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Kapitel 1

Einleitung

Seit einigen Jahrzehnten sind Quantenphasenübergänge Gegenstand der ak-
tuellen Forschung. Ein Quantenphasenübergang ist ein Phasenübergang zwei-
ter Ordnung bei T = 0, daher bestimmen hier im Gegensatz zu thermisch ge-
triebenen Phasenübergängen Quantenfluktuationen die Physik (kBT � hν).
Findet ein kontinuierlicher Phasenübergang am absoluten Temperaturnull-
punkt statt, so spricht man von einem quantenkritischen Punkt. Auch bei
von Null verschiedenen Temperaturen können in der Nähe eines quantenkri-
tischen Punktes ungewöhnliche physikalische Phänomene, wie zum Beispiel
unkonventionelle Supraleitung oder Nichtfermiflüssigkeitsverhalten in Metal-
len, auftreten [1, 2].
Schwerfermionsysteme stellen gute Kandidaten für metallische Systeme, die
sich in der Nähe eines quantenkritischen Punktes befinden, dar. Hier sorgt das
Wechselspiel zwischen Kondo-Effekt und RKKY-Wechselwirkung für lang-
reichweitige magnetische Ordnung oder paramagnetisches Verhalten. Wenn
diese konkurrierenden Wechselwirkungen durch einen nichtthermischen Kon-
trollparameter, wie beispielsweise Druck, Magnetfeld oder chemische Zusam-
mensetzung, beeinflusst werden können, lässt sich das System zu einem quan-
tenkritischen Punkt treiben. Ein prominentes Beispiel hierfür ist das Schwer-
fermionsystem CeCu6-xAux, das für x = 0 paramagnetisch ist und sich durch
Substitution von Kupfer durch Gold zu antiferromagnetischer Ordnung trei-
ben lässt. Hier1 konnte für x = 0.1 Quantenkritikalität durch chemische Zu-
sammensetzung und für x > 0.1 Quantenkritikalität durch hydrostatischen
Druck beobachtet werden [3].
Ein alternativer Weg zu quantenkritischem Verhalten ist geometrische Frus-
tration, die magnetische Ordnung unterdrückt und auf diese Weise ein System
zu quantenkritischem Verhalten treiben kann [4, 5, 6]. Das partiell frustrierte

1In der vorliegenden Arbeit wird der Punkt als Dezimaltrennzeichen verwendet.
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Kapitel 1: Einleitung

Kondosystem CePdAl, das in dieser Arbeit behandelt wird, ordnet unterhalb
einer Néel-Temperatur TN = 2.7K antiferromagnetisch [7]. Durch die star-
ke Kristallfeldanisotropie hat der Magnetismus Ising-Charakter [8]. CePdAl
kann durch hohe Magnetfelder, hydrostatischen Druck oder teilweise Substi-
tution von Palladium durch Nickel zu paramagnetischem Verhalten getrieben
werden. Bei einer Nickelkonzentration von x ≈ 0.14 konnte in CePd1-xNixAl
Quantenkritikalität nachgewiesen werden [9]. Damit ist CePd1-xNixAl eines
der ersten Kondo-Systeme mit geometrischer Frustration, in dem quanten-
kritisches Verhalten gefunden wurde. Von Interesse ist hier, wie sich die
Frustration auf die quantenkritischen Fluktuationen auswirkt. In [9] wurden
Anzeichen dafür gefunden, dass sich die Fluktuationen in antiferromagneti-
schen Ebenen abspielen, die von Ebenen aus frustrierten Momenten getrennt
werden. Dadurch bekommt der Quantenphasenübergang zweidimensionalen
Charakter.
In der vorliegenden Arbeit wird das Widerstandsverhalten von CePd1-xNixAl
bei tiefen Temperaturen T und in verschiedenen Magnetfeldern B untersucht
und diskutiert. Der Fokus liegt dabei auf reinem CePdAl, das bei tiefen Tem-
peraturen ein komplexes (B-T )-Phasendiagramm aufweist. Die quadratische
Temperaturabhängigkeit des spezifischen Widerstandes in Schwerfermions-
ystemen gilt als starkes Indiz für Fermiflüssigkeitsverhalten [10]. Anhand
von eventuellen Abweichungen von diesem Verhalten nahe eines quantenkri-
tischen Punktes lässt sich dieser charakterisieren. Der Koeffizient des zu T
quadratischen Widerstandsterms, der in dieser Arbeit besondere Beachtung
findet, ist ein Maß für den Streuquerschnitt der bei tiefen Temperaturen
in Schwerfermionsystemen dominierenden Elektron-Elektron-Streuung. Das
für Schwerfermionsysteme universelle Kadowaki-Woods-Verhältnis gibt Auf-
schluss über die Natur der schweren Fermionen [11].

In Kapitel 2 werden neben Grundlagen zu Schwerfermionsystemen die Beiträ-
ge zum Widerstand, die in CePd1-xNixAl auftreten können, erklärt. Kapitel 3
gibt einen Überblick über bisherige Messungen an CePd1-xNixAl und daraus
gewonnene Erkenntnisse. Die experimentellen Methoden, die für die in die-
ser Arbeit diskutierten Messungen angewendet wurden, werden in Kapitel 4
erläutert. Kapitel 5 beinhaltet die Widerstandsmessungen an CePd1-xNixAl,
die im Rahmen dieser Arbeit vorgenommen wurden, und die Diskussion der
Ergebnisse, die in Kapitel 6 zusammengefasst werden.
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Kapitel 2

Allgemeine Grundlagen

Schwerfermionsysteme nennt man eine Gruppe von intermetallischen Verbin-
dungen mit 4f - oder 5f -Elementen, die sich durch eine Reihe außergewöhn-
licher Eigenschaften – beispielsweise einen hohen elektronischen Beitrag zur
spezifischen Wärme bei tiefen Temperaturen – auszeichnen. Dieses Verhalten
kann im Rahmen der Landau-Fermiflüssigkeitstheorie mit einer stark erhöh-
ten effektiven Masse der Elektronen modelliert werden.
Bei tiefen Temperaturen (im Bereich von etwa 10K) werden die physikali-
schen Eigenschaften von Schwerfermionsystemen durch die Elektronen in der
teilweise gefüllten 4f - oder 5f -Schale bestimmt. Diese wirken als lokalisierte
magnetische Momente. Die f -Elektronen können mit den Leitungselektronen
hybridisieren, wodurch die für Schwerfermionsysteme charakteristische hohe
effektive Masse der entstehenden Quasiteilchen hervorgerufen wird.

2.1 Konkurrierende Wechselwirkungen
In Metallen mit lokalisierten magnetischen Momenten konkurriert der Kondo-
Effekt mit der RKKY-Wechselwirkung. Ersterer begünstigt durch Abschir-
mung einen nicht magnetischen Zustand, während die RKKY-Wechselwirkung
magnetische Ordnung bewirkt.

2.1.1 Kondo-Effekt

1964 konnte Kondo ein schon lange experimentell bekanntes Minimum im
Temperaturverlauf des elektrischen Widerstandes einfacher Metalle, die ge-
ringe Mengen von magnetischen Verunreinigungen enthalten, erklären [12].
Kondo zeigte, dass die Streuung von Leitungselektronen an magnetischen
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Störstellen in 2. Ordnung Störungstheorie zu einem logarithmischen Anstieg
des elektrischen Widerstandes zu tiefen Temperaturen führt:

ρK ∝ − ln (T/TK) . (2.1)

Unterhalb einer charakteristischen Temperatur TK führt die Austauschwech-
selwirkung zwischen lokalisierten Elektronen und den Elektronen im Lei-
tungsband dazu, dass sich ein Kondo-Singulett aus den beiden Elektronen mit
antiparallelem Spin bildet und dadurch die Gesamtenergie abgesenkt wird.
Bei der Streuung erfahren beide beteiligten Elektronen, deren Spins zueinan-
der antiparallel stehen, einen doppelten Spin-Flip, wodurch der Spin des loka-
lisierten Momentes effektiv abgeschirmt wird. Zu tieferen Temperaturen hin
bildet sich um die magnetische Verunreinigung eine Wolke aus Leitungselek-
tronen mit Spin antiparallel zum lokalisierten Elektron, die das magnetische
Moment des Elektrons abschirmt, was einen unmagnetischen Grundzustand
begünstigt. Dabei variiert der Spin der Leitungselektronen periodisch mit
dem Abstand zum lokalisierten Moment in Analogie zu Friedel-Oszillationen
bei Potentialstreuung.
In stöchiometrischen Schwerfermionsystemen befinden sich die lokalisierten
magnetischen Momente auf periodisch angeordneten Gitterplätzen. Man
spricht in diesem Zusammenhang von einem Kondo-Gitter. Hierdurch än-
dert sich einerseits die Kondo-Temperatur gegenüber der des einzelnen Ions,
andererseits setzt unterhalb einer Kohärenztemperatur Tcoh kohärente Streu-
ung der Leitungselektronen ein. Die Wellenfunktionen der Leitungselektronen
sind dann Eigenfunktionen dieses periodischen Kondo-Gitters, was bewirkt,
dass der elektrische Widerstand mit fallender Temperatur wieder sinkt. Hier-
bei bildet sich ein schmales Band von Elektronen mit erhöhter effektiver Mas-
se. Infolgedessen haben Schwerfermionsysteme einen stark erhöhten Sommer-
feldkoeffizienten γ [13]. Dieses Band liegt energetisch an der Fermikante und
seine Breite ist etwa gegeben durch kBTK [1, 14].

2.1.2 RKKY-Wechselwirkung

Mit dem oben beschriebenen Kondo-Effekt konkurriert die RKKY-Wechsel-
wirkung. Diese wurde nach Ruderman, Kittel, Kasuya und Yosida benannt,
und beschreibt die Wechselwirkung von lokalisierten magnetischen Momen-
ten über die Spinpolarisation von Leitungselektronen. Die oben erwähnten
periodischen Oszillationen der magnetischen Momente der Leitungselektro-
nen wirken auf eine zweite magnetische Störstelle. Die RKKY-Wechselwirkung
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Kapitel 2.1: Konkurrierende Wechselwirkungen

r

F
(r
)

Abbildung 2.1: Stärke der RKKY-Wech-
selwirkung als Funktion des Abstandes
(nach [15]).

variiert daher periodisch mit dem Abstand unter Vorzeichenwechsel. Bei hin-
reichend großen Abständen (r � k−1

F ) verhält sie sich wie

JRKKY ∝
cos(2kFr)

r3 (2.2)

(siehe Abb. 2.1) mit dem Fermivektor kF und dem Abstand zum lokalisier-
ten Moment r [15]. Wenn periodisch angeordnete lokalisierte magnetische
Momente über die RKKY-Wechselwirkung koppeln, kann sich magnetische
Ordnung einstellen. Abhängig vom Vorzeichen der Wechselwirkung ist die
Kopplung ferromagnetisch oder antiferromagnetisch.

2.1.3 Doniach-Diagramm und Quanten-
Phasenübergang

Welche der beiden oftmals koexistierenden Wechselwirkungen das Verhalten
des Systems dominiert, hängt von der Stärke der effektiven Austauschkopp-
lung J zwischen lokalisiertem Spin und Leitungselektron ab [16]. Anhand ei-
nes eindimensionalen Spin-1/2-Systems wurde 1977 von Doniach die Konkur-
renz zwischen Kondo-Effekt und RKKY-Wechselwirkung beschrieben. Dabei
kam er zu dem Ergebnis, dass einzig von der aus dieser Konkurrenz resul-
tierenden effektiven Austauschkopplung abhängt, welchen Grundzustand ein
System annimmt. Die beiden von Doniach behandelten Energieskalen ver-
halten sich wie folgt:

WK ∝ exp
(
− 1
JN(EF)

)
(2.3)
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Kapitel 2: Allgemeine Grundlagen

und
WRKKY ∝ J2N(EF) (2.4)

mit der Zustandsdichte N(EF) der Elektronen an der Fermikante. Abbildung

J

W WRKKY ∝ J2

WK ∝ e-1/J

JC

QCP

Abbildung 2.2: Doniach-
Diagramm (nach [16]). Die
beiden relevanten Energieskalen
WK und WRKKY sind durch far-
bige Linien skizziert. Unterhalb
der schwarzen Linie überwiegt
die RKKY-Wechselwirkung.

