung ist der
Griineisenparameter fiir den feldabhéngigen und den druckabhéngigen quan-
tenkritischen Punkt bei B = 0 gezeigt. Als Vergleich sind in Abbildung
zusétzlich die I'-Werte von £ = 0.1 und z = 0 im Nullfeld dargetsellt. Am
quantenkritischen Punkt von x = 0.3 bei B, divergiert I" bis zu den tiefsten ge-
messenen Temperaturen. Die Divergenz ist allerdings schwécher als bei z = 0.1
im Nullfeld.
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Abbildung 5.19: (a) Thermischer Volumenausdehnungskoeffizient «y /T in ver-
schiedenen Magnetfeldern. Die schwarze durchgezogene Linie zeigt die Anpas-
sung mit der Funktion ay (T)/T = 0.0024-T~3—0.36 an die Daten bei B = 14 T.
(b) (T, B)-Phasendiagramm von CeCus 7Aug 3. B sind aus thermischen Aus-
dehnungsmessungen, A aus Magnetostriktionsmessungen, e aus Messungen des
magnetokalorischen Effekts m? und ¢ aus Suszeptibilitdtsmessungen Iﬁ] Die
offenen Symbole geben den Bereich der Fluktuationen des Phaseniibergangs an.
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Abbildung 5.20: Der Griineisenparameter I' in halblogarithmischer Auftragung
fiir den druck- (e) und feldinduzierten (o) quantenkritischen Punkt. Zum Ver-
gleich ist auch = 0 im Nullfeld aufgetragen (o). Die Messungen der spezifischen
Wirme sind aus [115] und [10d] entnommen.

5.3 Magnetostriktion

Mit Hilfe von Magnetostriktionsmessungen koénnen die feld- und druck-
abhéngigen charakteristischen Energieskalen E7 eines Systems bestimmt wer-
den. An den entsprechenden charakteristischen Feldern B} oc £ éndert sich die
Magnetisierung, da fiir hohere Felder die Ausrichtung der effektiven Momente
mafigeblich durch das duflere Feld bestimmt wird. Je nach Vorzeichen der Druck-
abhéngigkeit von E7 ergibt sich daher ein positives oder negatives Extremum in
Xi o< OM/Op;|p_p~. Bei Vorliegen mehrerer druckabhéngiger Energien ist die
Magnetostriktion ejine Superposition von solchen Anomalien.

In YbRhySi; wurde unter anderem mit Magnetostriktionsmessungen eine
weitere Energieskala, die am quantenkritischen Punkt verschwindet, identifi-
ziert M] Daher wurden im Rahmen der vorliegenden Arbeit Magnetostrik-
tionsmessungen an Kristallen mit einem Goldgehalt von z = 0, 0.05 und 0.3
durchgefiihrt. Da der Beitrag der Kristallfeldaufspaltung zur thermischen Aus-
dehnung und Magnetostriktion entlang a-Achse am geringsten ist, werden im
folgenden nur Messungen dieser Achse diskutiert.

5.3.1 Messungen bei T'= 100 mK

Die Abbildung B2I] zeigen den Magnetostriktionskoeffizient A, von
CeCug_pAu, fir x = 0, 0.05, 0.1, 0.15 und 0.3. Alle Messungen zeigen
ein breites Maximum, das mit abnehmendem Goldgehalt von B ~ 1.8 T auf
3.5'T verschoben wird. Fiir z = 0.3 sind bei Feldern unterhalb dieses Maximums
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Abbildung 5.21: (a) Der Magnetostriktionskoeffizient A, von CeCug_,Au,. Die
Kurve fiir z = 0.1 wurden bei T" = 150 mK gemessen, = 0.15 bei 50 mK, die
restlichen bei 100 mK. (b) Vergroflerter Ausschnitt fir 0 < B < 3T.
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Abbildung 5.22: Phasendiagramm von CeCug_,Au, als Funktion von z und B.
Die Daten wurden auf die 7' = 0 Ebene projiziert. Die durchgezogene Linien
sind Hilfslinien zur optischen Fiihrung.

zwei kleine Peaks erkennbar, die den beiden antiferromagnetischen Phasen
zugeordnet werden koénnen. In der Probe mit dem néchstkleineren Goldgehalt
von x = 0.15 erscheint die antiferromagnetische Ordnung als kleine positive
Anomalie. Fiir x = 0.1 ist anstatt des positiven Peaks ein Minimum in A, in der
Né&he von B = 0 zu erkennen. Dieses Minimum wird mit weiter abnehmendem
x zu hoheren Feldern verschoben. Der Wechsel von einem Maximum zu
einem Minimum sowie die unterschiedliche xz-Abhéngigkeit der Position dieser
Extrema demonstrieren, dass die Anomalien fir z < 0.1 und z > 0.1 zwei
unterschiedlichen Energieskalen mit entgegengesetzten Druckabhéngigkeiten
zuzuordnen sind.

