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Abstract

Spin-glass properties were investigated in the magnetic phase diagram

of the diluted antiferromagnet EUXSr1 XTe.

Measurements of the static magnetization and ac-susceptibility were
systematically performed on single-crystalline samples by means

of a SQUID-system in a jHe—aHe—dilution refrigerator at temperatures
1> 20 mK, ac-field frequencies 5 Hz< f <2 lkHz and static external

fields <20 mT.

Those measurements, allov a separation of the phase diagram into
three regimes:
a) x < 0.15: superparamagnetic behaviour with small
of the ac-suscpetibility and without dc-anomaly.
b) 0.15 <x 50.50: spin-glass behaviour, characterized by a kink
in the de-magnetization, strong frequency dependence of the ac-
susceptibility maximum, a HZ/B—T-dependence of the freezing tempera-
ture with external static field and irreversibility effects between

zero field cooled and field cooled magnetization curves,

c) x > 0.,50: putative antiferromagnetic behaviour; only weak frequency

dependence, no irreversibility effects.

The properties of EUXSrlmxTe in the spin-glass regime are comparable

to those of the diluted ferromagnet EuXSri_XS. A main difference

is the increasing magnetization at low temperatures for EuXSrl_XTe

with x <0.5.

Measurements of the thermoremanent magnetization reveal a dependence

of the relaxation on the waiting time between freezing in the spin
system and switching off the field. Comparable measurements on EuXSrl_xS

are not yet available.

In contrast to EuxSrl XS we could not find any hints of "reentrant

spin-glass" behaviour in EUXSrl JTe with our magnetization methods,
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Zusammenfassung £

Das magnetische Phasendiagramm des verdinnten Antiferromagneten

EuxSr Te vurde in Hinblick auf Spinglaseigenschaften untersucht,

1-x

Hierzu wurden systematische Messungen der statischen Magnetisierung

|
=

und ac-Suszeptibilit#t einkristalliner Proben mittels eines SQUID-Gystems
in einem 3He—qu—Mischkryostaten bei Temperaturen T >20 mK, Wechsel-

s
feldfrequenzen 5 Hz < f < 2 kHz und statischen suleren Feldern 20 mT o

durchgefihrt.

Die Messungen lassen eine Unterteilung des Phasendiagramms in cdrei

Bereiche zu:

a) x <0.15: superparamagnetisches Verhalten mit geringer Frequenzab-

hingigkeit der ac-Suszeptibilit&t und fehlender dc-Anomalie.

b) 0.15 < x <0.50: Spinglas-Verhalten, charakterisiert durch einen
Knick in der dec-Magnetisierung, otarke Frequenzabhingigkeit des
Maximums der ac-Suszeptibilitat, HZ/B-T_Uerlauf der Einfriertemperatur

im HuBeren Feld, Trreversibilitdtseffekte zwischen Magnetisierungs-

messungen nach Nullfeldkiihlung bzw. Abkilhlen im Feld,

¢) x> 0,50: vermutlich antiferromagnetisches Verhalten; nur noch
schwache Freguenzabhingigkeit, geringe Feldabhingigkeit, keine

Irreversiblitatserscheinungen.

Die Eigenschaften des EuXSr Te sind im'Spinglasbereich mit dem

1-x
verdinnten Ferromagneten EuXSr1 XS vergleichbar. Unterschiede sind
1-

in der beim EuxSrl XTe zu kleinen Temperaturen veiter ansteigenden

statischen Magnetisierung zu sehen.

Messungen zur thermoremanenten Magnetisierung ergeben eine Abhangigkelit
der Relaxation von der Wartezeit zwischen Durchschreiten der Einfrier-
temperatur und Abschalten des Feldes. Vergleichbare Messungen an

EuxSr XS liegen noch nicht vor.

1-
Im Gegensatz zum EuxSr1 XS konnten mit Magnetisierungsmessungen im

verdiinnten Antiferromagneten EuXSrl XTe keine Anzeichen flr ein "reentrant-

Spinglas" gefunden verden.




S EEHIED. BT




Inhaltsverzeichnis

Einleitung

Experimentelle und thecretische Grundlagen

2.1 Tigenschaften der turopium-Monochalkogenide EuX

2.2 Unordnung und Konkurrenz: Ursache flr 5Spinglas-
Verhalten

2.3 Typische Spinglas-Eigenschaften
2.4 Theoretische Spinglasmodelle

Experimenteller Aufbau
3.1 jHe_AHe Mischkryostat
3.2 SQUID-System zur Suszeptibilitdismessung

3.3 Probenherstellung und -charakterisierung

MeBergebnisse

4.1 Statische Magnetisierung

4.2 Frequenzabhingigkeit der ac-Suszeptibilitit
4.3 Feldabhidngigkeit der ac-Suszeptibilitat

4.4 7eitabhingigkeit der remanenten Magnetisierung

Diskussion

5.1 Abhingigkeit von der magnetischen Vorgeschichte
5.2 Dynamik des Spinglas-Systems

5.3 De-Almeida-Thouless-Linie
5.4

Stretched-Exponential -Ansatz fir die
thermoremanente Magnetisierung
5.5 Magnetisches Phasendiagramm

Zusammenfassung

Literatur

Seite

12

14
14

29

31
31
35
38
a4

e
w

WHEEE T

|5+

L

T TR




A%LL L 1. ) NS .




1. Einleitung

EuXSrl_xS ist ein bekanntes isolierendes Spinglas /1/. Das Spinglas-
verhalten wird im wesentlichen durch Unordnung (statistische Verteilung
der Eu-Atome auf NaCl-Gitterplitze) und Konkurrenz magnetischer
Wechselwirkungen (ferromagnetischer Austausch Jl zwischen nachsten
Nachbarn und antiferromacnetischer Austausch JZ zu Ubernachsten

Nachbarn) verursacht,

Systematische Untersuchungen in den letzten 10 Jahren an dieser

Substanz haben zu vielen Erkenntnissen {iber die neuartigen magnetischen
Eigenschaften der Spinglédser gefihrt., Da in der Reihe der Eburcpium-Mono-
chalkogenide mit CuTe eine Substanz mit vielen Ahnlichkeiten zum EuS,
aber dominierendem antiferromagnetischen Austausch existiert, liecgt

es nahe, in der Verdinnungsreihe EuxSrl_xTe ebenfalls nach Spinglas-

verhalten zu suchen.

7iel dieser Arbeit ist es, den Spinglasbereich im magnetischen Phasen-
diagramm des EUXSrl XTe nachzuweisen und abzugrenzen und systematische
Untersuchungen zum Vergleich der Spinglaseigenschaften eines verdinnten

Antiferromagneten und eines verdiinnten Ferromagneten durchzufihren,

Zu diesem Zweck wurde die Magnetisierung und die ac-Suszeptibilitit

der Proben in Abh3ngigkeit von Temperatur, &HuBerem Feld und Frequenz
untersucht.,

Wegen der kieimen Suszeptibilitdten und teilweise sehr kleinen Ordnungs-
temperaturen wurden die Messungen mit Hilfe einer SQUID-Anordnung

3 Fil
irn einem “He- He-Mischkryostaten ausgefuhrt.
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2. Experimentelle und theoretische Grundlagen

2.1 Eigenschaften der Europium-Monochalkeogenide EuX

Die turopium-Monochalkogenide EuX, X = 0, S, Se, Te bilden Modell-
substanzen fiir die Untersuchung des Heisenberg-Austausches in kubi-
schen Kristallen /2/. Sie gehéiren zu den magnetischen Halbleitern,
sind iscmorpn und kristallisieren in der NaCl-Struktur mit der

r — rs5
Raumgruppe Fm3m (Uh)‘

Die Eu2+ulonen besetzen dahbei ein kubisch flichenzentriertes Gitter

(fce) mit 4 Eu-Atomen pro Elementarzelle, Die Gitterkonstante betrigt
fur Eule: a, = 6.598 A /3/. Das Eu2+_Ion besitzt eine 4?7uElektronen-
konfiguration und nach den Hundschen Regeln einen 857/2-.[3rundzustand,

Das reine Spimmoment der 4f-Elektronen von
<dg > = augS = Tug (2.1)

wvird von den #uBeren Elektronenschalen gut abgeschirmt und kann

daher als sehr gut lokalisiert betrachtet werden.,

Die magnetische Wechselwirkung zwischen den Eu-Momenten 148t sich

daher gut durch den Heisenberg-Operator

H = -2 Zaij 5,8 (2.2)

i~

beschreiben,

Aufgrund der Kugelsymmetrie des S.Grundzustandes ist die Austausche-
wechselwirkung isotrop; die Austauschparameter hingen nur noch vom
Abstand der Eu-Ionen ab,. FaBt man die Umgebung eines Spins in Kugel-

schalen zusammen, so erhdit man

7
T
86:..8.(2\)!\] > 5 (2.3)
=1 ; T , —k
T k=1

(Zr: Anzahl der Atome in Nachbarschale;

Jr: Austauschparameter der Atome in Schale r).
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Beim EuS wurde durch inelastische Neutronenstreuung /4/ die Beschriénkung
auf kurzreichweitigen Austausch zu ndchsten (31) und Gberndchsten
(JZ) Nachbarn nachgewiesen (J3 und hdhere Terme sind vernachléssig-

bar).

Dabei erweist sich J, als ferromagnetisch (Jl/kB = 0.211 K), 3,
als antiferromagnetisch (JZ/kB = -0.100 K), Fir die anderen furopium—
monochalkegenide konnten diese Experimente zum Teil noch nicht durch-

gefihri werden.

In Molekularfeldn8herung ergeben sich jedoch unter der Annghme der
Beschriankung auf kurzreichweitigen Austausch zu niéichsten und iber-
nachsten Nachbarn Bedingungen fir die Bestimmung der Austauschpara-
meter aus der paramagnetischen Curie-/Néel-Temperatur Eap und der

Curie-/Néel-Temperatur T z.B. /3,5/). Fiir den Antiferromagneten

o (s.
b
EuTe liefert der Wert des kritischen Feldes fur das trzielen der

paramagnetischen Sattigung eine weitere Bestimmungsgleichung,

Aus Messungen der magnetischen Suszeptibilitdt sowie aus NMR- und
MoBbauereffekt-Untersuchungen des Hyperfeinfeldes wurden flr das
Verhiltnis von antiferromagnetischen zu ferromagnetischen Wechsel-

wirkungen Werte von JZ/Jl = -2, ..., =3 bestimmt /3,5,6/.