2.2 zeigt das Diagramm, das sich aus Doniachs Berechnungen ergibt. Durch
Subtrahieren der beiden Energieskalen voneinander lässt sich der Bereich
beschreiben, in dem magnetische Ordnung stattfindet: Ist WK < WRKKY, so
befindet sich das System in einer magnetisch geordneten Phase, ist WK >
WRKKY, dann verhält es sich paramagnetisch.
Lässt sich J durch einen nichtthermischen Kontrollparameter, wie beispiels-
weise Druck, Magnetfeld oder chemische Zusammensetzung so weit verän-
dern, dass J ≈ Jc ist, legt das Doniach-Bild nahe, dass ein Phasenübergang
bei Tc = 0 stattfindet. Liegt ein kontinuierlicher Quantenphasenübergang
vor, dann spricht man von einem quantenkritischen Punkt (QCP). Da bei
T = 0 keine thermischen Fluktuationen existieren, bestimmen Quantenfluk-
tuationen das Verhalten des Systems am Phasenübergang, wodurch neuartige
physikalische Effekte wie zum Beispiel Nichtfermiflüssigkeitsverhalten oder
unkonventionelle Supraleitung in der Nähe eines QCP auftreten können.

2.2 Geometrische Frustration
Theoretische Überlegungen [4, 5, 6] weisen darauf hin, dass außer dem Kondo-
Effekt auch geometrische Frustration magnetische Ordnung derartig unter-
drücken kann, dass das System in die Nähe eines QCP getrieben wird. Geo-
metrische Frustration existiert, wenn in einem Kristall ein Konflikt zwischen
magnetischer Wechselwirkung und Kristallstruktur besteht. Abbildung 2.3
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Kapitel 2.3: Spezifischer Widerstand bei tiefen Temperaturen

AF

AF

AF

?
Abbildung 2.3: Einfaches Beispiel für
geometrische Frustration: Das magneti-
sche Moment auf dem oberen Gitter-
platz kann sich nicht gleichzeitig gemäß
der Wechselwirkung mit dem linken und
dem rechten Moment ausrichten (nach
[17]).

zeigt ein einfaches Beispiel für ein solches frustriertes System: In einem Ising-
Antiferromagnet, bei dem die magnetischen Momente auf den Ecken eines
gleichseitigen Dreiecks platziert sind, kann nicht gleichzeitig die Wechselwir-
kung zwischen allen nächsten Nachbarn befriedigt werden. In Abbildung 2.3
sind drei antiferromagnetisch gekoppelte Momente gezeigt. Die Wechselwir-
kung zwischen den beiden unteren Momenten ist berücksichtigt, sie stehen
antiparallel zueinander. Für das dritte magnetische Moment ist es unmöglich,
sich gleichzeitig zum linken und zum rechten unteren Moment antiparallel
auszurichten und so gemäß der antiferromagnetischen Wechselwirkung seine
freie Energie zu minimieren, es ist „frustriert“.
Geometrische Frustration bewirkt einen entarteten Grundzustand und er-
höhte Entropie am absoluten Temperaturnullpunkt [18, 19].

2.3 Spezifischer Widerstand bei tiefen
Temperaturen

In Abschnitt 2.1.1 wurde diskutiert, wie der Kondo-Effekt den spezifischen
Widerstand zu tiefen Temperaturen hin erhöht. Außer dem Kondo-Effekt
wirken sich bei tiefen Temperaturen noch andere physikalische Phänomene
auf den elektrischen Widerstand aus, von denen die hier relevanten im Fol-
genden kurz beschrieben werden. Diese werden insbesondere unterhalb der
Temperatur Tcoh ausschlaggebend.
Für parabolische Bänder führt die Boltzmann-Gleichung auf das gleiche Ver-
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Kapitel 2: Allgemeine Grundlagen

halten wie für freie Elektronen (Drude-Modell [20]), bei dem der elektrische
Widerstand in Abhängigkeit der Streurate formuliert werden kann:

ρ = m∗

ne2τ
. (2.5)

Hier bezeichnet m∗ die effektive Masse, n die Ladungsträgerdichte, e die
Elementarladung und τ die Relaxationszeit, die die Ladungsträger brauchen,
um in einen Gleichgewichtszustand zu relaxieren, τ−1 wird oft als die effektive
Streurate bezeichnet und kann bei Gültigkeit der Matthiessen’schen Regel als
Summe der einzelnen Streuraten ausgedrückt werden [21]:

τ−1 =
∑

τ−1
i . (2.6)

2.3.1 Spezifischer Widerstand von Antiferromagneten

Oberhalb der Néel-Temperatur TN befinden sich Antiferromagneten im pa-
ramagnetischen Zustand. Die magnetischen Momente sind im Nullfeld also
ungeordnet und wirken als Streuzentren. Unterhalb von TN setzt magneti-
sche Ordnung ein, daher erwartet man, dass der elektrische Widerstand mit
fallender Temperatur sinkt. Jedoch kommt es bei Antiferromagneten oft vor,
dass der Widerstand zunächst mit fallender Temperatur ansteigt, etwas un-
terhalb TN ein Maximum erreicht und danach wieder abfällt. Dieser Anstieg
kann so erklärt werden, dass durch die antiferromagnetische Ordnung die Ein-
heitszelle des Kristalls vergrößert wird, da zumindest zwei antiferromagne-
tisch ordnende Spins darin enthalten sein müssen. Hierdurch verkleinert sich
die magnetische Brillouinzone. An den Stellen, an denen diese magnetische
Brillouinzone die Fermifläche schneidet, bilden sich Energielücken, was den
Widerstand erhöht [22]. Ein Widerstandsmaximum bildet sich immer dann
aus, wenn der magnetische Ordnungsvektor Q kleiner ist als der doppelte
Fermivektor 2kF, wie zum Beispiel in [23] anhand des Schwerfermionsystems
CeCu6-xAux diskutiert wird. Aus Impulserhaltungsgründen kann nur dann
Streuung der Leitungselektronen an magnetischen Anregungen stattfinden.
Ist dies nicht der Fall, gleicht der Verlauf des elektrischen Widerstandes für
einen Antiferromagneten in etwa dem eines Ferromagneten, wo einsetzende
Spinordnung unterhalb von Tc für einen Abfall im elektrischen Widerstand
sorgt.
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Kapitel 2.3: Spezifischer Widerstand bei tiefen Temperaturen

Magnetowiderstand

Ausgehend von der Kubo-Formel fanden Yamada und Takada für Antifer-
romagneten folgende Abhängigkeiten des elektrischen Widerstands vom Ma-
gnetfeld (nach [24]):

ρ(B) ∝ B2 (2.7)

für µBBc1 � kBT � kBTN und

ρ(B) ∝
(

cosh(µBB

kBT
)− 1

)
+ B

Bc1
sinh

(
µBB

kBT

)
(2.8)

für kBTN, µB (Bc1 −B)� kBT . Hier steht Bc1 für das Feld, an dem ein Spin-
Flop-Übergang stattfindet, kB für die Boltzmannkonstante und µB für das
Bohr’sche Magneton. Beide Abhängigkeiten gelten nur für den Fall, dass das
Magnetfeld in Richtung der magnetisch leichten Achse angelegt wird. Die
Herleitung für diese Ausdrücke sowie Abhängigkeiten für ein Feld senkrecht
zur magnetisch leichten Achse sind in [24] zu finden.

2.3.2 Spezifischer Widerstand von
Schwerfermionsystemen

Bei tiefen Temperaturen verhält sich der spezifische Widerstand von Schwer-
fermionsystemen wie

ρ(T ) = ρ0 + AT 2 (2.9)

mit dem temperaturunabhängigen Restwiderstand ρ0 und dem Koeffizienten
A. Die quadratische Abhängigkeit rührt von Elektron-Elektron-Streuung her
und ist prinzipiell auch in normalen Metallen vorhanden. Dort ist sie jedoch
nur selten zu beobachten, da das Pauliprinzip verhindert, dass der Groß-
teil der Elektronen an den Streuprozessen teilnehmen kann. Die Elektron-
Elektron-Streuung ist in gewöhnlichen Metallen um den Faktor (T/TF)2 re-
duziert. Aufgrund der hohen Zustandsdichte an der Fermikante ist sie in
Schwerfermionsystemen jedoch von Bedeutung. Hier ist nicht TF sondern TK
die relevante Energieskala. Der Koeffizient A repräsentiert einen Mittelwert
über das Quadrat der Streuamplituden an der Fermikante, welche im Allge-
meinen richtungsabhängig sind und von der Bandstruktur abhängen [1].

2.3.3 Kadowaki-Woods-Verhältnis
Da der Koeffizient des quadratischen Widerstandsterms sich verhält wie A ∝
N(EF)2 und der Sommerfeldkoeffizient der spezifischen Wärme wie γ ∝

9



Kapitel 2: Allgemeine Grundlagen

N(EF), ist der Quotient A/γ2, der als das Kadowaki-Woods-Verhältnis be-
kannt ist, näherungsweise materialunabhängig [1]. Dies ist für viele Schwer-
fermionsysteme der Fall, wie in [25] erstmals beobachtet wurde. Dort wurde
folgender Wert für das Kadowaki-Woods-Verhältnis gefunden:

A

γ2 ' 10µΩcm ·mol2K2/J2. (2.10)

Abweichungen von diesem universellen Wert können Auskunft über die Na-
tur der Quasiteilchen geben [11]. Das Kadowaki-Woods-Verhältnis ist gra-
phisch in Abbildung 2.4 gezeigt. Hier sind die A-Koeffizienten verschiedener

101 102 103 104

γ [mJ/molK2]

10-2

100

102

A
[µ
Ω
cm
/K
2 ]

CeSn3

UGa3
UIn3

CePd3

UPt2
UPt
UAl2
USn3

CeB6

UPt3

CeCu2Si2
CeCu6

CeAl3
UBe13

Abbildung 2.4: Widerstandskoeffizient
A über den Sommerfeldkoeffizienten γ
doppelt logarithmisch aufgetragen. Die
Gerade illustriert das Kadowaki-Woods-
Verhältnis (nach [25]).

Schwerfermionsysteme über deren Sommerfeldkoeffizienten doppelt logarith-
misch aufgetragen. Die Steigung der Geraden ist 2.
Ein vereinheitlichtes Kadowaki-Woods-Verhältnis wurde in [26] mit dem Aus-
druck

Afdx (n)
γ2 = 81

4π~k2
Be2 (2.11)

berechnet. Dabei ist fdx (n) ≡ nN(EF)2〈v2
0x〉ξ2 mit der nicht durch Wech-

selwirkungen renormierten Zustandsdichte an der Fermikante N(EF). 〈v2
0x〉

bezeichnet den über die Fermifläche integrierten Mittelwert der Geschwindig-
keit in x-Richtung und ξ ≈ 1. Das Kadowaki-Woods-Verhältnis ist also nicht
universell, vielmehr müssen Anisotropie und Dimensionalität des Systems
berücksichtigt werden.
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Kapitel 3

Grundlagen zu CePdAl

In Abschnitt 2.3 wurde die Möglichkeit beschrieben, dass Frustration ein ma-
gnetisch ordnendes System zu einem quantenkritischen Punkt treibt. CePdAl
ist ein partiell frustriertes Schwerfermionsystem, das unterhalb einer Néel-
Temperatur von 2.7K teilweise antiferromagnetisch ordnet [7]. Ein Drittel
der magnetischen Cer-Momente bleibt jedoch bis zu tiefsten Temperaturen
ungeordnet, wie 2008 in 27Al-NMR-Experimenten von Oyamada et al. ge-
zeigt wurde [27]. CePdAl hat eine Kondotemperatur von etwa TK ≈ 5K [28].
Die starken Kristallfeldeffekte in CePdAl bewirken einen Ising-Charakter der
magnetischen Momente [8].
Die Frage ist, wie sich diese partielle Frustration auf den Quantenphasen-
übergang auswirkt, der in diesem System durch hydrostatischen Druck [28]
oder Substitution von Palladium durch Nickel [29, 30] erreicht werden kann.