5.3.2 Diskussion der Messergebnisse

Die antiferromagnetische Phasengrenze und die Minima wurden auf die 7" = 0
Ebene projiziert und zu dem (z, B)-Phasendiagramm in der Abbildung (522 zu-
sammengefasst. Wie bereits erwéhnt, ist der exakte Verlauf der Phasengrenzlinie
fiir £ nahe x = 0.1 unbekannt. Die kritische Dotierung, bei der sich der quan-
tenkritische Punkt im Nullfeld befindet, liegt in dem Bereich 0.1 < z. < 0.13.
Wie man anhand des Phasendiagramms erkennen kann, verschwinden die Mi-
nima in unmittelbarer Nihe von x.. Das bedeutet, dass am quantenkritischen
Punkt neben dem Antiferromagnetismus mindestens eine weitere charakteris-
tische Energieskala E* = gupB* verschwindet und ungefihr mit der Lage der
Minima identifiziert werden kann. Das entspricht dem Verhalten, das man fiir
das lokale Szenario eines quantenkritischen Punkts vorausgesagt I@] und in
YbRh,Siy gefunden [103] hat.
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Die Natur der zusétzlichen Energieskala in CeCug_,Au, ist noch unklar.
Kristallfeld-Anregungen koénnen als mogliche Ursache ausgeschlossen werden,
da sich die Anregungsenergien zu den hoher gelegenen Doubletts als Funkti-
on von x nicht wesentlich d&ndern m} Ebenso sind Spin-Spin-Korrelationen
durch die RKKY-Wechselwirkung unwahrscheinlich, da diese bei der Entste-
hung des Antiferromagnetismus am stérksten sein sollten. Falls sich bei z. nicht
die magnetischen Korrelationen drastisch &ndern und eine spezielle magnetische
Wechselwirkung verschwindet, bleiben als mégliche Ursachen der Kondo-Effekt
und der strukturelle Phaseniibergang iibrig. Fiir das lokale quantenkritische Sze-
nario von Si et al. @] und Coleman et al. m} wird der Zusammenbruch des
kohérente Kondo-Zustands vorhergesagt. Moglicherweise stellt die zusétzliche
Energieskala in den Magnetostriktionsmessungen die 7*-Linie dar.

Im Unterschied zu CeCug_,Au, zeigen neuere Messungen an dotierten
YbRhsSis Kristallen, dass hier T* nahezu druckunabhingig ist Im], obwohl
man eine starke Druckabhingigkeit von T™* fiir ein Kondo-System erwarten
wiirde. Dies gab Anlass zu Spekulationen, ob die T™-Linie in YbRhySis durch
einen Zeemann-Effekt verursacht werden kann Iﬂ]

5.3.3 Temperaturabhingigkeit der zusitzlichen Energie-
skala

In Abbildung (a) sind Magnetostriktionsmessungen an CeCug bei T =
100mK und 500mK als Funktion von B aufgetragen. In der Messung bei
T = 100mK sind bei hohen Feldern Quantenoszillationen zu sehen (vgl. Ab-
bildung (b)). Da die Oszillationen bereits bei 7' = 500 mK kaum noch
zu erkennen sind, werden sie vermutlich von den schweren Quasiteilchen verur-
sacht. Quantenoszillationen lassen sich nur beobachten, wenn die Ladungstréiger
geschlossene Kreisbahnen auf den Landau-Niveaus ausfithren kénnen. Das setzt
insbesondere fiir Schwer-Fermion-Systeme grofie freie Wegldngen voraus. Die
Beobachtung der Oszillationen ldsst daher auf einen CeCug-Einkristall mit we-
nigen Verunreinigungen schlieflen.

Der Vergleich der beiden Messkurven in Abbildung 523 deutet an, dass das
Minimum in A\, und damit die zusétzliche Energieskala nahezu keine Tempera-
turabhéngigkeit aufweist.