Abb. 2.1 - Magnetische Austauschwechselwirkungen im EuTe (nach /7/):
Eu-Eu-Superaustausch J, zu nichsten Nachbarn (Fldchen-
diagonale), indirekter Superaustausch 32 uber Anion zu
Ubernidchsten Nachbarn {(Wirfelkante).
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Zur Erklirung des Mechanismus der Austauschwechselwirkung wird in
der Regel ein Modell ven Kasuya /7/ herangezogen (Abb. 2.1). Der
ferromagnetische Austausch zwischen ndchsten Nachbarn (ldngs der
Flichendiagonale der { 100} -Ebenen der NaCl-Struktur) wird durch
direkten Eu-tu Superaustausch vermittelt. Dieser ist zu beschreiben
durch einen virtuellen Ubergang eines 4f-Elektrons in einem ange-

ragten Sd-tzg Zustand des Eu-Nachbars.

Der antiferromagnetische Austausch zu dbernBchsten Nachbarn findet
Uber indirekten Superaustausch Uber ein p-Orbital des Chalkogen-Anicns

und einen antibindenden 5d»egn2ustsnd des Eu-Nachbars statt,
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Die Starke der Wechselwirkung hiangt in wesentlichem Mal Uomxﬂberlapp
der beteiligten Wellenfunkticnen und so vom relativen Abstand der

Eu-Atome ab (s. Abb., 2.2). Dieser nimmt mit zunehmendem Radius der

Anionen vom Sauerstoff zum Tellur hin zu.

Somit ordnen Eu0 und EuS ferromagnetisch (TC:78 K bzw, 16.5 K),
EuSe metamagnetisch und EuTe antiferromagnetisch (Typ II: MnO-Struktur,

TN = 9.6 K).
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2.7 Unordnung und Konkurrenz - Ursache fiir Spinglasverhalten

Ersetzt man in den EuX-Verbindungen die Eu2+-Ionen statistisch durch

2+
T

Sr° -Ionen, so gelangt man zu den Verdinnungsreihen EUXSrl_ X. Aufa-
grund der sehr shnlichen chemischen Eigenschaften des Sr * oum Bt
und des vergleichbaren Ionenradius /8 {Sr2+: 118 pm, Eu?t: 117 pm

fiir Koordinationszahl 6) lassen sich homogene Mischkristalle iber

den gesamten Konzentrationsbereich 0< x <1 gewinnen.

im Falle des EuxSrlwxD bewirkt nun die Zunahme der Unordnung im

System durch statistische Verteilung der Eu2+-10nen im wesentlichen

eine Abnahme der mittleren magnetischen Wechselwirkung und damit

verbunden eine Abnahme der Ordnungstemperatur TC /9/. An der Perkolations.
schwelle Pe bei x = 0,136 (fUr fee-Gitter mit 1. und 2. Nachbar -Wechsel-
virkung) bricht die langreichweitige magnetische Ordnung aus rein
geometrischen Griinden zusammen. Unterhalb der Perkolationsschwelle

Pa kénnen keine unendlich ausgedehnten Cluster magnetisch geordneter

Momente mehr gebildet werden,

Wenn jedoch Konkurrenz zwischen den Wechselwirkungen ins Spiel kommt,
wie beim EuxSri_XS (Jl> 0, 32 < 0 im Gegensatz zu J1, 32:> 0 beim
EuXSrl XO), bricht die langreichweitige Ordnung schon wesentlich

fribher zusammen (s, auch /9/ fir EUXSrl_XSe},
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Abb, 2.3 - Magnetisches Phasendiagramm von EuXSrl_XS (nach /1/):

FM: Ferromagnet, PM: Paramagnet, 5G: Spinglas
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Beim EuXSrlEXS geschieht dies schon bei x = 0.51 (s. Abb. 2.3).
Wahrend oberhalb dieser Konzentration noch langreichweitige Ordnung
mit dem Auftreten einer spontanen Magnetisieruny ( ﬁif ?5 8 fir

T <TC) existiert, frieren die Momente fir x <0.51 unterhalb der
Linfriertemperatur Tf in statistisch ungeordneter Verteilung ein:

<§i> = 0; das System befindet sich im Spinglas-Zustand,

Dieses Spinglas.Verhalten wurde zunichst in verdiinnten metallischen
Legierungen wie CuMn, Aufe gefunden /10/, ist aber inzwischen fir

eine groBe Vielfalt von Systemen von Metallen Uber Halbleiter zu
Isolatoren nachgewiesen worden /11/, Der Spinglas-Zustand weist

eine Reihe neuartiger Eigenschaften auf, die in herkdmmlichen magnetischen
Materialien nicht in dieser Form gefunden werden. So sind die magnetischen
Momente im Spinglas nicht, wie im Paramagneten, unter dem Einfluf
thermischer Fluktuationen vdllig unkorreliert, sondern weisen relativ

starke Korrelationen zum urspriinglich eingefrerenen Zustand auf,

Zum anderen sorgen die sehr vielen #guivalenten Moglichkeiten, das
Spinsystem statistisch einzufrieren, fir eine sehr groBe Zahl energetisch
gleich glnstiger Zustédnde, die durch unterschiedlich hohe Energie-
barrieren voneinander getrennt sind, Diese Eigenschaft sorgt u.a.

flr eine sehr komplizierte Dynamik der Spingléaser,

Obwohl es bis heute trotz der Vielzahl von Experimenten und Publikationen
/12/ noch keine eindeutige Definition des Begriffs "Spinglas® gibt,
scheinen Unordnung und Konkurrenz der Wechselwirkungen zwei wesentliche

Elemente flr das Auftreten von Spinglas-Verhalten zu sein /13/.

Diese Elemente sind in den EuX-VerdiUnnungssystemen in relativ einfacher
Weise gegeben:
N . Lo s L . 2+

a2) Unordnung wird durch die statistische Verteilung der Eu”” -Ignen
auf die fce-CGitterplétze verursacht. Im Gegensatz zu amorphen
Substanzen mit ihrer zus#dtzlichen strukturellen Unordnung ist
eine theoretische Beschreibung mit periodischer Gittersymmetrie
relativ einfach.

b) Die konkurrierenden Wechselwirkungen beschrinken sich (im wesent-
lichen) auf n#chste und Uberndchste Nachbarn im Gitter., Zur

Bestimmung des Beitrages eines bestimmten Eu-Moments miissen

g e

LB'1 QR 11% 3




also nur die Wechselwirikungen der 2 ndchsten Nachbarschaien
aufsummiert werden, wohingegen z,B. fiir langreichweitige RKKY-
Wechselwirkung {metallische Spingliser) im Prinzip alle Atome

berlicksichtigt werden miissen.

Die Substanzen sind als besenders geeignet zur Beschreibung
durch Modelle mit kurzreichweitiger Wechselwirkung; wie sie

vornehmlich in Monte-Carlo-Simulationen verwendet werden.

c) Zus#tzliche Vereinfachungen sind durch die simple Kristallstruktur
und magnetische Struktur der reinen Chalkogenide gegeben (vgl.
z.B. Cd Mn =_XTe: /14,15/) .

Sr Te qute Voraussetzungen
X 1=X 2 -

flir ein Modellsystem zur Untersuchung von Spinglas-tigenschaften

an verdiinnten Antiferromagneten zu bieten.
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2.3

Typische Spinglas-Eigenschaften

Um eine Arbeitsdefinition fir die Charakterisierung eines Spinglases

zu schaffen, sollen im folgenden einige Experimente dargestellt

werden, die typische Spinglas-Eigenschaften aufzeigen:

1) Schon in den “klassischen" Experimenten von Canella und Mydosh

2)

/10/ wurde eine Spitze in der ac-Suszeptibilit#t in kleinen Feldern
gemessen. Diese (relativ scharfe) Spitze wird schon in relativ
kleinen Feldern ausgeschmierf. Sie verschiebt sich mit zunehmender
Frequenz des Wechselfeldes zu hbheren Temperaturen. Die Frequenz-

verschiebung ist bei isolierenden Spinglisern wie EUXSI‘}L xS /1,16/

noch stérker ausgeprégt als bei metallischen Spingldsern wie CuMn /17/.

Eine Erkldrung fir dieses dynamische Verhalten wurde zunidchst
im Vergleich zum Superparamagnetismus in der Blockade magnetischer

Cluster gesucht.

Fir die Rotation solcher unabh#ngiger Cluster, die Energiebarrieren

Ea (berwinden missen, sollte ein Arrheniusgesetz der Form

v (Tf) = v, exp(-Ea/kBTf) (2.4)

gelten. In der Regel fihrt ein solcher Ansatz fir die Frequenzab.
hangigkeit der 5Spinglas-Suszeptibilitét jedoch zu unphysikalischen

Fitparametern Ea und v, (s. z.B. /18/).

Der Einfrierprozed der Spingldser ist vielmehr als kollektiver

Einfrierproze3 zu sehen.

Anzeichen dafiir sind z.B. in Messungen des Imagindrteils der
Suszeptibilitdt zu sehen. Dieser weist einen steilen Anstieg
bei Durchschreiten der Einfriertemperatur auf., Messungen am

Eu, ,,5r, .5 /19/ Uber einen groBen Fraquenzbereich lassen auf

0.4677°0.54
re

ein sehr breites Spekirum von Relaxationszeiten schlieBen.

Da die magnetischen Momente im Spinglas statistisch einfrieren,

liefert die magnetische Neutronenstreuung keine Braggreflexe

(im Gegensatz zu geordneten Substanzen). Neutronenstreumessungen
sind somit ein wichtiges Hilfsmittel zur Trennung des Spinglas-

gebietes von Gebieten langreichweitiger periedischer Ordnung.