3.1 Magnetische Struktur von CePdAl

CePdAl-Kristalle nehmen die hexagonale ZrNiAl-Struktur an1 [32]. Die Cer-
Ionen in der (ab)-Ebene, welche senkrecht zur magnetisch leichten c-Achse
steht, sind dabei auf einem verzerrten Kagomé-Gitter angeordnet. Die ma-
gnetischen Momente der Cer-Ionen in der ab-Ebene bilden ferromagnetische
Ketten, die miteinander antiferromagnetisch koppeln und durch geometrisch
frustrierte Ketten voneinander getrennt sind (s. Abb. 3.1). Die in der Abbil-
dung dargestellte Konfiguration ist das Ergebnis einer Molekularfeldrechnung

1Durch Tempern lässt sich auch eine orthorhombische Phase züchten [31], die in dieser
Arbeit nicht untersucht wird.
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Magnetic structure of CePdAl
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Abbildung 3.1: Kristallstruktur von CePdAl, verzerrtes Kagomé-Gitter der Cer-
Ionen und nicht verzerrtes Kagomé-Gitter. (Bilder von V. Fritsch)

von Núñez-Regueiro et al. auf der Basis von Neutronenstreuexperimenten von
Dönni et al. [33] mit

H =
∑

i

∆i (T ) |µi|2 −
1
2
∑
i 6=j

Jij ~µi · ~µj (3.1)

als Hamilton-Operator, der das System der Cer-Momente beschreibt. Dabei
ist ∆i (T ) die lokale Kondo-Kopplung auf den Gitterplätzen i, J steht für
die Austauschwechselwirkung und µ für die magnetischen Momente. Für die
Austauschwechselwirkung zwischen nächsten Nachbarn J1 > 0 wurde fer-
romagnetische Kopplung angesetzt, zwischen übernächsten Nachbarn (J2)
wirkt antiferromagnetische Kopplung [34].
Das Modell ist kompatibel mit den Beobachtungen von Dönni et al. [33],
macht jedoch keine Aussage über die dort gefundene Ordnung in c-Richtung.
Die Neutronenstreuexperimente in [33] ergaben bei T = 1.5K an CePdAl
einen inkommensurablen magnetischen Ordnungsvektor k = [1/2, 0, τ ] mit
τ ≈ 0.35. Erklärt werden kann diese Beobachtung mit der in [34] beschrie-
benen Ordnung in der ab-Ebene und einem magnetischen Moment, das, wie
in Abbildung 3.2 dargestellt, in c-Richtung sinusförmig moduliert ist.

3.2 Quantenphasenübergang in CePd1-xNixAl
Die Néel-Temperatur in CePdAl kann zu T = 0 unterdrückt werden. Dies
kann – wie oben erwähnt – entweder durch hydrostatischen Druck gesche-
hen [28] oder durch chemischen Druck, der durch teilweise Substitution von
Palladium durch Nickel ausgeübt wird [29]. Im Detail wurde dies in [9] an
polykristallinem CePd1-xNixAl untersucht. Dort wurde die spezifische Wär-
me der Substitutionsreihe CePd1-xNixAl gemessen (s. Abb.3.3). Quantenkri-
tisches Verhalten wurde am Kristall mit der Ni-Konzentration x = 14.4%
beobachtet. Die Unterdrückung der antiferromagnetischen Ordnung wurde

12



Kapitel 3.2: Quantenphasenübergang in CePd1-xNixAlMagnetic structure of CePdAl
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planes V. Fritsch et al., Phys. Rev. B 89, 054416 (2014)
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Abbildung 3.2: Magnetische Struktur von CePdAl: Die Cer-Momente bilden ferro-
magnetische Ketten in der ab-Ebene, die untereinander antiferromagnetisch kop-
peln. Die gelb angedeuteten antiferromagnetischen Zickzack-Ebenen sind durch
Ebenen aus frustrierten Cer-Momenten voneinander getrennt. (aus [35] mit Er-
laubnis von Springer, vgl. [9])

��� � �
�

�

�

�

� � ���	

� � �����
� � �����
� � �����

� � �
� � ����
� � �����
� � �����

� ��

�
��
�
��
��
�
� �

�� ������������

Abbildung 3.3: Spezifische
Wärme der Substitutionsrei-
he CePd1-xNixAl [30]: Die
Néel-Temperatur wird durch
teilweise Substitution von Pd
durch Ni zu T = 0 unterdrückt.

bereits in früheren Messungen beobachtet, ohne dass explizit ein QCP identi-
fiziert wurde [30]. Die spezifische Wärme der quantenkritischen Konzentrati-
on verhält sich wie C/T ∝ log (T0/T ), was nach den Berechnungen von Hertz,
Millis und Moriya (HMM), die als Standardtheorie für quantenkritisches Ver-
halten gelten, mit zweidimensionalen Quantenfluktuationen in CePd1-xNixAl
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Kapitel 3: Grundlagen zu CePdAl

kompatibel ist [36, 37, 38]. Anzeichen für zweidimensionale Fluktuationen
in CePdAl wurden auch schon von Goto et al. beobachtet, wenn man TN
durch hydrostatischen Druck zu T = 0K treibt [28]. Die Ursache für dieses
zweidimensionale Verhalten könnte in den Ebenen frustrierter Cer-Momente
liegen, die jeweils zwischen zwei antiferromagnetischen Ebenen sind [9].
Die spezifische Wärme des magnetischen Anteils von reinem CePdAl folgt
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Abbildung 3.4: Spezifische Wär-
me der magnetischen Momente
von CePd1-xNixAl-Einkristallen
(nach [39]). Die kritische Kon-
zentration von x = 14% wur-
de bestätigt, die leichte Abwei-
chung vom − ln(T )-Verhalten in
der x = 0.14-Kurve bedarf wei-
terer Untersuchungen.

bei tiefen Temperaturen der Funktion [40]

C = γT + βT 2 · exp
(
− ∆
kBT

)
. (3.2)

Abbildung 3.5 stellt dieses Verhalten dar. Die T 2-Abhängigkeit ist charak-
teristisch für antiferromagnetische Magnonen in zwei Dimensionen mit li-
nearer Dispersion und bestätigt das Bild von antiferromagnetischen Ebenen,
die durch Ebenen aus frustrierten magnetischen Momenten voneinander ge-
trennt werden. ∆ bezeichnet dabei eine Energielücke im Magnonenspektrum
mit ∆/kB ≈ 920mK, die aufgrund der Ising-artigen Anisotropie des Systems
zu erwarten ist.

3.3 Phasendiagramm von CePdAl
Anhand von Messungen des thermischen Ausdehnungskoeffizienten α und der
Magnetostriktion λ wurde von K. Grube et al. das (B,T )-Phasendiagramm

14
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Abbildung 3.5: Spezifische
Wärme C4f der magnetischen
Momente von einkristallinem
CePdAl. Die Kurve folgt der im
Text beschriebenen Funktion.
(nach [40])
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Abbildung 3.6: (B,T )-Phasendiagramm von CePdAl [41]. Im Magnetfeld durch-
läuft CePdAl bei tiefen Temperaturen zwei metamagnetische Übergänge.

von CePdAl ausgemessen und aufgestellt. Dieses ist in Abbildung 3.6 zu
sehen. Das Phasendiagramm ist konsistent mit früheren Messungen der spe-
zifischen Wärme [42]. Unterhalb von T ≈ 1K sind drei geordnete Phasen zu
erkennen, die mit AF-I, AF-II und AF-III bezeichnet werden. Während die
AF-I-Phase die in 3.1 beschriebene Struktur zeigt, ist über die AF-II-Phase
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und die AF-III-Phase weniger bekannt. Bei tiefen Temperaturen T ≤ 500mK
liegen die metamagnetischen Übergänge bei Bc1 = 3.23T und Bc2 = 3.42T;
der Übergang in die paramagnetische Phase PM erfolgt bei Bc3 = 4.05T [41].
Auf die Existenz dieser drei Phasen wurde schon früher von Hane et al. aus
Magnetisierungsmessungen bei T = 0.51K geschlossen [43].
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Experimentelle Details

Um die für die Experimente nötigen tiefen Temperaturen zu erzeugen, wurde
ein 3He-4He-Mischungskryostat vom Typ Oxford Kelvinox TLM verwendet.
Dieser verfügt über eine Kühlleistung von etwa 400µW bei einer Tempera-
tur von 100mK. Bei T = 80mK beträgt die Kühlleistung noch 250µW [44].
Die spezifizierte Endtemperatur von 30mK [44] wurde in den hier vorgestell-
ten Experimenten nicht erreicht. Stattdessen stellte sich reproduzierbar eine
Endtemperatur von etwa 50mK ein. Ein kleines Wärmeleck – beispielsweise
durch die Verdrahtung – oder ein nicht ganz optimales Mischungsverhältnis
von 3He zu 4He sind die wahrscheinlichsten Ursachen hierfür. Beim Oxford
TLM wird die Probe über eine evakuierbare Gasschleuse in die Mischkam-
mer des Kryostaten eingebaut. Der Mischkryostat kann bei diesem Vorgang
schon auf eine Temperatur von T ≈ 1.5K abgekühlt sein, was einen Proben-
wechsel innerhalb von einem Tag erlaubt. Die Probe befindet sich auf einem
Probenhalter aus Kupfer, der am Ende eines etwa 2.5m langen Probenstabes
aus Edelstahl angebracht wird. Da sich während der Experimente die Probe
direkt in der Mischkammer in flüssiger 3He-4He-Mischung befindet, ist gute
thermische Ankopplung an das Wärmebad gewährleistet. Dies macht einen
vergleichsweise hohen Messstrom von bis zu 1mA entsprechend einer Wär-
meleistung von etwa 10 nW möglich, ohne dass die Probe durch Joule’sche
Wärme merklich aufgeheizt wird.
Der Kryostat verfügt über einen supraleitenden Magneten, der bei Helium-
temperatur ein maximales Magnetfeld von B = 9T und bei Verwendung
einer im Kryostaten ebenfalls installierten Lambdastufe ein maximales Ma-
gnetfeld von B = 11T erzeugen kann [44]. Da jedoch in einem Testlauf
bei 8.5T ein Quench erfolgte, wurde auf Messungen bei höheren Feldern als
B = 7T verzichtet. Der Magnet ist an eine Oxford IPS 120-10 Stromver-
sorgung angeschlossen, die einen maximalen Strom von I = 120A bei einer
maximalen Spannung von U = 10V liefern kann [45].
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Die Temperaturmessung erfolgte mit einem in Heidelberg kalibrierten Ruthe-
niumoxid-Widerstandsthermometer, das auf geringe Magnetfeldabhängigkeit
überprüft worden war. Der Messfehler der Temperatur war kleiner als 1% bei
einem maximalen Magnetfeld von 7T und einer Temperatur von 130mK. Das
Widerstandsthermometer wurde mit einer AVS-47 Widerstandsmessbrücke
der Firma RV-Elektroniikka Oy Picowatt ausgelesen. Wurde das Magnetfeld
bei konstanter Temperatur variiert, wurde die Temperatur mit einem TS-530
A Temperaturcontroller der Firma RV-Elektroniikka Oy Picowatt konstant
gehalten. Als Heizwiderstand diente dabei ein Dehnungsmessstreifen, der auf
dem Probenhalter aufgeklebt war.
Für die Messungen sehr kleiner Widerstände (typischerweise 1mΩ) wurden
das Erdungskonzept und die Verdrahtung überarbeitet und bei Raumtem-
peratur mit Präzisionswiderständen mit den Absolutwerten R = 5mΩ und
R = 1mΩ überprüft. Die Abweichung des gemessenen Wertes vom nominel-
len Wert der Präzisionswiderstände war nach dieser Überarbeitung etwa im
Bereich der Fertigungstoleranz der Widerstände. Am Probenstab waren An-
schlüsse zur simultanen Widerstandsmessung von zwei Proben vorhanden.
Die Widerstandsmessung erfolgte in Standard-Vierpunktanordnung mit ei-
ner LR-700 Widerstandsmessbrücke mit achtfachem Multiplexer der Firma
Linear Research. Die Messbrücke arbeitet nach dem Lock-In-Verfahren [46]
mit einer Frequenz von 16Hz.
Die Proben wurden mit 50 µm dickem Golddraht, der mit Leitsilber auf die
Probe aufgeklebt wurde, kontaktiert. Der Messstrom war, soweit nicht anders
angegeben, 1mA. Dabei wurde bei jeder neu kontaktierten Probe bei tiefs-
ter gemessener Temperatur verifiziert, dass die Probe durch den Messtrom
nicht messbar aufgeheizt wurde. Auf den Probenhalter wurden die Proben
mit Tieftemperaturkleber1 aufgeklebt, als Isolationsschicht zwischen Proben-
halter und Probe diente ein Stück Zigarettenpapier, welches mit verdünntem
Tieftemperaturkleber aufgeklebt war. Diese Konfiguration sorgt für guten
thermischen Kontakt zum Probenhalter und damit zum Thermometer [47].
Der Widerstand wurde während des Abkühlvorgangs gemessen, da dieser
wesentlich länger dauert als der Aufwärmvorgang und die Probe somit gut
thermalisiert war. Typischerweise dauerte es zehn Stunden, bis die Endtem-
peratur erreicht war. Die Messungen des Widerstandes als Funktion der Tem-
peratur erfolgten größtenteils über Nacht.
Für die Widerstandsmessung wurden zwei Messprogramme mit der graphi-
schen Programmierumgebung LabVIEW2 geschrieben. Das Programm liest
simultan den Widerstand der Proben und des Widerstandsthermometers aus