Eine andere Moglichkeit die Temperaturabhéngigkeit zu untersuchen, ist die
Messung der thermischen Ausdehnung bei konstanten Magnetfeldern. In Abbil-
dung B24ist o, /T fiir CeCug gegen T aufgetragen. Hier zeigt sich die Anomalie
in der Magnetostriktion in einem ungewohnlichen Verhalten: Wie erwartet di-
vergiert die Nullfeldmessung. Mit zunehmendem Feld werden die a,/T-Werte
kleiner. Bei B = 2.5 T durchlduft o, (T") im Gegensatz zu allen anderen Felder
ein schwaches Minimum bei 500 mK. Bei diesem Feld wurde das Extremum bei
Aa(B) bei 100 mK beobachtet. Bei dem néchst hoheren Feld von 4T zeigt sich
wieder ein dhnlicher Temperaturverlauf wie bei B < 2T aber mit einer klei-
neren Steigung. Da ausschliellich bei B = 2T ein ungewohnliches Verhalten
gefunden wurde, bestitigen die thermischen Ausdehnungsmessungen grob die
geringe Temperaturabhéngigkeit der charakteristischen Energieskala.

Zum Schluss sei noch darauf hingewiesen, dass im Hall-Widerstand p,,(B)
mit B || ¢ fiir Proben mit z < 0.1 ein Minimum gefunden wurde, das mit
zunehmendem Goldgehalt in der Néhe von z. verschwindet @] Eine der Ma-
gnetostriktion dhnliche Anomalie wurde in CeCug in Messungen des magneto-
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Abbildung 5.23: (a) Linearer Magnetostriktionskoeffizient A\, fir 7' = 100 mK

und 500 mK. (b) A;(100mK) — A, (500mK) als Funktion von 1/B aufgetragen.
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Abbildung 5.24: Linearer thermischer Ausdehnungskoeffizient dividiert durch 7'
entlang der a-Achse o, /T von CeCug fiir verschiedene Magnetfelder.

kalorischen Effekts Im] und der Suszeptibilitidt dM/dB als Funktion von B be-
obachtet. Letztere wurde allerdings mit einem ,, metamagnetischem Ubergang*,
d.h. dem Aufbrechen magnetischer Korrelationen in Zusammenhang gebracht.

5.4 Thermokraft

Durch das im lokalen Szenario vorgeschlagene Zusammenbrechen des Kondo-
Gitters dndert sich die elektronische Struktur am quantenkritischen Punkt. Im
Gegensatz zu den bisher gezeigten thermodynamischen Messgroflen, bietet die
Thermokraft als Transportgrofle die Moglichkeit, die Entropie der freien La-
dungstréiger zu betrachten. Diese kann mit der gesamten Entropie verglichen
werden, die mit Messungen der spezifischen Wérme und thermischen Ausdeh-
nung bestimmt wurde.

5.4.1 Grundlagen
Nach M] gilt fur die T hermokraffl] S eines freien Elektronengases die Glei-

chung;:
~ 2k3 T
§=-IT - (§+g>. (5.1)

Hierbei ist e die Elementarladung, kg die Boltzmann-Konstante, Er die Fermi-
Energie und ¢ die Energieabhingigkeit der Streuzeit 7 = 79E¢. Im Fermi-

1Zur Unterscheidung von der Entropie S wird die Thermokraft mit S bezeichnet.
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Fliissigkeitsbereich erwartet man also einen konstanten Wert fiir S/7". Glei-
chung Bl kann durch die spezifische Wirme eines freien Elektronengases

2
Co = gk%TN(EF)
und unter der Annahme von ¢ = 0 ausgedriickt werden:

S = Cer/ne.

Im Fermi-Fliissigkeitsbereich misst die Thermokraft S die elektronische spe-
zifische Wérme pro Ladungstriger Iﬂ} und S/T die Entropie pro Ladungs-
trager. In diesem Fall ist der Quotient der Thermokraft und des Sommerfeld-
Koeffizienten v = C¢; /T eine dimensionslose konstante Gréfle und typischerwei-
se +1 fiir Elektronenleitung bzw. -1 fiir Locherleitung:

SN
S

q (5.2)
Dabei ist N4 die Avogadro-Konstante und e die Elementarladung. Diese Pro-
portionalitiit zwischen S/T und Cg;/T sollte, abgesehen von der antiferroma-
gnetischen Ordnung, auch im HMM-Szenario am quantenkritischen Punkt gel-
ten Im} An Cleichung [l ist zu erkennen, dass Anderungen in S /T entwe-
der durch ein Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten oder durch eine Anderung der
Fermi-Energie Fr verursacht werden kénnen @] Im Unterschied zur spezifi-
schen Wérme des gesamten Systems gehen neutrale Spinanregungen der lokali-
sierten 4 f-Momente nicht in die Thermokraft ein.