CTIEHT TR T
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Da die zur Verfiigung stehenden Strahlzeiten jedoch knapp bemessen
sind, stehen solche Experimente in der Regel nicht am Beginn

der Untersuchungen fir eine neue Substanz,

3) Die magnetische spezifische Wirme zeigt keine Ancmalie bei Tf.
So tritt beim EuXSrl_XS wvie bei den metallischen Spinglasern

erst ocberhalb TF ein breites Maximum auf /20/.

4} Die statische Magnetisierung zeigt eine charakteristische Abhingig-

keit von der magnetischen Vorgeschichte (Abb. 2.4) (s. z.B. /21/).

X
(MfH)
H
35 E %?
|
2 . o]
T

—

Abb. 2.4 - Prinzip des Ablaufs einer ZFC-FC-Messung der statischen
Magnetisierung (Suszeptibilitat):
_ Abkiinien chne Feid: @ (@, Einschalten des Feldes(2+(3),
ZFC-Messurlg:@ ; FC-Messung beim Abk'ﬂhlen:‘* 5
FH-Messung beim Aufwérmen;@?é* . R

Kihlt man das Spinglas im "Nullfeld" (bzw. kleinen Feld) bis
interhalib Tf ab und schaltet erst bei tiefen Temperaturen das MeB-

feld ein (ZFC), so erh&lt man einen anderen VYerlauf der statischen
M
Magnetisierung (bzw. statischen Suszeptibilitit XdC = lim gc )
H+ 0

als bei einer Messung, bei der das MeBfeld schon oberhalb Tf einge-

schaltet war_(FC).
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Zur brklarung dieser Irreversibilitdt wird in der Regel folgendes

Bild herangezogen:

5)

Die frele Energie des Spinglas-Systems besitzt als Funktion der
Koordinaten des Phasenraums die cben erwdhnte komplizierte Struktur
mit vielen lokalen Minima und verschieden hohen Energiebarrieren
dazwischen. Wird beim "Field-cooling” (FC) das Feld bei hohen
Temperaturen eingeschaltet, kann das System das absolute Minimum,

entsprechend dem Zustand thermischen Gleichgewichts, auffinden,

Im "Zero-field-cooled" (ZFC)-Fall hingegen wird das System zundchst
in irgendeinem lokalen Minimum der freien Energie gefangen, aus
dem es mit der verflgbaren thermischen Energie erst nach sehr

langer (unendlich langer) Zeit entweichen kann.

Aus diesem Grund ist die ZFC-Suszeptibilitit auch zeitabhingig:
bei fester Temperatur bewegt sich der Wert der Magnetisierung
mit der Zeit langsam in Richtung des FC.Mertes /22,23/.

Hingegen ist die FC-Magnetisierung weitgehend zeitunabhiingig, Die
Interpretation des FC-Zustandes als thermischer Gleichgewichtszustand
vird allerdings durch Messungen von Lundgren et al. /23/ in Frage
gestellt. Hier wurde in der FC-Magnetisierung von Aufe bei sehr

genauen Messungen eine schwache Zeitabhidngigkeit festgestellt.

Nach Abschalten des statischen HuBeren Feldes bei tiefen Temperaturen
bleibt in der statischen Magnetisierung ein remanenter Anteil Mr
erhalten, der unterschiedliche Werte aufweist, je nachdem, ob das

bkithlen im Feld (thermoremanente Magnetisierung TRM} oder ohne

A
Feld (isothermoremanente Magnetisierung IRM) erfoigte,

Die TRM zeigt in Abhingigkeit vom angelegten Feld ein Meximum,
welches dynamischen Effekten zugeschrieben wird /51/. Typisch
fir Spinglédser ist ein extrem langsamer zeitlicher Zerfall der

remanenten Magnetisierung.

Der Verlauf von Mr(t) wird in vielen FiEllen. zumindest {iber kleine

Zeitintervalle durch ein Gesetz der Form
Mr(t) =My -5 Int /52/ (2.5)

angenshert., Das In t-Verhalten kann allerdings nicht fiir belie-
bige Zeitintervalle gelten. Stattdessen wurde u.a. in EuXSrlmxs

ein Potenzgesetz der Form

PRT D e
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M(t) " £ (2.6)
gefunden /51/. Der Exponent a variiert deutlich mit Temperatur und

Feld,

Seit einiger Zeit wird das Zeitverhalten der TRM jedoch hdufiger
auf der Basis eines sogenannten "stretched exponential'-Verlaufs

diskutiert /53/:

1, (8) =y exp(-( &) (1-n)y (2.7)

Messungen der TRM an AgMn /53/ und EuxSrl_xS /54/ konnten Uber mehre-
re Dekaden im Zeitverlauf durch ein solches Gesetz gefittet werden.
Dieser Ansatz bildet auBerdem den Vorteil, dal eine mikroskopische
Theorie existiert, die ebenfalls ein Gesetz der Form (2.7) zur Er-
kldrung des Zeitzerfalls der TRM liefert. Diese Theorie /55/ erklért

den Verlauf der TRM durch eine hierarchische Cluster-Dynamik.
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2.4 Theoretische Spinglasmodelle

Theoretische Beschreibungen von Spinglidsern gehen im Heisenberg-Mcdell

von einem Hamiltonian der Form

N SN c
ai -T2/ Cicjlij éﬁéﬂ - QM§£ :E:;ﬁ- (2.8)

1,3

aus, wobei die Faktoren Cys Cj eine statistische Verteilung der

Spins beschreiben,

Die Wechselwirkung Ji. ist in metallischen Spingldsern in der Regel

durch die RKKY.Wechselwirkung

35 = JB B = AR) ~ cos (2R)/ (R (2.9)

und in EuxSr -xS durch kurzreichweitigen Austausch {vgl. Gl. 2.2)

1
gegeben.

Zur Vereinfachung werden in vielen theoretischen Ansdtzen siatti

Heisenberg-Spins allerdings Ising-Spins verwendet.

AuBer bei sehr kurzreichweitigen Wechselwirkungen ist im obigen
Ansatz der Austausch mit einer groBen Zahl von Nachbarn zu beriick-
sichtigen, Explizite Rechnungen sind deher schwierig und vereinfachen
sich erst wieder im Fall unendlicher Reichweite {(SK.Modell, s.u.).

dwards und Anderson (EA) /24/ fihrten daher ein einfacheres Modell

die Wechselwirkungen zu ndchsten Nachbarn "random® verteilt werden,
In der Regel werden klassische Spins mit einer GauBverteilung flir

g Wechselwirkungen betrachtet,

Hingegen wurde das Modell vor allem fUr Ising-Spins von Binder et al,

/25/ intensiv mit Monte-Carlo-Simulationen untersucht,

Ein exakt losbares Modell wurde von Sherringteon und Kirkpatrick (SK)
vorgeschlagen /26/. Es 1803t Ising-Spins mit derselben Wahrschein-
lichkeit P(Ji.) mit allen Ubrigen Spins wechselwirken. Dieses Modell
entspricht einem Molekularfeld-Ansatz. Zur Lisung des Modells sind
allerdings mathematische Tricks (Replika-Trick /27/) erforderlich.
Zudem erweisen sich die so gefundenden L@sungen als instabil: das

Spinglas enthdlt unterhalb TC exponentiell viele Ldsungen.,

CUTRDT T REIR LT
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Sc besteht die Hyperflédche der freien Energie im Phasenraum aus

vielen kleinen Minima mit hohen Energiebarrieren zwischen einigen

dieser Minima. Im Experiment befindet sich das System in einem dieser
Taler, wohingegen im thermischen Gleichgewicht Uber alle Tédler gemittelt
vird. Das Zeitmittel ist im Spinglas nicht wmehr mit dem Scharmittel

identisch (das System ist nichtergodisch). Dies &uBert sich im Experiment

n Irreversiblititseffekten und in sehr groBen Relaxationszeiten

|

i

iiv den Zerfzll metastabiler Zustinde,

(=)

Fine mathematisch exakte LBsung der Molekularfeldtheorie wurde von

Parisi /28/ unter Brechung der Replika.Symmetrie gefunden.

Obwohl das Molekularfeldmodell vom Ansatz her (unendliche Reichweite)
unrealistisch flr reale Spinglédser ist, lassen sich viele der Spinglas-

eigenschaften mit diesem Modell beschreiben (s. z.B. /11/}.

e Almeida und Thouless (A7) /29/ fanden fir Ising-Spins in der

H-T-Ebene einen Phasenilbergang des Modells der fiir kleine Felder

die Form

1 (0) - T (H) - n2/3 (2.10)

annimmt ., Eine solche Linie im H-T.Diagramm wurde seither aus ver-
schiedensten MeSverfahren an unterschiedlichen Spingldsern gefunden.
Insbesondere ist erstaunlich, daB das AT-Verhalten (Exponent 2/3)
nicht nur suf Ising-Systeme (fir welche das Modell gilt), sondern
auch fir Heisenbergsysteme gefunden wird (s. z.B. /30/). Flr letzere

sollte nach Gabay und Toulouse (G

Zusammenhang

gefunden werden.
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3, Experimenteller Aufbau

3.1 3He—aHe Mischkryostat

Fir einen gro8en Teil der durchgefibhrten Magnetisierungs- und Sus-
zeptibilitétsmessungen war es notig, die Proben kontinuierlich ven
Temperaturen cberhalb der Ordnungstemperatur bis zu sehr tiefen
Temperaturen abkiihlen und aufwdrmen zu kénnen. Die meisten Experi-
ments wurden daher in einem “He-“He-Mischkryostaten (SHE DRI 42,
/32/) durchgefiihrt, mit dem gich Temperaturen ven ca. 20 mK bis

6 K kontinuierlich einstellen und (ber léngere Zeiten (einige Tage)
konstant halten lieflen. Die Kthlleistung an der Mischkammer betrdgt

bei den tiefsten Temperaturen noch bis zu 1 uW.