1GVL Cryoengineering 7031 Varnish
2LabVIEW ist eingetragenes Warenzeichen der National Instruments Corporation.
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und schreibt Probenwiderstand und Temperatur der Probe in eine Datei. Zu-
sätzlich wird eine Log-Datei mit allen gemessenen Temperaturen am Kryo-
staten erstellt. Die Temperatur wurde manuell durch Starten der 3He-4He-
Zirkulation variiert. Das Programm zur Messung der Magnetfeldabhängig-
keit des Widerstandes hält mit Hilfe des TS-530 A Temperaturcontrollers
die Temperatur auf einem konstanten Sollwert und fährt automatisch die zu
messenden Magnetfeldstärken an. Erfüllt die gemessene Temperatur ein vor-
gegebenes Stabilitätskriterium – beispielsweise T = 60mK± 0.5mK für 30 s
– wird der Widerstand der Probe ausgelesen. Dabei wird der Widerstand
mehrmals für jede vorgegebene Feldstärke ausgelesen, um bei der Auswer-
tung einen Mittelwert bilden zu können. Ist während einer dieser Wider-
standsmessungen das Stabilitätskriterium verletzt, erfolgt ein Abbruch, und
die Widerstandsmessung bei dieser Feldstärke wird erneut gestartet.
Die Messungen wurden an Einkristallen durchgeführt, die von Dr. V. Fritsch
nach der Czochralski-Methode gezüchtet worden waren. Die genaue Zusam-
mensetzung wurde von Dr. P. Adelmann mit Röntgendiffraktometrie ermit-
telt. Die Kristalle der reinen Probe und die CePd0.95Ni0.05Al-Kristalle hatten
ungefähre Abmessungen von 1mm×1mm×10mm, die Kristalle der 14%-
Probe hatten ebenfalls einen Querschnitt von 1mm×1mm, waren aber nur
2mm lang. Letztere stammten aus dem Halsstück der Czochralskizüchtung.
Die Kristallstücke wurden aus dem gesamten Kristall ausgesägt, orientier-
te Flächen wurden zusätzlich poliert. Die Orientierung der Kristalle wurde
von S. Woitschach, Dr. Z. Hüsges und S. Lucas in Dresden mit dem Laue-
Verfahren bestätigt.

Fehlerbetrachtung

Die Hauptursache für Ungenauigkeiten bei den in dieser Arbeit präsentierten
Widerstandsmessungen lag in der Bestimmung der Probengeometrie. Dabei
kommt die größte Messungenauigkeit durch die Breite der Leitsilbertropfen,
mit denen der Golddraht auf der Probe aufgeklebt wird, zustande. Diese liegt
bei etwa 0.5mm. Mit einer Probenlänge von 10mm ergibt sich eine Bede-
ckung der Probenoberfläche von 10% durch die beiden Spannungskontakte
und damit eine Genauigkeit der Absolutwerte des spezifischen Widerstandes
für CePdAl und CePd0.95Ni0.05Al von etwa ±10%. Wegen der deutlich kleine-
ren Kristalle liegt die Ungenauigkeit des Absolutwertes bei CePd0.86Ni0.14Al
entsprechend bei rund ±50%.
In den Abbildungen 5.1 und 5.19 werden Messungen aus verschiedenen Kryo-
staten verwendet, um kontinuierliche Kurven von tiefsten Temperaturen bis
300K zu erhalten. Da die Proben hierfür neu kontaktiert wurden, wurden
bei diesen Abbildungen jeweils die Hochtemperaturdaten um einen für den
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jeweiligen Graphen konstanten Faktor multipliziert. Diese Faktoren sind in
Tabelle 4.1 aufgelistet.

Abbildung Temperaturbereich der angepassten Daten Faktor
5.1 I ‖ c 500mK-300K 1.59
5.1 I ⊥ c 500mK-300K 0.83
5.19 I ‖ c 1.8K-300K 1.14
5.19 I ⊥ c 1.8K-300K 0.81

Tabelle 4.1: Faktoren, mit denen die Hochtemperaturdaten multipliziert wurden,
um kontinuierliche Widerstandsverläufe zu erhalten.
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Ergebnisse

Im Folgenden werden Messungen des spezifischen Widerstandes der Sub-
stitutionsreihe CePd1-xNixAl gezeigt und diskutiert. Der Schwerpunkt liegt
dabei auf reinem CePdAl, um mehr Informationen über das vielfältige (B,T )-
Phasendiagramm von CePdAl zu erhalten.

5.1 CePdAl

5.1.1 Spezifischer Widerstand
In Abbildung 5.1 ist der spezifische Widerstand ρ(T ) von CePdAl bei ver-
schiedenen Magnetfeldern B über einen Temperaturbereich von 50mK ≤
T ≤ 300K gezeigt.1 Das Magnetfeld wurde bei diesen Messungen ebenso
wie bei allen im Folgenden gezeigten Messungen an CePdAl in Richtung
der magnetisch leichten c-Achse angelegt, da in früheren Messungen, bei de-
nen das Magnetfeld senkrecht zur c-Achse angelegt wurde, nur sehr geringe
Feldabhängigkeit der Néel-Temperatur TN beobachtet wurde, was zu einer
Abschätzung des kritischen Feldes von etwa 21T für B ⊥ c führte [42]. Im
linken Teilbild verlief der Strom parallel, im rechten senkrecht2 zur magne-
tisch leichten c-Achse des Kristalls. Vergleicht man die beiden Graphen, so
erkennt man die Anisotropie im spezifischen Widerstand von CePdAl: Der
Widerstand nimmt in senkrechter Orientierung (I ⊥ c) im gesamten Tempe-
raturbereich höhere Werte an als in paralleler Orientierung (I ‖ c).

1Die Hochtemperaturmessungen (1K ≤ T ≤ 300K) wurden am Max-Planck-Institut
für Chemische Physik fester Stoffe in Dresden in einem „Physical Property Measurement
System“ (PPMS) der Firma Quantum Design, das über die 3He-Option verfügt, von S.
Woitschach und S. Lucas durchgeführt.

2Bei allen in dieser Arbeit präsentierten Messungen mit I ⊥ c verlief der Strom in der
kristallographischen [11̄0]-Richtung
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Abbildung 5.1: Spezifischer Widerstand ρ(T ) von CePdAl bei verschiedenen Ma-
gnetfeldern B ‖ c über einen Temperaturbereich von T = 300K bis zu tiefen
Temperaturen (T ≈ 50mK). Die Daten für T ≥ 1K (s. Haupttext) stammen aus
[48].

Das linke Teilbild aus Abbildung 5.1 zeigt, dass der Bereich, in dem sich der
Kondo-Effekt auf den Widerstand auswirkt, mit steigendem Magnetfeld klei-
ner wird: Die Position des Kondo-Minimums liegt in guter Näherung konstant
bei T = 30K. Jedoch setzt mit steigendem Feld bei immer höheren Tempe-
raturen kohärente Streuung ein, so dass das dadurch entstehende Maximum
zu höheren Temperaturen wandert und mit steigendem Magnetfeld flacher
wird. Die Néel-Temperatur von CePdAl sinkt mit steigendem Magnetfeld (s.
Abb. 3.6), wodurch das Kondo-Maximum und das Maximum des antiferro-
magnetischen Übergangs mit steigendem Magnetfeld separiert werden.
Anhand dieser Messdaten lässt sich auch das Restwiderstandsverhältnis

RRR = ρ(300K)/ρ(50mK) (5.1)

der Kristalle berechnen. Der recht kleine Wert von RRR = 3 im Nullfeld
legt zunächst einmal die Vermutung nahe, dass die gemessenen Kristalle von
schlechter Qualität sind. Jedoch weist die Tatsache, dass der Restwiderstand
bei B = 3T höher ist als im Nullfeld, auf eine intrinsische Ursache hierfür
hin. Es ist daher anzunehmen, dass die auch bei tiefen Temperaturen nicht
geordneten magnetischen Momente den Widerstand signifikant erhöhen. Dies
wurde auch schon in früheren Untersuchungen des spezifischen Widerstandes
von CePdAl beobachtet [49]. Werden durch ein äußeres Magnetfeld die ma-
gnetischen Momente ausgerichtet und/oder wird die Frustration geschwächt
oder aufgehoben, wie es bei den Messungen bei B = 5T und B = 7T der Fall
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ist, ergibt sich ein deutlich höheres Restwiderstandsverhältnis von RRR = 18
(B = 5T), beziehungsweise RRR = 23 (B = 7T). Es ist also von einer guten
Qualität des Kristallstücks auszugehen.
In senkrechter Orientierung beträgt das Restwiderstandsverhältnis 10 für
B = 5T. Da jedoch hier der Strom senkrecht zum angelegten Magnetfeld
verlief, werden die Ladungsträger hier im Feld zusätzlich durch Lorentzkräf-
te abgelenkt, was einen höheren Restwiderstand bewirkt. Dass beide Kris-
tallstücke im Nullfeld das gleiche Restwiderstandsverhältnis zeigen, ist ein
weiteres Indiz dafür, dass Lorentzkräfte in senkrechter Orientierung ein ge-
ringeres Restwiderstandsverhältnis bewirken.