5.4.2 Bisherige Messungen

Messungen der Thermokraft S an CeCug_,Au,-Einkristallen wurden bereits in
der Diplomarbeit von J. Benz begonnen ﬂZ] Ziel dieses Teils der vorliegenden
Arbeit war die Messungen in der Nihe des kritischen Goldgehalts x = 0.1 zu
iiberpriifen und den Messbereich zu tieferen Temperaturen zu erweitern. Neben
der z = 0.1 Probe wurde ebenfalls die Thermokraft an Kristallen mit z = 0 und
z = 0.2 gemessen.

Abbildung zeigt die Thermokraft von CeCus.9Aug.1 aus dieser Arbeit
und von J. Benz. Wie zu erkennen ist, stimmen die Daten fiir die Nullfeldmessun-
gen nicht iiberein. Wenn man allerdings ein Feld von einem Tesla in c-Richtung
anlegt, so erhélt man eine gute Ubereinstimmung mit den Nullfeldmessungen
von Benz. Es ist daher anzunehmen, dass die Messungen von Benz versehentlich
bei diesem Feld durchgefithrt wurden. Dies ist plausibel, da ein Magnetfeld be-
nutzt wurde, um Flussschlduche in die supraleitenden Lotkontakte einzufrieren
und somit die thermische Ankopplung der Probe zu verbessern.

5.4.3 Messungen

Die Abbildung B27 zeigt S und S’/T von CeCug_ Au, fir z =0, 0.1 und 0.2.
Der Temperaturgradient AT wurde dabei immer in a-Richtung angelegt. Das
Vorzeichen der Thermokraft ist fiir alle drei Dotierungen im gesamten Tempera-
turbereich positiv, wie es fiir Cer basierte Schwer-Fermion-Systeme im Gegen-
satz zu Yb-Systemen erwartet wird @] Die Thermokraft S/T divergiert fiir

73



30 —— - —
x=0.1
e B=0 f
e B=1T
Benz ‘0”
. 20T ® T
X
S S
= [ 4 °®
14%) ° @
10 > 1
[ ]
[ ]
°
[ ]
0 ® . ... A A L]
0.02 0.1 1
T (K)

Abbildung 5.25: Vergleich der Thermokraft S fiir CeCug 9Aug 1 mit Messungen
von J. Benz M] Der Temperaturgradient AT wurde in a-Richtung angelegt, das
Magnetfeld in c-Richtung.
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Abbildung 5.26: Thermokraft S /T in halblogarithmischer Auftragung von x =
0.2 fiir B = 0 und 0.5 T. Das Magnetfeld wurde in ¢-Richtung angelegt.

74



30 —————n———

20

L ] °
10 8. x=0.1
... x=0.2
| oo _O¢

S (uV/K)

140 ——r ———rrrr

120

100

SIT (uVIK?)
(0]
o

%.01 0.1 1 10
T (K)

Abbildung 5.27: (a) Thermokraft S in halblogarithmischer Auftragung. (b)
Thermokraft S dividiert durch 7' in halblogarithmischer Auftragung. Die Li-
nien sind zur optischen Fiihrung.

0]



kleiner werdende Temperaturen. Am stérksten ist diese Divergenz bei x = 0.1
ausgeprigt. CeCus gAugo ordnet bei Ty = 250 mK antiferromagnetisch. Der
Phaseniibergang konnte allerdings nicht aufgelost werden. Das wurde durch ei-
ne Messung oberhalb des kritischen Feldes bei B = 0.5 T bestiitigt (vgl. Abbil-
dung B20).

Bei den Konzentrationen z = 0.1 und 0.2 ist fiir Ty ~ 100mK ein Maxi-
mum in S /T zu erkennen. Unterhalb des Maximums gehen die Werte in S /T
gegen Null. Extrapoliert man den Kurvenverlauf, so wiirde bei T' ~ 30 mK ein
Vorzeichenwechsel der Thermokraft stattfinden. Fiir CeCug ist kein Abbruch
der Divergenz bis zur kleinsten gemessenen Temperatur von 60 mK erkennbar.