Die Funktion des Mischkiihlers beruht darauf, dall eine Mischung von

3He und 4He bei tiefen Temperaturen in zwei Phasen zerfidllt (s, Phasen-

diagramm: Abb. 3.1, nach /33/):

- -

TiKI| i

20~ rormal homegene -

i Mischung i

s % ]

- suprafluide -

" homogena Mischung 7

1.0l -

0.5 =

g H Phesentrannungsgehiat !\\\:

L // b

i % S S K TR SN Y A N WOV S T ST S U E S 1 i

f 0.7 0.4 .5 0.5 1
“He Anteit x in Me *Ha

Abb, 3.1 - Phasendiagramm eines Gemisches aus 3He und aHe (nach /3/).
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co D . - . 3
- eine “He-reiche Phase, die flr T-» 0 aus fast reinem “He besteht

.4 . . . :
- eine He-reiche Phase, in der fir T 70 aber immer noch ca, 6%

3He gelost bleibt,

Eine Prinzipskizze des Mischkryostaten ist in Abb, 3.2 wiedergegeben

(nach /33/).

Die Mischung wird Uber eine Joule-Thomson-Vorkihlstufe (bei ca.

)

1.3 K) Uber eine Strtmungsimpedanz in den Kreislauf einkondensiert

und durch Abpumpen veon “He weiter abgekiblt.

Unterhalb von etwa 1 K setzi die Phasentrennung in die 3Hewreiche

und die QHemreiche Phase ein, Bei richtiger Einstellung des Mischungs-
verhdltnisses und der Mischungsgesamtmenge liegt die Phasengrenze

in der Mischkammer., Die leichters 3HemPhase schwimmt dabei oben.

Pumpe ouf
~300 K

Kondensor / Stromungs-
impedanz auf ~13 K

3He Dampf
~1% 3He
in flissigem “He

Destille auf
A 1 ~06K

=1 %%, -

Wdrme -~
tauscher
fliissiges HHe——fss 1 o Lo oy Mischs
AR st kid kammer
~6% °He in — gl auf <20 mK
fliissigem “He S S

Abb. 3.2 - Prinzipskizze eines 3He-4He—Mischkryostaten (nach /33/),
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Durch Abpumpen von 3HemTeilchen aus der He~reichen Phase werden
3HeuTeilchen aus der 3He-reichen Phase zum Ubergang in die 4He_reiche
Phase gezwungen. Die hierzu nitige Lésungswirme wird dem Bad ent-
zogen. Somnit ist ein weiteres Abkihlen des Systems mdglich, Das
Abdestillieren der 3HemTeilchen erfelgt in der Destille, welche

durch eine Heizung auf ca. 700-800 mK gehalten wird. In diesem Tempera.

tialdampfdrucke gerade so esingestellt, daB

turbereich sind die Pg a
o 3

He

abgepumpte 3He tber die Vorkihlstufe mit der Stromungsimpedanz wieder
einkondensiert. Mehrere hintereinandergeschaliete Warmetauscherstufen
{im DRI 42 eine kontinuierliche und 3 diskrete Stufen) sorgen daflir,
dafi das frisch esinkondensierte Gemisch vor dem Erreichen der Misch-

kammer im Gegenstrom stufenweise vorgekiihlt ward,

Ein weiterer wesentlicher Punkt fiur das Erreichen von mK-Temperaturen
ist die Tatsache, dal der osmotische Druck iiber der 3He/4He—Phasen~
grenze auch bei tiefen Temperaturen auf einem etwa konstanten Wert
von ca. 18 Torr bleibt, wodurch auch bei tiefen Temperaturen ein
geniigend groBer Teilchenstrom an 3He und somit eine ausreichende
Kithlleistung aufrechterhalten werden kann. Im Gegensatz dazu nimmt
beim reinen 3HenKryostateﬂ der den Teiichenstrom bestimmende Dampf..
druck des 3He mit abnehmender Temperatur rapide ab und begrenzt
dadurch die erreichbaren tiefen Temperaturen auf ca. 300 mK. Fir
weitere Details sei auf /33,34/ verviesen,

Die Temperaturkontrolle erfolgt mittels verschiedener Kohlewider-
standsthermometer auf deﬂ_éinzelnen Mischiihlerstufen (s, /32/)
sowie Uber ein geeichtes Germéﬂiumwiderstandsthermometer bzw. ein

CMN-Thermometer auf der M;schkammern

Dag Ge-Thermometer (Lake Shore Inc. /35/) ist, wie auch ein Speer-
Kohlewiderstand /35/ oben =zuf der Mischkammer angebracht. Die Wider.
stands- (bzw. Leitwert-)messung erfolgt mittels Vierdraht-
Dreidrahtmethode mit WiderstandsmeBbriicken des Typs SHE Model PCB
bzw. SHE Model Picowatt Bridge /37/.

Mit dem geeichten Ge-Thermometer (Eichpunkte von 300 mK bis & K)
wvird das CMN-Thermometer als bichnormal flr tiefere Temperaturen

eingeeicht. Das CMN.Thermometer basiert auf der Messung der (fast

LI S i3 RO H
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idealen) Curie-Suszeptibilitdt X =

litdtsmessung erfolgt mittels

et

Cer-Magnesium-Nitrat. Die Suszeptibilit
der im Kapitel 3.2 beschriebenen SQUID.Methode, Da es sich als un-
moglich erwies, CMN~Thermometer und Proben-Pickup.Spule gleichzeitig
in einem FluBtransformator an das SQUID anzuschlieBen {gegenseitige
Beeinflussung im de-Signal), wurde die Temperatureichung mit dem
CMN-Thermometer in einem separaten MeBlauf vorgenommen und von Zeit
zu Zeit wiederholt.

Aus einer 1/ ¥ -Auftragung gegen die Temperatur des Ge-Thermometers
im Bereich 1 K < T <4 K 188t sich eine Temperaturskala flr den Tief-
temperaturbereich ermitteln. Diese dient dann zur Eichung des eben-
falls auf der Mischkammer befindlichen Kohlethermometers, welches
wdhrend der Suszeptibilit&tsmessungen an den Proben als Thermometer

im Tieftemperaturbereich benutzt wird,

Zur Interpolation wurde der R(7)-Verlauf des Kohlewiderstandes mit
der Ublichen Brute-force-Methode an ein Gesetz der Form
7

/T = J?: a; (1nR) (3.1)

angepalt.
Die Temperaturregelung erfolgte mit einem Heizwiderstand von 440 Q
auf der Mischkammer, dessen Heizleistung ilber einen PID-Regler (SHE:

Modell ATC, /38/) kontrolliert wurde,
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3.2 SOQUID_System zur Suszeptibilititsmessung

Zur Auswahl eines geeigneten MeBverfahrens fir die Messung der statischen

g e

Magnetisierung und der Wechselfeldsuszeptibilitédt von Spinglésern
bzw. verdiinnter Antiferromagneten waren folgende Punkte zu berlicke

sichtigen:

PR S :£:7 )

- Spingldser reagieren, wie in Kap. Z.3 erwghni, sehr empfindlich
auf kleine ZuBers Felder,
Antiferromagneten weisen in der Regel deutlich kleinere Suszepti.
bilititen auf als Ferromagnetika. Es ist daher ein Magnetometer
erforderlich, das auch fir kleine Magnetisierungsinderungen und
Suszeptibilitdten in kleinen BuBeren Feldern genligend empfindlici
ist.

- Bei den zu untersuchenden Substanzen handelt es sich um Isolatoren.
Um einen ausreichenden thermischen Kontakt der Probe zum Bad
auch bei Temperaturen im mK-Bereich zu gewdhrleisten, sollte
die Probe sich innerhalb der Mischkammer und nicht, wie bei metallischen

Proben Ublich, auBen an der Mischkammer befinden.

-~ Um ein unnétiges Aufwidrmen des Kryostaten zu vermeiden, sollten
die Experimente an einer Probe (ac- und de-Messungen) miglichst

in einem Aufbau simultan durchzufthren sein.

Diese Anforderungen werden von dem in Abb. 3.4 und 3.5 wiederge-

gebenen MeBaufbau erfiillt.
a) Das SQUID

In den S5QUID's nutzt man die FluBguantisierung aus. Magnetischer

FluB kann in einem supraleitenden Ring oder Zylinder nur in Einheiten
des FluBquants &, = h/2c = 2x107%°
FluB ®i durch den Zylinder variiert in Abhingigkeit vom ZuBeren

Feld (z.B. durch ein Feld Ba erzeugt ) in charakteristischer Weise.

Wb eindringen, Der magnetische

Zundchst wird durch einen Suprastrom im Zylinder das Eindringen
magnetischen Flusses verhindert. Wenn der kritische Strom des Supra-
leiters erreicht ist, dringt magnetischer ¥luB ein. Beim SQUID er-
miglicht eine Schwachstelle im Ring (z.B. ein Punktkontakt) das
Erreichen des kritischen Stroms schon in kleinen Feldern und so

eine Variation des inneren Flusses in Linheiten des FluBguants in

Form eines stufenfdrmigen Anwachsens um ¢, mit wachsendem &duBeren
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FiuB. Beim rf-SQUID werden diese scharfen Anderungen von &, in
Spannungssignale umgesetzt., Dazu wird das SQUID induktiv an die Spule
eines Schwingkreises mit einer Resonanzfrequenz von ca. 19 Miz ange-
koppelt. Die Spule erzeugt ein Wechselfeld bzw. einen FIul 3 = & sinw Rt

der mit dem zu messenden F1lu @g den gesamten duBeren FluB ergibt:

- . * 1
b, = @gv ) sy}th

Beim Eindringen von FluBquanten in den Zylinder entstehen Spannungs-
‘stdBe, deren Folge bei vorgegebenen @g und @ ¥ in eine Signalspannung

unmgesetzt wird, welche mit ¢§ in Dreieckform periodisch mit &,

variiert (Abb. 3.3):

'
N * 7 3 3\ N

U 0 2 ¢wd {2 o / &) cos (2 nd g/ 3,0 sin wt
(le Besselfunktion 1. Ordnung)

Die Periodizitst in @g kann nun direkt (durch Abzdhlen von & ,-Einheiten
bei FluBinderung) oder in einem Rickkopplungsverfahren sogar in
Bruchteilen ven & (ca. 10"4@ o) zur hochempfindlichen Messung

von magnetischen FluBinderungen und damit verkniipften GroBen verwendet

werden.