Spezifischer Widerstand bei tiefen Temperaturen

In Abbildung 5.2 ist der spezifische elektrische Widerstand ρ(T ) bei tiefen
Temperaturen 50mK . T . 1.5K von reinem CePdAl in Abhängigkeit von
der Temperatur T bei unterschiedlichen angelegten Magnetfeldern B darge-
stellt. Der Strom war hier parallel zur magnetisch leichten c-Achse angelegt.
Aus Gründen der Übersichtlichkeit wurden die Daten für benachbarte Felder
um jeweils 10 µΩcm verschoben. Darüber hinaus wurden die Daten ausge-
dünnt, indem über ein Temperaturfenster von jeweils 10mK ein Mittelwert
gebildet wurde. Änderungen im Verlauf der Kurven, die hierdurch entstehen,
sind nicht signifikant.
Der elektrische Widerstand steigt zunächst mit steigender Temperatur an.
Bei magnetischen Feldern zwischen B = 2.0T und B = 5.0T flacht im dar-
gestellten Temperaturbereich der Verlauf des elektrischen Widerstandes zu
höheren Temperaturen hin ab. Im Bereich der Phasenübergänge zwischen
3T und 4T (s. hierzu Abb. 3.6) weist der Verlauf des elektrischen Wider-
stands von CePdAl ein Maximum auf, dessen Breite variiert. Eine mögli-
che Ursache für die unterschiedlichen Formen der Maxima in der Nähe der
Phasenübergänge ist der Winkel zwischen Phasengrenze und dem Pfad im
(B,T )-Phasendiagramm, auf dem die Phasengrenze durchlaufen wird.
In Abschnitt 2.3.1 wird beschrieben, wie durch den antiferromagnetischen
Übergang ein Maximum im spezifischen Widerstand etwas unterhalb TN auf-
tritt. In CePdAl wird dieses Maximum bei kleinen Magnetfeldern jedoch vom
Kondo-Maximum überlagert. Wie oben gezeigt (Abbildung 5.1), trennen sich
die beiden Maxima etwa ab B ≈ 3.375T.
Besonders auffällig sind die Kurven bei B = 3.375T, B = 3.4T und B =
3.5T. Hier liegen zwischen T = 0 und T ≈ 300mK die 3.4T-Kurve und
die 3.5T-Kurve in etwa aufeinander. Die 3.375T-Kurve verläuft in diesem
Bereich oberhalb der beiden anderen Kurven. Bei T = 300mK verlässt die
3.4T-Kurve die 3.5T-Kurve und läuft mit der 3.375T-Kurve zusammen, auf
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Abbildung 5.2: Tieftemperaturwiderstand von reinem CePdAl bei unterschied-
lichen Magnetfeldern B in Abhängigkeit von der Temperatur T . Der elektrische
Strom war hier parallel zur magnetisch leichten c-Achse angelegt. Die Kurven wur-
den zur jeweils darunter liegenden um 10µΩcm verschoben. Aus Darstellungsgrün-
den ist der Bereich der y-Achse im linken unteren Teilbild größer als in den übrigen
Teilbildern. In einem Bild ohne Verschiebungen verlaufen für 0 < T < 300mK die
B = 3.4T- und die B = 3.5T-Kurve und für T > 600mK die B = 3.375T- und
die B = 3.4T-Kurve deckungsgleich (vgl. Haupttext).

welche sie bei etwa 600mK trifft. Bei T = 800mK hat die 3.5T-Kurve einen
scharfen Knick und verläuft wieder deckungsgleich mit der 3.4T-Kurve in
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etwa zusammen mit der 3.375T-Kurve. Interpretiert man dies so, dass sich
unterhalb von T = 800mK CePdAl bei B = 3.375T durchweg in der AF-II-
Phase und bei B = 3.5T in der AF-III-Phase befindet (vgl. 3.6), scheint der
Phasenübergang von der AF-III-Phase in die AF-II-Phase den Widerstand
von CePdAl bei B = 3.4T im Bereich 300mK-600mK zu beeinflussen.
Die 3.5T-Kurve hat einen Knick bei T = 800mK. Dieser kommt dadurch
zustande, dass die aufeinander treffenden Phasengrenzen zwischen der AF-
II-Phase und der AF-III-Phase, der AF-II-Phase zum paramagnetischen Be-
reich sowie zwischen der AF-II-Phase und dem paramagnetischen Bereich
das Verhalten des elektrischen Widerstandes bei B = 3.5T in diesem Tem-
peraturbereich beeinflussen.
In der 4T-Kurve ist der Rest des Kondo-Maximums bei hohen Temperaturen
zu sehen. Der Widerstand fällt zu tieferen Temperaturen zunächst ab durch
Einsetzen kohärenter Streuung. Bei T = 650mK beginnt der Widerstand
aufgrund des antiferromagnetischen Übergangs wieder zu steigen, bis er bei
T = 450mK ein Maximum erreicht und weiter abfällt.
Verglichen mit dem spezifischen Widerstand aus Abbildung 5.2 ist in senk-
rechter Orientierung (I ⊥ c, Abbildung 5.3) der Absolutwert des spezifi-
schen Widerstandes höher (vgl. Abb. 5.1). Qualitativ kann man wieder einen
Anstieg zu höheren Temperaturen erkennen. Bei Magnetfeldern zwischen
B = 2T und B = 5T flacht zudem der spezifische Widerstand mit steigen-
der Temperatur ab. Im Verlauf des Widerstandes sind ebenfalls Unterschiede
zur parallelen Orientierung vorhanden. In der 4T-Kurve beginnt der Anstieg
von ρ mit fallender Temperatur bereits bei etwa 850mK. Das Maximum wird
bei 750mK erreicht. Da die Phasengrenze bei Feldern um 4T sehr steil ver-
läuft (s. Abb. 3.6), bewirken kleinste Veränderungen des magnetischen Feldes
schon merkliche Änderungen der Übergangstemperatur. Die wahrscheinlichs-
te Ursache für die Verschiebungen ist in diesem Fall eine leichte Fehlorientie-
rung des Kristallstücks, an dem die Messung aus Abbildung 5.3 vorgenom-
men wurde. Dies ist auch in den Messungen bei B = 4.03T und B = 4.05T
zu sehen. Während in paralleler Orientierung hier gar kein Phasenübergang
mehr zu beobachten ist, sind hier Phasenübergänge bei 650mK und 600mK
erkennbar. Ein weiterer Unterschied der Kurven bei 4T bis 4.05T ist, dass
hier das Maximum des antiferromagnetischen Übergangs weniger stark aus-
geprägt ist als bei der 4T-Kurve für I ‖ c. Eine mögliche Erklärung hierfür
ist, dass die Grenzen der magnetischen Brillouinzone in [11̄0]-Richtung näher
an der ursprünglichen Brillouinzone liegen als dies für die [001]-Richtung der
Fall ist. Dadurch würde die Fermifläche weniger stark verformt, und es würde
sich eine kleinere Energielücke öffnen, was in einem geringeren Anstieg des
spezifischen Widerstandes unterhalb der Néel-Temperatur resultieren würde.
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Abbildung 5.3: Spezifischer elektrischer Widerstand ρ von reinem CePdAl bei un-
terschiedlichen Magnetfeldern B in Abhängigkeit von der Temperatur T . Der elek-
trische Strom war hier senkrecht zur magnetisch leichten c-Achse angelegt. Die
Kurven wurden zur jeweils darunter liegenden um 10µΩcm verschoben. Aus Dar-
stellungsgründen ist der Bereich der y-Achse im linken unteren Teilbild größer als
in den übrigen Teilbildern.
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Quadratisches Verhalten bei tiefen Temperaturen

Abbildung 5.4 zeigt die Tieftemperaturdaten aus Abbildung 5.2 über die
quadrierte Temperatur T 2 aufgetragen. An den Tieftemperaturteil des über
T 2 aufgetragenen Widerstand wurden Geraden angepasst, deren Steigung
den Koeffizienten A des quadratischen Widerstandsterms von ρ und der y-
Achsenabschnitt den Restwiderstand ρ0 liefern.
Die Temperatur T0, bei der der spezifische Widerstand vom quadratischen
Verhalten abweicht, hängt schwach vom magnetischen Feld ab und liegt zwi-
schen etwa 400mK und 800mK. Liegt T0 in der Nähe der Néeltemperatur,
so verläuft der elektrische Widerstand oberhalb dieser Temperatur unterhalb
des quadratischen Fits, da hier der Phasenübergang den elektrischen Wider-
stand dominiert. Liegt die Néeltemperatur von CePdAl deutlich oberhalb T0,
so weicht der Widerstand zunächst nach oben vom quadratischen Fit ab, da
hier der Kondo-Effekt für das Widerstandsverhalten maßgeblich ist.
In Abbildung 5.5 ist der elektrische Widerstand senkrecht zu c über T 2 aufge-
tragen. Nicht nur der Absolutwert des Widerstandes ist in dieser Orientierung
höher, sondern auch der Koeffizient A, wie man an den größeren Steigungen
in Abbildung 5.5 gegenüber denen in Abbildung 5.4 erkennen kann. Dies be-
deutet, dass die Elektron-Elektron-Streuung senkrecht zu c gegenüber der in
c-Richtung erhöht ist.

Feldabhängigkeit des Widerstandes von CePdAl

Der magnetfeldabhängige spezifische Widerstand von CePdAl bei T = 60mK
ist in Abbildung 5.6 gezeigt. Im Bereich kleinerer Felder (B ≤ 2T) lässt sich
an den Magnetowiderstand die Funktion ρ(B) = ρ(0)(1 + a · B2) anpassen.
Der Fitparameter a ist mit 0.1T−2 für I ‖ c und 0.09T−2 für I ⊥ c in bei-
den Richtungen etwa gleich, stimmt jedoch nicht mit dem Vorfaktor aus [24]
überein. Dies spricht dafür, dass der Mechanismus, der den Magnetowider-
stand in CePdAl bestimmt, komplexer ist als der in [24] beschriebene, der
nur auf Antiferromagnetismus beruht.
Die beiden metamagnetischen Übergänge schlagen sich in einem stärkeren
Anstieg bis zum kritischen Feld Bc1 = 3.23T und einem sprunghaften Ab-
fall bei Bc2 = 3.42T im elektrischen Widerstand nieder. Am Übergang zur
paramagnetischen Phase bei Bc3 = 4.05T erfolgt ebenfalls ein steiler Ab-
fall im elektrischen Widerstand. Für I ⊥ c verschieben sich die Felder leicht
nach oben. Die kritischen Felder für I ‖ c stimmen exakt mit den aus Daten
der thermischen Ausdehnung und Magnetostriktion bestimmten [41] überein,
was die Vermutung stützt, dass die Probe, an der I ⊥ c gemessen wurde, eine
leichte Verkippung in ihrer Orientierung zum Magnetfeld hat.
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Abbildung 5.4: Daten aus Abbildung 5.2 über T 2 aufgetragen. Linien zeigen Fits an
den quadratisch verlaufenden Tieftemperaturteil der Daten. Die Kurven wurden
zur jeweils darunter liegenden um 10µΩcm verschoben. Aus Darstellungsgründen
ist der Bereich der y-Achse im linken unteren Teilbild größer als in den übrigen
Teilbildern.

In der AF-II-Phase steigt ρ mit steigendem Feld ebenfalls an. In der AF-
III-Phase schließlich, fällt der Widerstand monoton in paralleler Orientie-
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Abbildung 5.5: Daten aus Abbildung 5.3 über T 2 aufgetragen. Linien zeigen Fits an
den quadratisch verlaufenden Tieftemperaturteil der Daten. Die Kurven wurden
zur jeweils darunter liegenden um 10µΩcm verschoben. Aus Darstellungsgründen
ist der Bereich der y-Achse im linken unteren Teilbild größer als in den übrigen
Teilbildern.

rung, in senkrechter Orientierung steigt er zunächst weiter an, erreicht bei
B = 3.87T ein Maximum und fällt dann wieder ab. Auf den Phasenübergang
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Abbildung 5.6: Spezifischer elektrischer Widerstand in Abhängigkeit vom Magnet-
feld ρ(B) von reinem CePdAl bei einer Temperatur von T = 60mK. Schwarze
Symbole zeigen die Messung mit I ‖ c, rote Symbole die Messung mit I ⊥ c. Die
grünen Linien stellen B2-Fits dar.

in die paramagnetische Phase folgt ein schulterförmiger Abfall, der in paral-
leler Orientierung zwischen B = 4.09T und B = 4.38T und in senkrechter
Orientierung zwischen B = 4.16T und B = 4.48T verläuft. Der starke ne-
gative Magnetowiderstand entsteht hier vermutlich durch Ausrichtung der
in kleineren Feldern ungeordneten frustrierten magnetischen Momente im
Magnetfeld.