5.4.4 Diskussion der Messergebnisse

Das iiberraschende an den S /T-Messungen ist das Einbrechen der Thermokraft
unterhalb von Th; ~ 100 mK fiir z = 0.1 und 0.2 und der angedeutete Vorzei-
chenwechsel. Da Ce basierte Schwer-Fermion-Systemen ein positives Vorzeichen
haben M], impliziert der Vorzeichenwechsel moglicherweise die Lokalisierung
der 4 f-Elektronen. Da somit bei tiefen Temperaturen die Fermi-Fldche nur von
den leichten Ladungstrigern gebildet wird, nimmt die Thermokraft sehr kleine
positive oder negative Werte an M]

Wegen des oben gezeigten Zusammenhangs zwischen dem elektrischen Bei-
trag zu C und S erwartet man fiir beide GroBen einen &hnlichen Verlauf, wenn
die Entropie des gesamten Systems hauptséichlich durch die freien Ladungs-
trager bestimmt wird. Zum Vergleich der beiden Groflien betrachten wir den
oben eingefithrten Quotient ¢ aus Gleichung In Abbildung ist ¢ fr
2 =0, 0.1 und 0.2 halblogarithmisch gegen T' aufgetragen. Im Bereich hoherer
Temperaturen steigt ¢ mit abnehmendem T fiir alle drei Konzentrationen an.
Dies steht im Widerspruch zu den Vorhersagen ¢ = constant der HMM-Theorie
konventioneller quantenkritischer Punkte ﬁﬂ] Bei tieferen Temperaturen wird
q fir x = 0.2 unterhalb von T ~ 250 mK, wo ¢ eine abgerundete Stufe zeigt,
nahezu konstant. Der Abfall der Thermokraft unterhalb von T,; wird durch
den Anstieg von C/T sogar etwas iiberkompensiert. Im Gegensatz dazu ist fiir
x = 0.1 der Abfall von S /T direkt in ¢ zu sehen. Unklar ist warum die Ther-
mokraft bei x = 0.1 bei Ty = 100mK einbricht. Erwarten wiirde man, dass die
4 f-Momente am kritischen Punkt, d.h. bei T = 0 lokalisieren. Uberraschend ist
auch, dass ¢ fiir CeCug zu tiefen Temperaturen ansteigt, statt in einen konstan-
ten Wert zu miinden. Zur Klarung dieser Fragen sind weitere Messungen, z.B
an Proben mit = = 0.05, erforderlich.

Die in Abbildung[F:27 dargestellten S /T-Kurven erreichen je nach Dotierung
unterschiedlich hohe Werte. Da entsprechend der Gleichung Gl die Entropie der
Ladungstriger eingeht, soll jetzt die x-Abhéngigkeit von S /T mit der von C/T
bei einer festen Temperatur verglichen werden. Hierzu wurde die Temperatur
T = 100mK 2z Ty, d.h. oberhalb des Abfalls im quantenkritischen Bereich
gewiihlt. Abbildung[F2zeigt S /T als Funktion von 2. Das Maximum der Entro-
pie der freien Ladungstrager scheint sich in der Ndhe der kritischen Dotierung bei
2 = 0.1 zu befinden. In Abbildung B29ist zusitzlich C/T gegen x aufgetragen.
Die Steigung d(C/T)/dx o< dS/dp - (dV/dp)~t - dV/dx wurde aus der thermi-
schen Ausdehnung bei T'= 100 mK abgeschétzt und ebenfalls in die Abbildung
eingetragen. Die Messungen der thermischen Ausdehnung sind konsistent zu
den spezifischen Warmemessungen. Am quantenkritischen Punkt sollte sich das
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Abbildung 5.29: Vergleich der Thermokraft S /T und des Sommerfeld-

Koeffizienten C/T als Funktion des Goldgehalts. Die Daten sind bei einer Tem-

peratur von 100 mK aufgetragen. Die thermische Ausdehnung ist als Steigung

0S5/0p griin eingezeichnet. Die Daten der spezifischen Wirme stammen aus
|. Die Thermokraft wurde durch Daten aus [] erweitert.
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Abbildung 5.30: Vergleich der Thermokraft von CeCusgAug1 (o) bei Nullfeld
mit YbRhySis bei einem Feld von B = 0 (o) bzw. 0.05T (e). Die Daten von
YbRh,Sis sind aus @] iitbernommen und mit einem Faktor -9 multipliziert.