Im letzteren Fall wird dem FluB ®a =® _+%* sinw,t eine nieder-
frecuente Anderung (50 kHz Rechteck, Amplitude® /2 peak-to-peak)
tberlagert. Die Modulation liefert ein niederfrequentes Signél hit
einer von d ‘%/d@ g abhiingigen Amplitude,'Es wird verstédrkt und

in den Kreis so zurlickgekaoppelt, dal der wirksame FiuB @g konstant
gehalten wird. Aus dem Strom im Rickkopplungskreis (typ. 1A/ @)

lassen sich so. FluB&dnderungen von 153"{:{L ®, erfassen,

Das SQUID befindet sich im flilssigen Helium auf konstanter Temperatur.
Die Verbindung zwischen SQUID und Probe wird dber eine ebenfalls

im SQUID befindliche Signalspule (Induktivitdt L = ZuH, Gegeninduktivitat
zum SQUID M = 2nH) durch einen supraleitenden FluBtransformator
hergestellt (s. Kap. 3.2b). Eine ausflihrlichere Darstellung zum

SQUID ist zu finden in: /34, 43, 50/.

B B B T
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b} statische Magnetisierung

Der Probenhalter (Abb. 3.4) aus Stycast 1266 /39/ befindet sich

3HemaHe-uMischkijhlerso Das Epoxidharz

innerhalb der Mischkammer des
Stycast 1266 wurde gewdhlt, weil es nur einen geringen temperatur-
abhangigen Beitrag zur Suszeptibilit®t liefert /40/ und zudsm gute
Tiefiemperatureigenschaften aufweist, Die Probe wird ven einem Stempel

aus demcelben Materisl gebalten.

Auf den Probentriger sind ein astatisches Spulenpaar (2x26 Ydg,
Nb-Ti-Draht, § 100 pm) als Pickup-Spule und eine Wechselifeldspule
von 180 Windungen desselben Nb-Ti.Drahtes /41/ aufgebracht und mit
GE 7031 Varnish fixiert. Die Pickup-Spule bildet mit den verdrillten
und mit PbSn-Réhrchen abgeschirmten Zuleitungen und der Signalspule
des rf-SQUID (Model 30 MFP) /42/ einen geschlossenen supraleitenden

Kreis ("FluBtransformator").

Unterhalb der Sprungtemperatur des NbTi (eca. 9.5 K) gilt fir diesen
Kreis. die FluBerhaltung, d.h. eine FluB#nderung um A ¢ in der Pickup-
Spule bewirkt eine entgegengeseizte Anderung um - Ag in der Signal-
spule des SQUID. In einem idealen astatischen Spulenpaar ist diese
Fluﬁéhderung nicht vom duBeren Feld, sondern nur noch von Feldgradienten
und - wie in der vorliegenden'ﬁnwendung - von Magnetisierungs@nderungen

der Probe in einer der Spulenhdliften abh&ngig.

Eine Anderung des Flusses in . der SQUID-Signalspule wird wiederum

von der SQUID-Elektronik in eine Anderung der Ausgangsspannung umge-

T S £~ . A Ed
setzt {s.0.}. Nach /43/ gil

gangsspannung und der Magnetisierungs@nderung der Probe:

1

U=ked® ohump

ke o A@Pickup
ko T o (g XH ¢ Aeff)

(3.2)

Dabei ist l der Konversionsfaktor zwischen. der FluBsanderung im SQUID
zur SQUID-Ausgangsspannung {20 my/® , fir Empfindlichkeit x1 (nach
/827y O, = 2x1071 o FluBguant). f ist der Ubertragungsfaktor
vom FluB in.der:Pickupspu;e_zum_uom_SQULD registpiertgn FluB:

- Msouip

- (3.3)
Fluftransf.

|
7e L hPickup
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Abb. 3.4 - Querschnitt durch die Mischkammer mit MeBanordnung
a) Wechselfeldspule, b) Pickup-Spule (astatisch),
c) Probe, d) Stycast-Stempel, e) Stycast-Probenhalter.
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mit MSQUID s Gegeninduktivitdt SQUID <> Signalspule
LFluBtransF, ; LSignal * 1‘Zulei{:g + LPickup
Induktivitdt des FluBtransformators
X : Suszeptibilitdt der Probe im Feld H
Aeff : Effektive Flache der Probe im Pickup-System

Diese GréBen kinnen aus der Dimensionierung der Pickup-Spulen und

den bekannten Parametern des SQUID berechnet werden. Ein Vergleich

mit absolut gemessenen Magnetisierungswerten ergab eine Ubereinstimmung
zwischen der absolut geeichten Magnetisierung und dem nach der obigen

TN A icnannac ey

UJ.U""F‘UDSGI ISQDEJQI FIPLEY Ig
stimmung bis auf einen Faktor von 2-5, was fir die relativ groBen
Unsicherheiten in esinigen der in Gl. 3.2 eingehenden Griflen eine

recht gute Ubereinstimmung darstellt.

Die Absoluteichung der gemessenen Magnetisierungs- bzw, Suszepti-
bilitdtswerte wird mit einem weiteren SQUID-Magnetometer im Temperatur-
bereich 2 K T <30 K durchgefiihrt. In diesem System lassen sich
absolute Magnetisierungen bestimmen, indem die Probe von einer
Pickup-Spulenhdlfte in die andere bewegt wird und zudem eine Feld-
eichung mit einer {in situ éuszuwechselnden) Eichprobe durchgefihrt
wird. Die so gewonnenen Absolutwerte werden im Uberlappbereich

2 K<T < 6 K an die Meliwverte der Mischklhler-Anordnung angepalit,

c) ac-Suszeptibilitidt

Die Bestimmung der ac-Suszeptibilit@t geschieht mittels einer kommer-
ziellen Gegeninduktivitstsbriicke (SHE Modell RBU /44/). Das Briicken-
prinzip ist in Abb. 3.5 skizziert, Der Oszillator erzeugt ein YWechsel-
spannungssignal der.Amplitude Vy, welches zum einen der Wechselfeld.
spule (s. Abb. 3.4), zum anderen der Priméirspule einer bekannten
Cegeninduktivitdt (m = 1 pH) zugefihrt wird. Wahlweise kann das 5ig-
nal in einem der Zweige durch einen Dekadentransformer abgeschwicht
werden (hier dargestellt fiir Abschwdchung im Kreis der festen Gegen-
induktivit#t). Entsprechend wird der jeweiligen Spule nur die Ampli-

tude V ' = AVy zugefiihrt. Uber zwei weitere Dekadentransformer sovie
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iber einen bekannten Widerstand R und eine bekannte Kapazit&t C

kénnen weiterhin der Real- bzw. Imagindrteil des Signals um einen
Faktor o bzw, B(0<06 , B8 <1) abgeschwdcht werden. Durch geeignete
Variation von o , B, A kann so die in der Sekundérspule der Gegenin-
duktivitdt erzeugte Wechselspannung durch ein entgegengesetztes

Signal in der unbekannten Gegeninduktivitdt (Wechselfeldspule +

r. Sein Aus-
gangssignal ist mit der Frequenz des off-balance Signals moduliert

und dient als Input fiir einen 2-Phasen-Lock-In.Verstdrker, Mit diesem
wird das off-balance-Signal frequenz- und phaseneapfindlich registriert.
Aus den Abgleichbedingungen der Briicke ergibt sieh fir die unbekannte

Impedanz 7 (Probe + Pickup + Wechselfeldspule):

Z =7t 42
. _ 2
mit 7' = - ABw Clem (3.4)
' = how (Rl/Rz)m

oder als komplexe Gegeninduktivitat M:

7 = jw M= jw M+ M)
mit MU= X oo (Rl/RZ)m (3.5)

LI B O
M = xR o Czﬁlm

(R1* R,s C,,m: bekannte Widerstinde, Kapazitdt, Gegeninduktivitét,
s. Abb. 3.5).

M= bmn ff ¢ ngfg e ug X

mit: np, hS: Windungsdichten der Wechselfeldspule (primér)-und der

Pickup-Spule (sekund&r)

e e

i

('] Ui i e




- 26 =

f,f FS : Geometriefaktoren fir Primir-, Sekundidrspule und supra-
leitende Abschirmung (zu berechnen nach Beziehungen
fir eine &dhnliche Anordnung von Abel et al. /45/).

X + Suszeptibilit#dt der Proben (dimensionslos in SI-Einheiten)

Y : Volumen der Probe

lWegen der auch hier teilweise nur ungenau zu ermittelnden Faktoren
wird fiir die ac-Suszeptibilitit im folgenden entweder auf die Angabe
geeichter Werte verzichtet oder ein Fit an die dc-Suszeptibilitdt

bei hohen Temperaturen durchgefiihrt.

d) Feldspulen

Zur Erzeugung statischer externer Felder wurde eine Feldspule aus
supraleitendem NbTi /41/ gefertigl. Diese Spule besteht aus 2 Lagen
NbTi auf einem Teflon-Wickelkdrper., 2 Kompensationswicklungen an
den Enden sorgen fiir eine axiale Feldhomogenitdt von besser als

0.5 % Gber 1 cm Abstand vom Spulenzentrum, Die Spulenkonstante be-
tragt 19.5 mT/A (aus geometrischen Abmessungen). Die Spule befindet
sich auflerhalb des Stitzvakuumbehidlters des Mischkiihlereinsatzes

im He-Bad und wird zur Erzeugung von Feldern von bis zu 40 mT in

l 8ngsrichtung zur Pickup-Spulenachse benutzt.