Einordnung ins Phasendiagramm

Abbildung 5.7 zeigt das Phasendiagramm von CePdAl (vgl. Abb. 3.6). Hier
sind farbig die Phasenübergänge, die aus den Temperatur- und Feldverläu-
fen des spezifischen Widerstandes zu entnehmen sind, eingetragen. Die dem
Verlauf des elektrischen Widerstandes entnommenen Phasenübergänge fügen
sich sehr gut ins Bild des vorhandenen Phasendiagramms ein. Insbesondere
bestätigen die Feldsweeps für I ‖ c bei konstanter Temperatur die metama-
gnetischen Übergänge bei Temperaturen unterhalb von 500mK. Für I ⊥ c
sind die Phasenübergänge wie oben beschrieben zu leicht höheren Feldern
verschoben und daher nicht eingezeichnet.
Physikalisch lassen sich die drei antiferromagnetischen Phasen so interpretie-
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Abbildung 5.7: (B − T )Phasendiagramm von CePdAl nach [41] (graue Symbole).
Die farbigen Symbole zeigen die mithilfe des spezifischen Widerstandes bestimmten
Phasenübergänge.

ren, dass in der AF-I-Phase die bei B = 0 frustrierten Cer-Momente weiterhin
nicht an der langreichweitigen antiferromagnetischen Ordnung teilnehmen,
was auch durch Neutronenstreuung bestätigt wird, und sich in den AF-II-
und AF-III-Phasen unterschiedlich an der magnetischen Ordnung beteiligen.

Koeffizient A des quadratischen Widerstands

In [26] wird für den Koeffizienten des quadratischen Widerstandsterms der
Ausdruck

A = 16nk2
B

π~e2〈v2
0x〉N(EF)2ω∗2

(5.2)

gefunden. Dabei bezeichnet n die Ladungsträgerdichte, kB die Boltzmann-
konstante, ~ das reduzierte Planck’sche Wirkungsquantum, e die Elementar-
ladung, 〈v2

0x〉 den Mittelwert der Geschwindigkeit der Elektronen über die
Fermifläche in Stromrichtung x und N(EF) die Zustandsdichte an der Fer-
mikante. Der Index 0 bei der Geschwindigkeit und der Zustandsdichte zeigt
an, dass Wechselwirkungen in diesen Größen nicht berücksichtigt wurden. ω∗
ist eine Energieskala, die die Vielteilchenkorrelationen charakterisiert und in
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die effektive Masse eingeht (vgl. [50]).
Mithilfe der linearen Fits aus Abbildung 5.4 wurde der Koeffizient des qua-
dratischen Widerstandsterms von reinem CePdAl in Abhängigkeit vom ma-
gnetischen Feld B ermittelt. Das Ergebnis ist in Abbildung 5.8 dargestellt
(rote Symbole).
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Abbildung 5.8: Quadratischer Koeffizient A des elektrischen Widerstandes von
reinem CePdAl in Abhängigkeit vom Magnetfeld. Die Koeffizienten sind Ergebnis
der linearen Fits aus Abbildung 5.4(rote Symbole) und einer Analyse von mehreren
Widerstandskurven bei konstanter Temperatur (schwarze Symbole). Der Strom
verlief hier parallel zur c-Richtung.

Um den Verlauf des Koeffizienten A in Abhängigkeit vom magnetischen Feld
B mit höherer Feldauflösung abschätzen zu können, wurde der spezifische
elektrische Widerstand ρ bei konstanten Temperaturen von T = 60mK,
200mK, 300mK, 400mK und 500mK in Abhängigkeit von B gemessen. Für
jedes Feld, bei dem gemessen wurde, wurden die Datenpunkte aus allen ge-
messenen Kurven ρT (B) mit einer Funktion ρT (B) = ρ0(B) +A(B)T 2 gefit-
tet. Der so gewonnene Kurvenverlauf ist in Abbildung 5.8 (schwarze Sterne)
gezeigt. Im Rahmen der Genauigkeit des jeweiligen Verfahrens stimmen die
Werte für die Koeffizienten sehr gut miteinander überein.
A weist um B = 3.2T und B = 4.03T zwei ausgeprägte Maxima auf, an
denen er etwa den sechsfachen Wert des Koeffizienten im Nullfeld annimmt.
Im Bereich zwischen 0T und 0.5T fällt A mit steigendem Magnetfeld leicht
ab, oberhalb von 0.5T steigt A steil an und erreicht ein Maximum bei 3.2T.
Bei Feldern oberhalb von 4.03T fällt A steil ab. Zwischen 4.25T und 4.35T
ist eine Schulter im Verlauf auszumachen, oberhalb von 4.35T fällt A weiter
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steil bis auf einen Wert, der nur etwa 1/20 des Wertes im Nullfeld beträgt,
ab.
Abbildung 5.9 zeigt den Verlauf von A in Abhängigkeit vom magnetischen
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Abbildung 5.9: Quadratischer Koeffizient A des elektrischen Widerstandes von
reinem CePdAl in Abhängigkeit vom Magnetfeld. Die Koeffizienten sind Ergebnis
der linearen Fits aus Abbildung 5.5 (rote Symbole) und einer Analyse von mehreren
Widerstandskurven bei konstanter Temperatur (schwarze Symbole). Der Strom
verlief hier senkrecht zur c-Richtung.

Feld mit Stromrichtung senkrecht zur c-Achse. Die Werte wurden analog zu
denen aus Abbildung 5.8 ermittelt. Der Absolutwert von A ist in senkrechter
Orientierung höher als in paralleler. Auch hier sind zwei Maxima im Bereich
der Felder, bei denen Phasenübergänge stattfinden, zu beobachten. Der Koef-
fizient nimmt hier wieder einen stark erhöhten Wert mit A(Bc1,3)/A(0) ≈ 10
an. Für Felder oberhalb Bc3 fällt der A-Koeffizient auch hier stark ab, verläuft
schulterförmig zwischen 4.4T und 4.45T und fällt dann wieder stark ab. Die
Schulter ist hier weniger deutlich erkennbar als in paralleler Orientierung.
Für beide Orientierungen ließ sich im paramagnetischen Bereich oberhalb von
Bc3 =4.03T keine einfache funktionelle Beschreibung finden, da bei 4.25T
beziehungsweise 4.4T eine leichte Schulter auftritt. Ein (B−Bc)−1-Verhalten,
wie es in [51] für YbRh2Si2 gefunden wurde, konnte nicht beobachtet werden.
Jedoch ist bemerkenswert, dass der Koeffizient A, der sich im Absolutwert
für die beiden untersuchten Orientierungen um einen Faktor 2 unterscheidet,
für beide Orientierungen den gleichen funktionellen Verlauf zeigt. Die Felder,
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bei denen in A Sprünge auftreten, sind identisch mit den in ρ(B) gefundenen
kritischen Feldern.

5.1.2 Kadowaki-Woods-Verhältnis von CePdAl
In Abbildung 5.10 ist der Sommerfeldkoeffizient γ von CePdAl in Abhängig-
keit vom Magnetfeld gezeigt (nach [52]). γT ist der Beitrag der Elektronen
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Abbildung 5.10: Sommerfeldkoeffi-
zient γ der spezifischenWärme von
CePdAl. γ wurde anhand der Da-
ten aus [52] ermittelt.

zur spezifischen Wärme. Mit γ ≈ 0.25 J/molK2 im Nullfeld liegt CePdAl im
unteren Bereich der Schwerfermionsysteme (vgl. Abb. 2.4). Im Magnetfeld
steigt γ mit steigender Feldstärke zunächst an, wird bei etwa 4T maximal
und fällt dann rapide ab.
In Abbildung 5.11 ist das Kadowaki-Woods-Verhältnis von CePdAl über das
Magnetfeld B aufgetragen. Der Strom war hier parallel zur c-Richtung ange-
legt. Der für Schwerfermionsysteme typische Wert [25] von

A

γ2 ≈ 10µΩcm mol2K2/J2 (5.3)

ist als gestrichelte Linie markiert. Das Kadowaki-Woods-Verhältnis hat bei
kleineren Feldern (B ≤ 3T) einen etwa 10-15-fach erhöhten, im Rahmen der
Messstreuung nahezu konstanten Wert und fällt oberhalb von 3T ab, bis es
bei B = 7T etwa den üblichen Wert erreicht. Dies lässt sich physikalisch so
erklären, dass bei 7T sich das System im paramagnetischen Zustand einer
moderat schweren Fermiflüssigkeit befindet und daher etwa den erwarteten
Wert für das Kadowaki-Woods-Verhältnis liefert. Unterhalb von 3T befindet
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Abbildung 5.11: Kadowaki-Woods-Verhältnis A/γ2 von CePdAl für I ‖ c.

sich CePdAl bei tiefen Temperaturen in der AF-I-Phase, es sind also 2/3 der
magnetischen Momente antiferromagnetisch geordnet. Der durch die geord-
neten Momente hervorgerufene Magnonenbeitrag Cm zur spezifischen Wärme
geht schneller gegen 0 als proportional zu T , daher verschwindet Cm/T für
T → 0. Ein Drittel der Ce-Momente ist jedoch frustriert und bleibt bis zu
tiefen Temperaturen hin ungeordnet [27]. Daher ist anzunehmen, dass nur
ein Drittel der Ce-Atome zur spezifischen Wärme für T → 0 und damit zu γ
im Nenner des Kadowaki-Woods-Verhältnisses beiträgt. Somit hätte CePdAl
mit γ ≈ 0.75 J/molCe(3)K2 im Nullfeld einen Sommerfeldkoeffizienten, der im
mittleren bis oberen Bereich der Schwerfermionsysteme üblichen Werte liegt.
Das Kadowaki-Woods-Verhältnis in der partiell geordneten Phase ist in Abb.
5.11 durch blaue Symbole illustriert: Hier nimmt A/γ2 nahezu den aus [25]
bekannten Wert für Schwerfermionsysteme an. Dieser Ansatz ist natürlich
nur in der AF-I-Phase sinnvoll, da in den in den Phasen bei höheren Ma-
gnetfeldern die Ce(2)-Momente auch zur magnetischen Ordnung beitragen.
Für I ⊥ c ist das Kadowaki-Woods-Verhältnis von CePdAl in Abhängigkeit
vom Magnetfeld in Abbildung 5.12 dargestellt. Bedingt durch die höheren
A-Koeffizienten in dieser Orientierung nimmt A/γ2 hier höhere Werte an.
Ursache dafür ist nach Gleichung 5.2 die Anisotropie der Fermifläche. Au-
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Abbildung 5.12: Kadowaki-Woods-Verhältnis A/γ2 von CePdAl für I ⊥ c.

ßerdem unterscheidet sich der Verlauf auch qualitativ von dem in Abbildung
5.11: Das Kadowaki-Woods-Verhältnis steigt hier unterhalb von etwa 3.2T
an, oberhalb dieses Feldes fällt es wie schon für die parallele Orientierung
stark ab. Für den anfänglichen Anstieg kommen verschiedene Ursachen in
Frage. Nimmt man hier wieder einen durch die partielle Ordnung bedingten
dreifachen Wert für γ an, ändert sich das Kadowaki-Woods-Verhältnis wie
in der Abbildung durch die blauen Symbole gezeigt. Das Kadowaki-Woods-
Verhältnis weicht dann nur noch um einen Faktor von etwa 2-4 vom Litera-
turwert ab, was nicht ungewöhnlich ist.