Maximum von S, d.h. dS/dp = 0 in C/T widerspiegeln. Uberraschenderweise ist
das Entropiemaximum zu hoheren Goldgehalten nach x =~ 0.25 > z. verschoben.
Fiir die gewéhlte konstante Temperatur 7" = 100 mK sollte das Maximum bei
& ~ 0.15 liegen. Die Diskrepanz zwischen den C//T- und S/T-Daten betrifft den
antiferromagnetisch geordneten Bereich z > z. ~ 0.1, in dem die 4 f-Momente
lokalisiert sind und somit nicht mehr zur Thermokraft beitragen.

Die Verschiebung des Entropiemaximums zu hoheren Dotierungen hat sich
bereits in dem fehlenden Vorzeichenwechsel in oy /T bei & = 0.15 gezeigt. Dort
wurde iiber einen zusétzlichen Untergrund spekuliert. Die Messungen der Ther-
mokraft bestétigen diese Vermutung.

5.4.5 Vergleich mit YbRh,Si,

CeCug_,Au, und YbRhsSis sind bisher die einzigen Systeme, bei denen ein lo-
kales quantenkritisches Verhalten als wahrscheinlich angesehen wird. Die Ther-
mokraft von YbRh;Si, M] ist um eine Groéflenordnung kleiner als die von
CeCug_zAu, und hat ein negatives Vorzeichen. Dessen ungeachtet zeigen beide
Substanzen eine Divergenz in S /T fiir abnehmende Temperaturen. In beiden
Fillen fillt S /T in der antiferromagnetisch geordneten Phase bei x > 2. und
B < B, unterhalb von T); ab. Im ungeordneten Gebiet des Phasendiagramms
wird in YbRhoSis unterhalb von Tr; Fermi-Fliissigkeitsverhalten beobachtet,
d.h. S /T = constant Dabei entspricht Tr;, den bekannten Werten aus der spe-
zifischen Warme M] In CeCug reichen die tiefsten gemessenen Temperaturen
nicht aus, um den Fermi-Fliissigkeitszustand zu erreichen. Auch dies ist konsis-
tent mit Messungen der spezifischen Wérme. Vergleicht man im Nicht-Fermi-
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Fliissigkeitsbereich die absoluten Werte der beiden Verbindungen, fillt auf, dass
in YbRhSiy alle Kurven auf der Messung am kritischen Feld liegen, wéhrend in
CeCug_,Au, die Divergenz mit zunehmendem Abstand zum quantenkritischen
Punkt abgeschwicht ist.

Skaliert man die Daten am quantenkritischen Punkt, so erhédlt man erstaun-
licherweise eine gute Ubereinstimmung der Messkurven (siehe Abbildung [F30).
Die Abbruchtemperatur T, ist in CeCusgAug; und in YbRhsSis bei B =
0.05T nahezu gleich und in beiden Systemen deutet sich bei T" &~ 30mK ein
Vorzeichenwechsel an. Die Daten der Thermokraftmessungen von YbRhsSis
m] wurden mit der Theorie des lokalen quantenkritischen Punkts von I@}
verglichen. Das quantenkritische Skalierungsverhalten oberhalb von T, konn-
te quantitativ wiedergegeben und das Maximum qualitativ erklért werden. Fiir
E* wurde allerdings ein Wert von 40 mK anstatt der experimentell beobachteten
100 mK gefunden.

AbschlieBend kann gesagt werde, dass die Ubereinstimmung der Thermo-
kraftmessungen der beiden Schwer-Fermion-Systeme erstaunlich gut ist. In
Anbetracht der unterschiedlichen Kristallstrukturen und der verschiedenen
Kontrollparameter weist dies auf eine Universalitdt des lokalen Quantenpha-
seniibergangs hin.
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Kapitel 6

Zusammenfassung und
Ausblick

In dieser Arbeit wurden die Schwer-Fermion-Systeme CeColn; und
CeCug_,Au, untersucht. Das physikalische Verhalten beider Substanzen
wird durch einen druckabhéngigen quantenkritischen Punkt bestimmt. Hierzu
wurden thermische Ausdehnungs- und Magnetostriktionsmessungen benutzt,
um die Lage des quantenkritischen Punkts als Funktion von Druck p und
Magnetfeld B auszumessen und das Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten am
quantenkritischen Punkt zu analysieren.