Zur Erzeugung transversaler Felder wurde zusdtzlich ein Helmholtz-
Spulenpaar eingebaut. Wegen der geometrischen Abmessungen des Kryoc-
staten und der Langsfeldspule l1liel sich fir dieses Spulenpaar nur

eine Spulenkonstante von 2.5 mT/A erzielen.

Aus Griinden des Schutzes vor Storeinfliissen von auBen auf das empfind-

liche MeSsystem wurde Tlr einen groflen Teil der Messungen die Pickup-Spule

voin einem ebenfalls in die Mischkammer eingebrachten supraleitenden

Nb-Zvlinder abgeschirmi.

Diese Konstruktion hat jedoch zur Folge, dal in dieser Anordnung

nur Messungen nach Abkihlen der Probe im Feld durchzufiihren sind.
Hierzu wird die Mischkammer auf T >10 K aufgeheizt, die gewlnschte
Feidanderung durchgefiihrt und anschlieBend die Mischkammer wieder
abgekiihlt. Nach Unterschreiten des Sprungpunktes von Nb bei T# 9.5 K
vird der Abscl irmzylinder supraleitend und friert das zu diesem

Zeitpunkt anl egende BuBere Feld ein. Zur Messung der Magnetisierung
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nach Nullfeldkihlung ist eine Feld&nderung bei tiefen Temperaturen
nbtig. Hierzu wird entweder der Nb-Zylinder entfernt, oder das Feld
bei eingebautem Nb-Zylinder Gber eine zusétzliche kleine feldspule
aus Nb-Ti-Draht (350 ¥dg.) innerhalb der Mischkammer und des Nb-Zy-
linders im persistent mode eingesetrt. Wegen der relativ schlechtien
thermischen Ankopplung dieser Feldspule neigte diese jedoch schon

in kleinen Feldern zur Neormalleitung ("quenchen'), so daB nur felder
in der GrBBenordnung von 0.15 mT mit dieser Anordnung zu erzielen

warene.

e) Automatische Datenerfassung

Um einen Teil der Messungen automatisiert ablaufen zu lassen und
die MeBdaten zur Weiterverarbeitung auf einem Dntentriger zu spelchern,

wurde der MeBplatz an einen Tischrechner angeschlossen.

Das System besteht aus einem Apple Ile-Tischrechner mit zwei [ loppy-

Disk-taufwerken und einem Epson MX80-Drucker.

Der Apple bietet 7 sogenannte Slots fir Erweiterungsplatinen und

Interface-Karten, Im einzelen werden mit dem Rechner folgende Funktionen

gesteuert:

- Die Temperatur an der Mischkammer kann in engen Bereichen vom
Rechner gewshlt werden, Hierzu wird {ber einen 12 Bit-D/A-Wandler
eine Sollspannung an die Leitwert-Briicke PCB /37/ gegeben. Die
PCB regelt nun in Verbindung mit dem Temperatur-Kontroller ATC
/38/ die gewiinschte Temperatur ein. Der Ist-Wert kann vom Rechner
Uber den vierstelligen B8CD-Ausgsng des PCB-Displays mittels eines

16-Bit-PIA-Boards gelesen werden.

erfolgt in diesem Fall nach AbschluB der Messung anhand des parallel

zur Messung mit einem x-t-Schreiber aufgezeichneten Signalverlaufs,

- Das ac-MeBsignal wird von einem Ithaco-Dynatrac 393 Lock-In-Ver-
starker erfaBt und ber einen In-Phase- und einen Quadrature-Aus-
gang einem Ithaco 385 A/D-Converter zugeflhrt, der ebenfalls

liber den IFEE-488-Bus mit dem Rechner verbunden ist. Im Gegensatz
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zur manuellen Messung erfolgi hier bel einer Messung mit variabler
Temperatur kein Nach-Abgleich der Briicke, sondern es wird die Verstimmung
(das off-balance-Signal) als Funktion der Temperatur registriert. Da |
hiermit ein geringer Verlust an Empfindlichkeit verbunden ist, wird

diese Methode Uberwiegend fir Messungen in einem kleinen Bereich um Tf
eingesetzt (z.B. zur Messung von Anderungen des ac-Signals mit dem

BuBeren Feld).
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3.3 Probenherstellung und -charakterisierung

Bei der Praparation der EuxSrl_XTewEinkristalle konnte zum Tell

auf Erfahrungen mit der Verdinnungsreihe Eu Sr. S zurlckgegriffen

X 1-X
werden, Die Prdparation wurde von Herrn K. Fischer vom Institut

fiir Materialentwicklung im IFF durchgefihri,

Zur Zichtung von Einkristallen werden die hochreinen Elemente Eu,

Sr, Te in stéchiometrischer Einwaage in Wolfram-Ampullen abgefiillt.

Ein W-Deckel wird mit der Ampulle elektronenstrahlverschweit. Das

so praparierte Gef#8 wird mit einer Halterung aus Wolframdraht in

ein evakuiertes Quarzrahr eingeschmolzen. Wegen der Empfindlichkeit

der Ausgangsmaterialien und der Endprodukte auf Verunreinigungen
insbesondere durch Sauerstoff und Luftfeuchtigkeit wird die Praparation
bis zum Finschmelzen in das Quarzrohr unter Argon-Schutzgas-Atmosphére

durchgefihrt.

Das so vorbereitete ZiichtungsgefiB wird nun in der Induktionsspule
eines HF-Leistungsgenerators aufgehiingt und induktiv aufgeheizt,

Das Quarzgef#l wird dabei durch Wasserkiihlung auf niedriger Temperatur
gehalten, wogegen die Wolframampulle mit der aufzuschmelzenden Sub.

stanz auf Temperaturen bis zu 2500°C gebracht werden kann.

Der Zilchtungsvorgang erfolgt in der Regel durch langsames Aufheizen
mit Vorreaktion der Komponenten bis ea. 800°C und anschlieflendes
kurzes Aufschmelzen bei Temperaturen knapp cberhalb des Schmelz-

punktes der QuXSr XTenUerbindungen von etwa 2200-2300°C.

1-
Die Wolframampulle ist innerhalb der Induktionsspule so aufgehdngt;
daB ein Temperaturgradient in axialer Richtung besteht; so daB beim
langsamen Abkiihlen der Schmelze durch Erniedrigen der Leistung des
HF -Gensrators ein gerichtetes Erstarren der Schmelze vom Boden der
Ampulle her erfolgen kann.

Mit dem obigen Verfahren konnten Einkristalle von einigen mm Kanten-
linge Gber den gesamten Konzentrationsbereich 0<x X1 der Reihe

EuxSrl XTe gewonnen werden. Durch die geschlossene Zichtungsanordnung

mit der umgebenden Quarzampulle kann gleichzeitig die Zufuhr gasformiger

Verunreinigungen zur Probe kontrolliert werden. Solche Verunreinigungen

hatten in friheren Priaparationsversuchen in einer Hochvakuum-Apparatur
zu Problemen geflihrt, da die Wolfram-Tiegel bei den verwendeten

hehen Zichtungstemperaturen eine merkliche Permeabilitdt zeigen.
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In einigen Fallen wurde nach Ziichtungsende eine kleine Restgasmenge
im Quarzrohr festgestellt, die auf restliche gasfdrmige Verunreinigungen

in der W-Ampulle bzw. in den Ausgangsmaterialien (vor allem in Sr)

zurlickzufihren sind. Der in einigen FZllen auftretende metallische
Niederschlag auf der kalten Quarzwand besteht unter anderem aus

Tellur-Metall. Die ausgetretenen Substanzmengen dirften jedoch keinen

TUTTED T HEERER T

wesentlichen LinfluB auf die Probenstochiometrie haben.

Die zugrunde liegenden Ausgangsmaterialien besafllen eine Reinheit i

von:

Fu 99.99 % /46/
Te 99.9999 % /47/

Das Sr-Metall lag nur in einer Reinheit von 99.5 % vor /48/ und wurde

mittels fraktionierter Destillation nachgereinigt {End-Reinheit ca. 99.8 %).

Mit dem obigen Verfshren gezlichtete Linkristalle weisen eine im
wvesentlichen rubinrote Farbung auf und sind transparent. Der farbton

variiert in der Intensitdt von S5rTe zum EuTe.

Im Gegensatz zum EUXSI‘l xS neigen die EuXSrl xTe-Kristalle an atmospharischer
Luft zum Anlaufen und zur Bildung eines metallischen Niederschlags
("ausgeschwitztes" Tellur) auf der Oberfliche, Frische Spaltflichen

zeigen jedoch wieder die normale, rubinrote Farbung.

Bei pulverfirmigem Material 18uft der Zersetzungsprezel3 hingegen
extrem schnell ab. Schon nach wenigen Sekunden an Luft nimmt das
Pulver eine grau-schwarze Farbung an. In MoBbauer-tffekt-Messungen

ist gleichzeitig ein rapide zunehmender Anteil an Eu3+ zu beobachten,

Um die Zersetzung zu vermeiden, werden auch die Einkristalle unter
Argon-Schutzgas aufbewahrt und hichstens zum Probeneinbau in den
Mischkryostaten (typ. Probenmengen: 10 mg, ca. 1.5 mm @) kurzzeitig

atmosphirischer Luft ausgesetzt.

Rdntgenographische Untersuchungen (Debye-Scherrer-Aufnahmen, Pulver-

diffraktogramme) an pulverisierten Einkristallproben ergaben flr

die gesamte Mischreihe homogene, einphasige Mischkristalle mit reiner
Nall-Struktur. Prizisionsbestimmungen der Gitterkonstante bei 308 K an Ein-
kristallstiicken ergaben eine nahezu lineare Variation der Gitterkonstante

von a, = 659.8 pm fir EuTe /3/ zu a, = 665.9 pm fir SrTe /49/.
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4, MeBergebnisse

4,1 Statische Magnetisierung

Zu einer ersten magnetischen Charakterisierung der Proben wurde

die statische Magnetisierung in Abhingigkeit von der Temperatur
gemessen. Die Messungen erfolgten in der Regel im Erdfeld bzw. in
kleinen #duferen Feldern (bis ca. 1.0 mT). Bei hoheren #uBeren Feldern
wurde die Bestimmung der Magnetisierung (proportional zur dec-Ausgangs-
spannung des SQUID, s. o.) durch vermehrt auftretende FluBspringe
bzw. dureh Uberschreiten des fir die SQUID-Elektronik chne Reset

zu erfassenden MeBbereiches (+10 V Ausgangsspannung) erschwert.