5.2 CePd0.95Ni0.05Al
Nickel hat einen kleineren Atomradius als Palladium. Daher kann durch teil-
weise Substitution von Palladium durch Nickel chemischer Druck auf das
CePdAl-Gitter ausgeübt werden. Hierdurch verringern sich die Gitterkon-
stanten. Folglich wird die Austauschwechselwirkung J zwischen Leitungs-
elektronen und magnetischen Momenten verstärkt, was im Doniach-Bild da-
zu führt, dass TN sinkt. In CePd0.95Ni0.05Al wird auf diese Weise die Néel-
Temperatur zu TN = 1.8K unterdrückt [53, 9].
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5.2.1 Tieftemperaturwiderstand und
Magnetowiderstand

Abbildung 5.13 zeigt den spezifischen Widerstand von CePd0.95Ni0.05Al bei
Temperaturen unterhalb 1.6K. In beiden Orientierungen ist der Absolutwert
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Abbildung 5.13: Tieftemperaturwiderstand von CePd0.95Ni0.05Al bei unterschied-
lichen Magnetfeldern B in Abhängigkeit von der Temperatur T . Im linken Teilbild
verlief der Strom parallel, im rechten senkrecht zur magnetisch leichten c-Achse.
Zur besseren Übersicht sind die Kurven um jeweils 20µΩcm zur darunter liegenden
Kurve nach oben verschoben.

des elektrischen Widerstandes höher als bei CePdAl. Dies ist dadurch be-
gründet, dass die Nickelatome als Störstellen für die Ladungsträger wirken.
Außerdem zeigt der Widerstand in diesem Bereich deutlich geringere Tem-
peraturabhängigkeit als bei reinem CePdAl, was möglicherweise ebenfalls
darauf, verbunden mit einer Abweichung von der Matthiessenschen Regel
zurückzuführen ist. Die Ni-Verunreinigungen ändern jedoch nichts an der
Anisotropie im elektrischen Widerstand. Auch für CePd0.95Ni0.05Al ist der
Widerstand in senkrechter Orientierung im Nullfeld um einen Faktor von
etwa 1.5 höher als in paralleler Orientierung. Die Phasenübergänge können
nicht direkt aus den Widerstandskurven abgelesen werden, da sie entweder
vom Kondo-Effekt überlagert sind oder TN oberhalb des gemessenen Bereichs
liegt. Jedoch ist der Einfluss der Phasenübergänge in den Kurven für Feld-
stärken bis einschließlich 3T beobachtbar.
In paralleler Orientierung sind in der Nullfeldkurve und der 1T-Kurve Anstie-
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ge zu sehen, bei Temperaturen nahe der Phasengrenze flachen die Kurven ab.
Dieses Abflachen ist möglicherweise auf Ausläufer des Maximums im Wider-
stand beim antiferromagnetischen Phasenübergang zurückzuführen. Bei einer
magnetische Feldstärke von 2T zeigt der Widerstand im gemessenen Tem-
peraturbereich ein leichtes Maximum, was vermutlich ebenfalls durch den
Phasenübergang bedingt ist. Laut Phasendiagramm (Abb. 5.17, s.u.) liegt
die Néel-Temperatur bei dieser Feldstärke bei etwa 1.3K. Die 3T-Kurve ver-
läuft im gezeigten Bereich nahezu flach. Bei näherem Hinsehen (linkes Teil-
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Abbildung 5.14: Widerstand von CePd0.95Ni0.05Al bei B = 3T in stark vergrößer-
tem Maßstab.

bild in Abb. 5.14) ist hier ein Minimum bei T = 1K und ein leichter Anstieg
zu tiefen Temperaturen hin zu beobachten. Hier liegt die Néel-Temperatur
um TN = 0.8K. Für Felder oberhalb von 3T steigen die Kurven mit stei-
gender Temperatur an und flachen für B = 3.5T und B = 4T im gezeigten
Bereich zu höheren Temperaturen hin ab. Die Ursache hierfür ist das Kondo-
Maximum, unterhalb dessen kohärente Streuung an den magnetischen Mo-
menten stattfindet.
In senkrechter Orientierung sind die Maxima in den Kurven bei 2T und 3T
nicht zu beobachten. Dies lässt sich so interpretieren, dass die Fermifläche in
dieser Orientierung die magnetische Brillouinzone nicht schneidet. Die 3T-
Kurve (rechtes Teilbild in Abb. 5.14) verläuft hier im gezeigten Temperatur-
bereich nahezu flach, erst oberhalb von 0.8K ist ein leichter Anstieg zu sehen.
Mit Ausnahme der 3T-Kurve steigen alle Kurven mit steigender Temperatur
an, bei Feldern zwischen 2T und 4T ist außerdem ein Abflachen beobacht-
bar, da der Widerstand zu höheren Temperaturen in das Kondo-Maximum
läuft.
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Quadratisches Verhalten bei tiefen Temperaturen

Wie in Abbildung 5.15 zu sehen ist, hängt die Änderung des elektrischen Wi-
derstandes von CePd0.95Ni0.05Al im unteren gemessenen Temperaturbereich
quadratisch von der Temperatur ab. Die Bereiche quadratischer Abhängig-
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Abbildung 5.15: Tieftemperaturwiderstand von CePd0.95Ni0.05Al bei unterschied-
lichen Magnetfeldern B in Abhängigkeit von der quadrierten Temperatur T 2. Im
linken Teilbild verlief der Strom parallel, im rechten senkrecht zur magnetisch
leichten c-Achse. Die Kurven wurden zur jeweils darunter liegenden um 10µΩcm
(I ‖ c) bzw. 20µΩcm (I ⊥ c) verschoben.

keit sind bei unterschiedlichen Feldstärken unterschiedlich ausgedehnt. Für
B ≤ 3T ist kein T 2-Verhalten zu beobachten. Dies ist ein Effekt, der auf die
Nähe zum Phasenübergang zurückzuführen ist. In Magnetfeldern B = 3.5T
und B = 4T ist ρ ∝ T 2 für T ≤ 0.5K. Für B = 5T und B = 7T beobachtet
man einen kleinen T 2-Term bis etwa 1K.

Feldabhängigkeit des Widerstandes

In Abbildung 5.16 ist der magnetfeldabhängige Widerstand der Legierung
CePd0.95Ni0.05Al bei einer Temperatur von 60mK gezeigt. Es sind keine
Sprünge oder Schultern im elektrischen Widerstand wie in Abb. 5.6 zu se-
hen. Im Bereich kleinerer Felder, unterhalb von etwa 2.7T, steigt ρ leicht
an, erreicht dann ein Maximum und fällt wieder ab. Der Anstieg lässt sich
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Abbildung 5.16: Spezifischer elektrischer Widerstand in Abhängigkeit vom Ma-
gnetfeld ρ(B) von CePd0.95Ni0.05Al bei einer Temperatur von T = 60mK. Schwar-
ze Symbole zeigen die Messung mit I ‖ c, rote Symbole die Messung mit I ⊥ c.
Die grünen Linien stellen den B2-Fit dar.

bis zu einem Feld von B = 1.5T auch hier gut durch die Funktion ρ(B) =
ρ(0)(1 + a · B2) beschreiben. Der Fitparameter a war für beide Richtun-
gen 0.01 1/T2, stimmte aber auch hier nicht mit dem in [24] errechneten
überein. Trotz der Unordnung, die durch Substitution von Palladium durch
Nickel entsteht, ist der elektrische Widerstand von CePd0.95Ni0.05Al unver-
ändert anisotrop. Aus ρ(B) lässt sich das kritische Feld für CePd0.95Ni0.05Al
zu Bc = 3.35T (I ‖ c), bzw. Bc = 3.55T (I ⊥ c) bestimmen3. Diese Diskre-
panz beim kritischen Feld ließe sich wieder durch eine leichte Fehlorientierung
begründen. Jedoch geben Neutronenstreuexperimente [54] Anlass zu der An-
nahme, dass die CePd0.95Ni0.05Al-Züchtung nicht homogen ist. Es ist also
möglich, dass in der (I ‖ c)-Probe eine andere Fremdphasenkonzentration ist
als in der (I ⊥ c)-Probe.

Einordnung ins Phasendiagramm

Aus den Temperaturabhängigkeiten des elektrischen Widerstands lässt sich
die Néel-Temperatur nicht ablesen. Daher ist in das Phasendiagramm in Ab-

3Hierfür wurden die Messdaten numerisch nach B abgeleitet und die Position des Ex-
tremums als Wert für das kritische Feld genommen.
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bildung 5.17 nur das aus den Feldsweeps ermittelte kritische Feld eingetragen.
Die übrigen Daten stammen aus [53]. Der gemessene Wert für Bc passt gut
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Abbildung 5.17: (B,T )-Phasendiagramm von CePd0.95Ni0.05Al. Das aus den in Ab-
bildung 5.16 gezeigten Daten ermittelte kritische Feld ist farbig in das Diagramm
eingetragen.

zu dem bisher angenommenen Phasendiagramm.

Koeffizient A des quadratischen Widerstandsterms

Aus den Widerstandskurven in Abbildung 5.15 wurde analog zu CePdAl
die Magnetfeldabhängigkeit des A-Koeffizienten ermittelt. Wie schon oben
erwähnt wurde nur für B ≥ 3.5T ein eindeutiger T 2-Beitrag beobachtet. Aus
Gründen der Vollständigkeit sind in Abbildung 5.18 auch die Steigungen der
Fitgeraden für B ≤ 3T gezeigt. Die Absolutwerte des A-Koeffizienten für
B ≥ 3.5T sind in etwa vergleichbar mit denen für reines CePdAl.

Auf eine Diskussion des Kadowaki-Woods-Verhältnisses für x = 0.05 wird
hier verzichtet, da die hierfür notwendige Messung der spezifischen Wärme
durch Dr. A. Sakai, Universität Augsburg, nur für B = 0T, 1T, 2T, 3T, 5T
und 7T durchgeführt wurde. Bei großer Streuung ergaben sich hier Mittel-
werte von A/γ2 = 12 und 30µΩcm mol2K2/J2 für I ‖ c und I ⊥ c. Die Werte
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Abbildung 5.18: A-Koeffizient von CePd0.95Ni0.05Al in Abhängigkeit vom Magnet-
feld, links für I ‖ c, rechts für I ⊥ c. Die Linien dienen der Orientierung.

liegen etwa in dem Bereich für Schwerfermionsysteme [25]. Dies weist eventu-
ell darauf hin, dass die Frustration eines Teils der Cer-Momente abgeschwächt
wird, möglicherweise durch Ni-induzierte lokale Verzerrungen.

5.3 CePd0.86Ni0.14Al
In Messungen der spezifischen Wärme wurde gefunden, dass die quantenkri-
tische Ni-Konzentration von CePd1-xNixAl etwa bei x = 0.14 liegt [9, 30].
Daher wurde der spezifische Widerstand von CePd0.86Ni0.14Al auf quanten-
kritisches Verhalten untersucht.

5.3.1 Spezifischer Widerstand

Der spezifische Widerstand von CePd0.86Ni0.14Al ist in Abbildung 5.19 dar-
gestellt. Die Tieftemperaturdaten wurden hier in einem 3He-4He-Mischkryo-
staten, bei dem sich die Proben im Vakuum befinden, gemessen, weshalb
die thermische Ankopplung deutlich schlechter war und der Messstrom auf
0.05mA reduziert werden musste. Daher war in diesen Messungen das Rau-
schen deutlich höher. Deshalb wurden die Tieftemperaturmesspunkte in gleich
große Temperatur- bzw. Magnetfeldintervalle zu einem Mittelwert zusam-
mengefasst. In Abbildung 5.19 waren diese Intervalle ∆T = 10mK breit.
Das Restwiderstandsverhältnis (RRR) bei B = 7T ist bei diesen Proben 1.6
(I ‖ c), bzw. 1.2 (I ⊥ c). Dies hat hauptsächlich die Unordnung im System,
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Abbildung 5.19: Spezifischer Widerstand ρ(T ) von CePd0.86Ni0.14Al bei verschie-
denen Magnetfeldern über einen Temperaturbereich von T = 300K bis zu tiefen
Temperaturen (T ≈ 50mK). Im linken Teilbild verlief der Strom parallel zur ma-
gnetisch leichten Achse (I ‖ c), im rechten Teilbild senkrecht (I ⊥ c).

die mit zunehmendem Nickelgehalt steigt, als Ursache. EDX-Messungen4 an
Proben aus der gleichen Züchtung ergaben jedoch, dass die CePd0.86Ni0.14Al-
Proben in der Nickelkonzentration nicht homogen sind [39]. Im Nullfeld fällt
der Widerstand für I ‖ c unterhalb der Temperatur, bei der er sein Maximum
erreicht nur wenig ab und läuft bald in einen etwa konstanten „Restwider-
stand“, der höher ist als der Widerstand bei Raumtemperatur. Dieser sinkt
monoton mit steigendem Magnetfeld von 155µΩcm auf 92 µΩcm zwischen
0T und 7T. Der Kondo-Effekt wird im Feld immer stärker unterdrückt und
das Kondo-Maximum zu höheren Temperaturen verschoben, wie es aus der
Literatur bekannt ist und für CePdAl beobachtet wird (Abbildung 5.1).
Für I ⊥ c sieht das Widerstandsverhalten deutlich anders aus. Der elektrische
Widerstand fällt zu tieferen Temperaturen durch die einsetzende kohären-
te Streuung. Der Kondo-Effekt wird in dieser Orientierung offenbar weniger
stark durch Magnetfelder unterdrückt. Erst ab einem Feld von 4T verkleinert
sich der Bereich des logarithmischen Anstiegs signifikant.