Mittels Messungen der thermischen Ausdehnung o x —9S/9p bei verschie-
denen Magnetfeldern B konnte gezeigt werden, dass sich der quantenkriti-
sche Punkt in CeColns innerhalb der supraleitenden Phase (bei p = 0) bzw.
bei negativem Druck (bei B = B.y) befindet. Dies fiithrt zu einem (p, B)-
Phasendiagramm, in dem eine quantenkritische Linie von einer supraleitenden
Phase abgeschirmt wird.

Fiir CeColnjy ist die Natur des quantenkritischen Punkts noch ungeklért.
Handelt es sich um einen lokalen oder konventionellen quantenkritischen Punkt?
Hierfiir kann das Skalierungsverhalten am quantenkritischen Punkt hilfreich
sein. Um dies zu messen, kann CeColns mit Rh-Dotierung n&her an den quan-
tenkritischen Punkt gebracht werden. Erste Messungen an CeRhg.25Coq.75In5
wurden bereits in dieser Arbeit gezeigt. Hier stehen noch die Messungen der a-
Achse aus, um das Skalierungsverhalten und den Vorzeichenwechsel im thermi-
schen Volumenausdehnungskoeffizient am quantenkritischen Punkt zu untersu-
chen. Auch Messungen an anderen Rh-Dotierungen bieten sich an, um eventuell
den Vorzeichenwechsel als Funktion der Rh-Konzentration zu analysieren.

In CeCug_;Au,, das nicht supraleitend wird, kann der druckabhéingige quan-
tenkritische Punkt als Funktion des Gold-Gehalts bis zur tiefsten Tempera-
tur untersucht werden. Durch Messungen an einer Probe mit der Dotierung
x = 0.13 wurde das Phasendiagramm in der Néahe der kritischen Konzentration
vervollsténdigt. Dabei stellte sich heraus, dass die Phasengrenzlinie bei tiefen
Temperaturen vom linearen Verlauf abweicht.

CeCug_,Au, war die erste Substanz, bei der ein lokales quantenkritisches
Szenario vermutet wurde. Bei diesem verschwindet am quantenkritischen Punkt
eine weitere Energieskala £, z.B. der kohérente Kondo-Gitterzustand. Mit den
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hier vorgelegten Messungen wurden in thermodynamischen Messungen Indizi-
en fiir ein lokales Szenario gefunden: Das Skalierungsverhalten der einzelnen
Achsen in der thermischen Ausdehnung am quantenkritischen Punkt kann nur
durch mehrere relevante Energieskalen erklart werden. In Magnetostriktionsmes-
sungen konnte zum ersten Mal eine zusitzliche Energieskala E* = gup B*(x) als
Funktion des Magnetfeldes und der Dotierung gefunden werden, die am quan-
tenkritischen Punkt x = z. verschwindet. Fiir x > z. wurde keine B*-Linie ge-
funden, die bei B, verschwindet. Dies ist konsistent mit dem quantenkritischen
Verhalten, dass fiir x > z., wo B*(z) = 0, beim feldinduzierten Ubergang, dem
HMM-Verhalten folgt.

Fiir CeCug_,Au, wurde im Rahmen dieser Arbeit eine Anordnung fiir Ther-
mokraftmessungen bei sehr tiefen Temperaturen aufgebaut. Mit Hilfe der Ther-
mokraftmessungen kann man auf die Entropie der freien Ladungstriger schlie-
Ben. Diese zeigt ein unterschiedliches Verhalten zur Gesamtentropie des Systems.
Es muss noch geklirt werden, ob die Unterschiede charakteristisch fiir ein lokales
Szenario sind.

Mit den vorliegenden Messungen konnte zudem weder die Natur der
zusétzlichen Energieskala noch der nichtkritische Untergrund fiir x > z. geklért
werden. Um deren Eigenschaften weiter zu untersuchen sind neben zusétzlichen
Messungen an weiteren Dotierungen andere Messmethoden notwendig. Fiir die
Spin-Fluktuationen und die magnetische Ordnung bieten sich Neutronenstreu-
experimente an, wihrend Anderungen der elektronischen Struktur vermutlich
am besten mit Messungen des Hall-Effekts unter Druck in Zusammenhang mit
Messungen der Quantenoszillationen studiert werden kénnen.
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