Fir die Messungen im 3He-qu—Mischkryostaten wurde in der Regel

der Nb-Schild in die Mischkammer eingesetzt, um die Stabilitst des
angelegten Feldes zu erhshen und Stérsignale von der Pickup-Spule
fernzuhalten. Die meisten Messungen wurden daher im FC-Mode (Abkihlen

im Feld) durchgefiihrt. Da die SQUID-Ausgangsspannung in der Misch-

kryostatenanordnung nur Magnetisierungsidnderungen angibt (Udc k=M +

U .o =k XH+U_), wurde der Absolutvert der statischen Sus-
of f of f T

zeptibilitdt X/p = M/ oH im Feld uyH = 0.27 mT in einem veiteren
SQUID-MeBplatz bestimmt. E£in drittes SQUID-Suszeptometer {SHE Modell

VTS 300) diente zur Uberpriifung des Curie;WEiss—Gesetzes im Hochtemperatur.

Bereich. Die mit diesem Suszeptometer ermittelten Werte (fir & K< T£300 K

im Feld g H = 1.0 T) ergeben in einerp/ y <+ T-Auftragung fir T > 30 K
in guter N#herung Geraden, aus deren Steigung sich das effektive

magnetische Moment Popr = 9 /S(5+1) bestimmen 186t:

VAN
C Perr L 1
X / o = T eemm——— T-0
0 ET—B) BkB -

Innerhalb der Fehlergrenzen stimmt das flr die verschiedenen Konzen-
trationen bestimmte effektive Moment
(8.02 +  0.10) ¢

Peff = B

recht gut mit dem fiir einen Spin § = 7/2 des freien Eu2+-Ions el

warteten Werts von p_.. = 7,94“uB_Qberein,
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Durch Fitanpassung im Uberlappbereich 2 K < T£ 6 K an die Absolut-
werte bei uOH = 0.27 mT wurden die relativen Magnetisierungs- bzw,
Suszeptibilit&tswerte absolut geeicht. Die absoluten Skalen in den

folgenden Darstellungen beziehen sich auf die so geeichten MeBwerte,

0.2 ; T |

T K]

Abb. 4.1 - Statische Suszeptibilitdt x/p{ x= M/H) von EuXSrl_xTe

als Funktion der Temperatur im Erdfelcd g H = 0.05 mT,

Abb. 4.1 gibt eine systematische Untersuchung der dc-Suszeptibilitdt

beim Abkiihlen im Erdfeld flr Proben der Konzentration x = 0.10;...,

0.40 wieder. Fir x = 0,45 bis x = 0.60 sind in Abb. 4.2 Suszeptibilitdts-
messungen im Feld p H = 0.15 mT zusammengestellt. In diesem Bild
charakterisieren die Kreuze MeBwerte, die nach Abkiihlen im Erdfeld,

Einschalten des Feldes 0.15 mT bei tiefen Temperaturen und Messung
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beim anschlieBenden Aufwdrmen gewonnen wurden (ZFC). Die Punkte
symbolisieren (#Zhnlich wie in Abb. 4.1) MeBwerte beim anschlieBenden

Abkiihlen im Feld (FC).

Durch die Durchfiihrung der FC.Messung direkt nach der ZFC-Messung
konnte die Konstanz des angelegten Feldes gewdhrleistel werden.
Die FC-MeBwerte wurden auch bei anschlieBendem Aufheizen im Feld

(FH) reproduziert,

Als Funktion der Konzentration 148t sich eine deutliche Anderung
des qualitativen Verhaltens der statischen Magnetisierung bzv. Sus-

zeptibilitdt feststellen:

Fiir hohe Konzentrationen weisen die MeBkurven ein deutliches Maximum
auf, Beim EuTe (hier nicht dargestellt) geht die Suszeptibilitét

fiir tiefe Temperaturen auf 2/3 des Wertes am Maximum zuriick (entsprechend
der Pulvermittlung flir die Molekularfeldtheorie eines uniaxialen
Antiferromagneten). Bei den hier vorliegenden Konzentrationen ist
diese Reduktion nicht mehr so stark ausgeprdgt. Flr x <0.30 findet
man in den MeBwerten kein Maximum mehr, sondern die Suszeptibilitét
biegt bei einer bestimmten, konzentrationsabhingigen Temperatur

auf einen mit fallender Temperatur schwdcher ansteigenden Verlauf

ab, Fir x = 0.10 ist in der de-Suszeptibilit#t auch dieses Abknicken
bis zu tiefsten Temperaturen (2540 mK) nicht mehr zu erkennen. Ahn-
lich wie die Temperatur des Maximums flir x 2 0.50 scheint die Anomalie
(Knick) in der Suszeptibilitdt fir x <0.50 zur Definition einer

charakteristischen Temperatur Tf bz, TN geeignet.

Aus Abb. 4.2 ergibt sich ein deutlicher Unterschied in der Abh#ngig-
keit der statischen Suszeptibilit#t von der magnetischen Vorgeschichte,
Man erkennt filr x = 0.45 ein Aufspalten der ZFC.. und FC-Kurve. Die
schwache Aufspaltung bei x = 0.50 und x = 0.55 liegt im Rahmen der
MeBfehler, wohingegen fir x = (.60 beim Anzeichen einer Aufspaltung
mehr zu erkennen sind. Ein qualitativer Unterschied zwischen diesen
ZFC-Messungen und solchen an anderen Spinglédsern ist moglicherveise
auf die hier verwendete Methode rzuriickzufiihren. Ublicherweise werden
nach Abkiihlen im Erdfeld bzw. in sehr viel kleineren Restfeldern

nach Abschirmung oder Kompensation des Erdfeldes relativ groBe Magnet-
felder eingeschaltet (einige mT und mehr). Die so erhaltenen ZFC-

Suszeptibilititen zeigen die Tendenz, fir T -+0 auf kleine Werte
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Abb, 4.2 Statische Suszeptibilitdt y/p wvon EuXSr
der Temperatur im Feld y,H = 0.15 mT.

Te als Funktion
1-x%

2o

x: nach Abklihlen im Erdfeld (ZFC) in 0,15 ml
beim Abkiihlen in 0.15 mT (FC)

zu extrapolieren, Aus experimentellen Grlinden war hier nur eine
geringe Erhohung des Feldwertes (0.15 m7) gegenlber. Abkihlen im
Erdfeld (0.05 mT) méglich, so daB das System nach ZFC sich schon
relativ nahe am thermodynamischen Gleichgewichtszustand fir FC be-

findet und somit eine nur relativ geringe Differenz zwischen ZFC -

und FC zu sehen. ist,
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4.2 Freguenzabhidngigkeit der g@e-Suszeptibilitat

In Abb, 4.3 ist die ac-Suszeptibilitdt der Probe EUUGZGSTO.BGTE

als Funktion der Temperatur flir verschiedene MeBfrequenzen aufgetragen.
Mit zunehmender Frequenz wird das ¥ '-Maximum flacher und verschiebt
sich zu hdheren Frequenzen. Die Verschiebung betrigt fir diese Prabe
ca. 30 mK/Dekade in der Freguenz. Der simultan zum Realteil der
Suszeptibilitdt y ' gemessene Imagindrteil x" ist um etwa 2 GrioBen-
ordnungen kieiner als der Realteil x ! und danher in Abb. 4.3 um

einen Faktor 10 gestreckt dargestellt. Da zudem X bei der verwendeten
MeBmethode mit einem Vorfaktor w gemessen wird, ist eine Bestimmung

bei htheren Frequenzen durch das Signal-zu-Rausch-Verhdltnis begrenzt.
In den F&llen, wo eine Auflésung von ¥ " miglich var, zeigt der
Imagindrteil bei TF einen starken Anstieg, erreicht ein Maximum

und f&1lt zu tiefen Temperaturen hin ab.

Eugoogo T8

S5Hz

64z
f’f - 160Hz

v 1.6 kHz

x laul
&

oy

0 200 500 500 800

Abb. 4.3 - Ac-Suszeptibilitédt im Erdfeld fur EuD 2USrG BDTe fir
verschiedene MeBfrequenzen v . Die Suszeptibilitat ist
ungeeicht dargestellt; der Imagindrteil ¥ " ist relativ

zu ¥ ' um einen Faktor 10 vergrdBert.
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In Abb. 4.4 ist die Systematik der FrequenzabhZngigkeit von TF (in

der Regel durch das Maximum in ¥ ' bestimmt) als Funktion der Frequenz
fir verschiedene Konzentrationen aufgetragen, Fir x = 0.20 bis x = 0.40
ergibt sich eine etwa gleichbleibende lineare Variation mit 1g v

im vorliegenden Frequenzbereich mit AT 2 30 wK/Dekade. In diesem
Konzentrationsbereich scheint lediglich der Abstand des frequenzabhingi-
gen Wertes zum de-Wert Tf(dc) (bestimmt aus der Anomalie in der stati-

schen Suszeptibiltit#dt) mit der Kenzentration zu wachsen,

= %=040

Eu,Srq_ Te

150 -
x=030

viHz]

Abb. 4.4 - Freguenzabhingigkeit der Temperatur Tf( v ) des Maximums
im Realteil der Suszeptibilit&t als Funktion der MeBfrequenz
Vo Tf(dc) ist die Temperatur der Anomalie in der statischen

Suszeptibilit#t.

Fir x = 0.10 zeigt sich in der ac-Suszeptibilitdt ein Maximum bei
ca. 150 mK, cbwohl in der dc-Messung keine Anomalie zu erkennen
war. Die Verschiebung dieses Maximums mit der Frequenz ist aller-

dings geringer als bei 0.20 <x< 0.45,

S5 o b

R € it

B Y G 17 417 1 A




- 37 .