Tieftemperaturwiderstand

Der Tieftemperaturwiderstand von CePd0.86Ni0.14Al wurde eingehender un-
tersucht. Jedoch sind hier bedingt durch die experimentellen Umstände (s.o.)
die Werte stark verrauscht, weshalb die in Abbildung 5.20 präsentierten Mess-

4Energiedispersive Röntgenspektroskopie
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kurven wie oben beschrieben gemittelt wurden.
Für 0 < B < 7T steigt in paralleler Orientierung der spezifische Widerstand
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Abbildung 5.20: Tieftemperaturwiderstand ρ(T ) von CePd0.86Ni0.14Al bei verschie-
denen Magnetfeldern. Im linken Teilbild verlief der Strom parallel zur magnetisch
leichten Achse (I ‖ c), im rechten Teilbild senkrecht (I ⊥ c). Die Kurven im rechten
Teilbild wurden zur jeweils darunter liegenden Kurve um 10µΩcm verschoben.

im hier gezeigten Bereich mit steigender Temperatur an. Für I ⊥ c sind die
Kurven bei allen gezeigten Magnetfeldern monoton steigend, und es ergeben
sich kaum Änderungen in Magnetfeldern B ≤ 2T. Der Widerstand verhält
sich bis zu einem Magnetfeld von 2T in guter Näherung linear in T . Ober-
halb von 2T weicht er vom linearen Verhalten ab.
Der spezifische Widerstand im Nullfeld ist in Abbildung 5.21 vergrößert dar-
gestellt. Für I ‖ c (linkes Teilbild) steigt der Widerstand zu tiefen Tempera-
turen hin leicht an. Möglicherweise findet hier ein Übergang in die antiferro-
magnetische Phase bei etwa 0.5K statt. Dies könnte darauf hinweisen, dass
die kritische Nickelkonzentration etwas oberhalb von x = 0.14 liegt. Anderer-
seits sind Konzentrationsinhomogenitäten nicht auszuschließen. Der Anstieg
ist jedoch vergleichbar mit der Messgenauigkeit, so dass eine Klärung weite-
rer Untersuchungen bedarf.
Der Widerstand für I ⊥ c unterhalb einer Temperatur von T = 1K verläuft
linear. Das HMM-Modell sagt für den Widerstand am Quantenphasenüber-
gang eines zweidimensionalen Antiferromagneten lineare Temperaturabhän-
gigkeit, für einen dreidimensionalen Antiferromagneten T 3/2-Abhängigkeit
voraus [36, 37, 38]. Letztere kann hier ausgeschlossen werden. Daher ist die
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Abbildung 5.21: Spezifischer Widerstand von CePd0.86Ni0.14Al im Nullfeld bei tie-
fen Temperaturen. Im linken Teilbild verlief der Strom parallel zur magnetisch
leichten Achse (I ‖ c), im rechten Teilbild senkrecht (I ⊥ c).

für I ⊥ c beobachtete lineare Temperaturabhängigkeit konsistent mit dem in
[9] und [39] geschilderten Szenario von zweidimensionalen Fluktuationen im
dreidimensional ordnenden Antiferromagneten.
Abbildung 5.22 zeigt den spezifischen Widerstand von CePd0.86Ni0.14Al im
Bereich kleiner Feldstärken. Die Kurven werden für I ‖ c (linkes Teilbild) mit
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Abbildung 5.22: Lineares Verhalten für den spezifischen Widerstand von
CePd0.86Ni0.14Al . Im linken Teilbild verlief der Strom parallel zur magnetisch
leichten Achse (I ‖ c), im rechten Teilbild senkrecht (I ⊥ c). Die Kurven wurden
zur jeweils darunter liegenden um 10µΩcm verschoben. Die Pfeile markieren die
Temperaturen, unterhalb denen ρ(T ) vom linearen Verhalten abweicht.
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zunehmendem Magnetfeld steiler. Für I ⊥ c (rechtes Teilbild) verhält sich
der Widerstand für 0 ≤ B ≤ 2T bei nicht zu tiefen Temperaturen linear.
Die Steigung liegt hier bei konstant 23 µΩcm/K. Unterhalb der im rechten
Teilbild von Abbildung 5.22 durch Pfeile markierten Temperaturen weicht
ρ(T ) vom linearen Verhalten ab.
Für B > 2T ist ρ über T n mit n = 3/2 für I ‖ c und n = 2 für I ⊥ c
aufgetragen. In senkrechter Orientierung verhält sich der spezifische Wider-
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Abbildung 5.23: Spezifischer Widerstand von CePd0.86Ni0.14Al in Magnetfeldern,
in denen der Widerstand vom linearen Verhalten abweicht. Im linken Teilbild ver-
lief der Strom parallel zur magnetisch leichten Achse (I ‖ c), im rechten Teilbild
senkrecht (I ⊥ c). Die Kurven wurden zur jeweils darunter liegenden um 10µΩcm
verschoben.

stand wie man es von einer schweren Fermiflüssigkeit erwartet quadratisch.
Aus vielen anderen Beispielen ist dieser Crossover von quantenkritischem
zu Fermiflüssigkeitsverhalten bekannt. Für I ‖ c scheint die 3T-Kurve einem
T 3/2-Verhalten zu folgen, wie es im HMM-Modell für einen dreidimensionalen
Antiferromagneten am Quantenphasenübergang vorhergesagt wird. Die 4T-
Messung ist wegen des Sprungs bei etwa 0.7K nicht zuverlässig auswertbar.
In einem Feld von 7T ist für beide Stromrichtungen die Temperaturabhän-
gigkeit so gering, dass im Rahmen des Rauschens Exponenten zwischen 1 und
2 zu den Daten passen. Die Diskrepanz zwischen dem Verhalten bei I ‖ c
und I ⊥ c ist unklar.
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Feldabhängigkeit des Widerstandes

Abbildung 5.24 zeigt den spezifischen Widerstand von CePd0.86Ni0.14Al bei
einer konstanten Temperatur von T = 40mK in Abhängigkeit vom magne-
tischen Feld B. Wegen der Schwankung der Messdaten wurden in diesen
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Abbildung 5.24: Spezifischer elektrischer Widerstand in Abhängigkeit vom Ma-
gnetfeld ρ(B) von CePd0.86Ni0.14Al bei einer Temperatur von T ≈ 40mK. Schwar-
ze Symbole zeigen die Messung mit I ‖ c, rote Symbole die Messung mit I ⊥ c.

Kurven Messpunkte über ein Intervall von ∆B = 0.1T zu einem Mittelwert
zusammengefasst. Während für I ‖ c der Widerstand mit steigendem Ma-
gnetfeld monoton fällt, sinkt der Widerstand für I ⊥ c zunächst bis zu einer
Feldstärke von etwa 2T, steigt danach wieder an und erreicht ein Maximum
bei B ≈ 3T. Danach fällt er wieder ab. Der Widerstand für I ⊥ c ist deutlich
schwächer vom Magnetfeld abhängig als für I ‖ c.
Aus der Kurve für I ‖ c lässt sich ein kritisches Feld von Bc = 1.7T ableiten.
Dies fällt im Rahmen der Streuung etwa mit dem lokalen Minimum in der
Kurve für I ⊥ c bei etwa 2T zusammen. Mögliche Ursache für dieses kritische
Feld Bc ist unterhalb von Bc einsetzende kurzreichweitige Ordnung.
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Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

In der vorliegenden Arbeit wurde der spezifische elektrische Widerstand ρ
des partiell frustrierten Schwerfermionsystems CePd1-xNixAl für die Konzen-
trationen x = 0, 0.05 und 0.14 bei tiefen Temperaturen und in Magnetfeldern
bis zu 7T untersucht.
Für alle gemessenen Konzentrationen verhält sich ρ anisotrop: In Richtung
der magnetisch leichten c-Achse ist der spezifische Widerstand geringer als
senkrecht zur c-Achse.
In Messungen des Magnetowiderstands von CePdAl wurde die Existenz von
drei antiferromagnetischen Phasen von CePdAl bei tiefen Temperaturen be-
stätigt. Bei tiefen Temperaturen wurde für x = 0 Fermiflüssigkeitsverhalten
(T 2-Abhängigkeit des spezifischen Widerstandes) im gesamten Feldbereich
beobachtet. Für den Koeffizienten A des quadratischen Widerstandsterms
wurde die Magnetfeldabhängigkeit untersucht. In CePdAl wird A durch die
drei antiferromagnetischen Phasen, die in Abhängigkeit vom Magnetfeld B
auftreten, wesentlich beeinflusst. Das Kadowaki-Woods-Verhältnis (KWV)
A/γ2 von A zum Sommerfeldkoeffizienten γ der spezifischen Wärme ist in
CePdAl bei niedrigen Feldern bis etwa 3.5T stark erhöht, wenn man den
Wert von γ auf alle Cer-Atome bezieht. Berücksichtigt man, dass zwei Drittel
der Cer-Momente zur magnetischen Ordnung beitragen und zur Fermiflüs-
sigkeit nur ein Drittel beiträgt, ergibt sich etwa das für Schwerfermionsyste-
me typische KWV A/γ2 = 10µΩcm mol2K2/J2. Überraschend ist, dass bei
CePd0.95Ni0.05Al das KWV sehr klein ist. Möglicherweise wird die Frustration
durch Ni-induzierte lokale Verzerrungen geschwächt. Das Schicksal der frus-
trierten Cer-Momente bei tiefen Temperaturen ist ungeklärt. Insbesondere
ist unklar, ob sie dem Kondo-Effekt unterliegen oder – wie spekuliert wird –
eine Spinflüssigkeit, also einen ungeordneten Zustand mit starken kurzreich-
weitigen Korrelationen, ausbilden. Hierüber könnten eventuell Messungen der
thermischen Leitfähigkeit κ Aufschluss geben. Anregungen in einer Spinflüs-
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sigkeit würden zu κ beitragen, nicht aber zur Leitfähigkeit σ. Daher würde
man erwarten, dass die Lorenzzahl erhöht wird. Andererseits tragen auch
Magnonen zum Wärmetransport aber nicht zum Ladungstransport bei. Not-
wendig ist also eine detaillierte Messung der Abhängigkeit der Lorenzzahl
vom Magnetfeld und der Orientierung der Probe, um die Frage eine Spin-
flüssigkeit in CePdAl zu klären.
Am quantenkritischen Punkt ist für I ⊥ c Nichtfermiflüssigkeitsverhalten im
Nullfeld beobachtbar. Die gefundene lineare T -Abhängigkeit des elektrischen
Widerstandes ist mit zweidimensionalen antiferromagnetischen Fluktuatio-
nen in CePd0.86Ni0.14Al kompatibel.Eine lineare T -Abhängigkeit wird im
HMM-Modell für ρ(T ) bei zweidimensionalen Systemen vorausgesagt. Eine
Schlüsselrolle spielen hier die frustrierten Momente, die die antiferromagneti-
schen Ebenen, in denen die Fluktuationen stattfinden, voneinander trennen.
Im Magnetfeld geht das System nach und nach zu Fermiflüssigkeitsverhalten
über, wie von anderen bei B = 0 quantenkritischen Schwerfermionsystemen
bekannt ist. Dagegen ist der Widerstand von CePd0.86Ni0.14Al bei I ‖ c für
B = 0 nahezu temperaturunabhängig und möglicherweise von Konzentrati-
onsinhomogenitäten beeinflusst. Zwischen 1T und 3T ist jedoch auch hier
eine lineare Abhängigkeit von ρ(T ) zu sehen. Mit steigenden Magnetfeldern
weicht auch hier der Widerstand deutlich vom linearen Verhalten ab.
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