Flr x = 0.45 wird die Frequenzabhingigkeit von Tf ebenfalls etwas
geringer. Ebenso vermindert sich der Abstand (Tf( vy _ TF(dc})°

Bei den Proben mit x> 08.50 ist die Frequenzabhingigkeit des X '-Maxi-

mums fast vollstindig verschwunden. Die ac~ ¥ '-Maxima liegen praktisch

genaut an der Stelle der de- X-Maxima,

Allerdings ist die MeBgenauigkeit in diesem Bereich dadurch ver-
mindert, dall die Aufldsung der Thermometer und damit sowchl die
Temperaturbestimmung wie auch die Temperaturstabilitit bei hoheren

Temperaturen abnimmt.

Flir die Probe x= 0.20 ergibt sich neben der vergleichbaren Frequenz-
abh#ngigkeit noch eine interessante Ahnlichkeit zu Messungen von
Hiiser et al. /5&/ an EUG.Zﬁer,SGS: hei ca. 150 mK tritt bei beiden
Substanzen sowohl in X" ein Maximum als auch eine leichte Schulter
in y' auf. Zur Erkl&rung dieser Anomalie wird in dieser Arbeit ein
"Blockieren" isolierter Spin-Paare und Tripel wie in stidrker ver-
diinnten, superparamagnetischen Proben /57/ herangezogen. Eine dhn.
liche Erklérung erscheint auch fir das EUG.ZDSTD.BOTE moglich, dieser

Effekt wiurde allerdings nicht nzher untersucht,
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4.3 Feldabhiingigkeit der ac-Suszeptibilitit

Neben der Abhingigkeit von der MeBfrequenz weist die ac-Suszepti.
bilitdt won EuxSrl_xTe eine deutliche Ver&nderung in statischen
duleren feldern auf, Fir Proben mit den Konzentrationmen x = 0.40,
0.45, 0.50 und 0.55 sind die Suszeptibilitdten flr eine MeBfrequenz
vonV = 16 Hz in Abb. 4.5 a) - d) dargestellt, Fiir x = 0.45 ist der
Imagingrteil X" um einen Faktor 10 vergridBert dargestellt. Fir x

= 0,50 und 0.55 waren die Werte fiir X" so klein, daf

N 51

zu grolen Rauschanteils nicht aufgeldst wurden.

Wahrend die Suszeptibilit#dtsmessung im Erdfeld eins relativ scharfe
Spitze aufweist, nimmt y' schon in kleinen Feldern in der Nihe

es Maximums
das Maximum bleibt innerhalb der Aufléisung zundchst jedoch noch

bei der glsichen Temperatur wie in der Erdfeldmessung. Erst bei

Feldern u H 2 1.0 T (x = 0.40), 2.0 mT (x = 0.45) bzw, 5.0 mT (x = 0.50)
beginnt eine deutliche Verschiebung des Maximums zu tieferen Temperaturen,
Fir x = 0.55 ist eine Verschiebung erst flir die grdBten eingestellten

Felder pH = 20 mT deutlich zu erkennen,

Das Ausschmieren des ¥ '-Maximums geht filr die Probe x = 0.45 einher
mit einem Ausschmieren des X ".Verlaufs. Auch hier erfolgt der steile
Anstieg bei abnehmender Temperatur in kleimen Feldern bei angendhert
gleichbleibender Temperatur und verschiebt sich erst mit ansteigendem

duBeren feld zu tiefen Temperaturen.

£in qualitativer Unterschied im Verlauf wvon X " Gber der Temperatur
flir verschiedene Konzentrationen spiegelt sich auech in vergleich-

- . e " . . $ . [l
baren Messungen an LUXSL S wider, Sowohl in der Messung an Lu0,205r098078

1-x
(s. Abb, 4.3) als auch in Messungen von Hiiser et al. an EuU 26570, 80°
/56/ ist fir Temperaturen unterhalb Tf ein konhtinuierlicher Abfall
von ¥" in Richtung Null zu beobachten.

Messungen von Paulsen et al. /30/ zeigen hingegen flr EUO 4GSI‘O 605
einen Anstieg von x " unterhalb T_.. Ein &hnlicher Anstieg ist auch

Fir Eug, 45570, 55
Ursache fir diesen Anstieq ist unklar, zumal in Messungen von Hiser

Te bei Temperaturen um 2.0 K zu becbachten. Die

/58/ am Eug 405ty (oS kein solcher Effekt zu erkennen ist. Ein méglicher

Ansatz zur Erkldrung des Verhaltens bei tiefen Temperaturen sovie

b33 W1
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B £ A 11 8 5 A

Te beiv =z 16 Hz

Abb. 4.5 b - Ac-Suszeptibilit#t von Eu00458r8°55

in verschiedenen #duBeren Feldern, y " ist um einen

Faktor 10 vergrBert dargestellt.
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der stark Uberhiihten Spitze in ¥ ¥ bei der trdifeldmessung an Eu0¢&55r0e55|e

wurde in einem moglichen Phasenfehler fiir die Trennung der y '-

und x"-Komponente gesucht. Eine systematische Untersuchung der Mef.
daten mittels Variation der MeBphase durch Koordinatentransformation
in einem Computer-Programm lieferte allerdings keinen Anhaltspunkt
fiir dramatische Anderungen in den Suszeptibilit&tswerten bei den
anzusetzenden Phasenfehlern von ca., 22, Insbeseondere zeigte das

Maximum in X bei der Erdfeldmessung keine wesentliche Formverénderung.
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4.4 Zeitabhingigkeit der remanenten Magnetisierung

Einen weiteren Beitrag zur Untersuchung der Dynamik des Spinglas-
systems liefern Messungen der thermoremanenten Magnetisierung. Abb.,

4.6 erliutert den typischen Ablauf eines solchen Experiments:

Bei Temperaturen T >TF wird ein statisches duBeres Feld poHl an
die Probe angeslegt. Die Messung der statischen Magnetisierung (pro-
portional zum dc-Ausgangssignal des SQUID) ergibt beim Abkithlen
den Verlauf () - GD . Bel einer Temperatur T <« Tf

System auf konstanter Temperatur gehalten. Nach einer Zeitspanne

wird das

tw(gerechnet ab dem Zeitpunkt des Durchschreitens der Einfriertemperatur
T, beim Abkiihlen) wird nun das &HuBere Feld p,H, abgeschaltet. In

dér vorliegenden Anordnung geht das Feld stattiauf exakt Null auf

den Wert des Erdfeldes (Restfeld p,H,) zurlick.

Abb, 4.6 - Verlauf eines Experiments zur Messung der Zeitabhingigkeit
der thermoremanenten Magnetisierung (Erl&duterung siehe Text).
Die Magnetisierungskurven nach Abschalten des Feldes
sind um einen Faktor 10 gestreckt dargestellt.
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Die Magnetisierung nimmt nach dem Abschalten des Feldes stark ab,

geht aber nicht sofcrt auf den vom Restfeld p,H, induzierten Wert

¥ H, zuriick, sondern weist einen remanenten Anteil, die sogenannte
thermoremanente Magnetisierung Mr auf ( C) }. Diese zerfdllt jedoch
mit der Zeit in einem in Spingldsern sehr langsamen Relaxationsprozel

( ® ~@ ). Dieser zeitliche Zerfall wird im 10-Sekunden-Abstand
von einem Keithley 197 Digitalvoltmeter flr die ersten 1000 Sekunden
nach Abschalten des Feldes registriert. AuBerdem werden die M_{t)-lerte
fiir 100 min im 1 min-Abstand von der DVM-Anzeige abgelesen uné aufge-
zeichnet. Nach diesen 100 Minuten wird die Probe bis oberhalb TF
aufgeheizt, um aus dem Verlauf der Magnetisierung tber der Temperatur

{ C) *’C) } die Basis flir den Wert der thermoremanenten Magnetisierung
fiir £>° zu bestimmen (Differenz zwischen (&) und (@& ).

ElgnoSfsote

& ty= 10 min

f 1
|

O i I H
0 20 40 60 80 100

H{min]

Abb, 4.7 - Zeitabhingigkeit der thermoremanenten Magnetisierung
einer Probe EuO QOSPD 60?6 bei a) T = 0.805 Tf, by T = 0.8%0 Tf.

~ Wartezeit vor Abschalten des Feldes_p,OHl = 1.0 mT:_tw = 10 min,
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In Abb. 4.7 ist ein typischer Verlauf des zeitlichen Zerfalls der
remanenten Magnetisierung an einer Probe der Zusammensetzung EUU 4GSI‘D 60Te
fiir zwei unterschiedliche Temperaturen: a) T = 0.805 Tes b) T = 0.890 Te

dargestellt. Aufgetragen ist die zur Magnetisierung der Probe pro-

TV BEIE R

portionale de-Ausgangsspannung U des SQUID als Funktion der MeBzeit t
nach Abschalten eines feldes von 1.0 mT. Vor dem Abschalten des

Feldes befand sich die Probe in diesem Fall tw = 10 min bei Temperaturen
H <Tf, Der Beitrag des Restfeldes (Erdfeld) zur Magnetisierung M = ?
Mr(t) + Y HO ist aus dem oben angesprochenen T-Sweep nach Beendigung

der Zeitabh#ngigkeitsmessung und in Abb. 4.7 bei der Festlegung

des Ordinatenursprungs schon abgezogen. Man erkennt deutlich den

zundchst steilen, dann allmidhlich abflachenden Abfall von Mr(t)e

Auch nach t = 100 min ist noch eine deutliche Tendenz zur Abnahme

der Remanenz zu beobachten. Durch die separate Bestimmung des Remanenz-

und Restfeldbeitrages zur Gesamtmagnetisierung ist eine Trennung

und so eine logarithmische Aufiragung des remanenten Anteils miiglich,

In Abb, 4.8 sind derart skalierte Plots fUr die Messungen aus Abb.&.7
zusammengestellt. Aus Abb, 4.8b) ist zu erkennen, daB eine Beschreibung

mit siner simplen Debye-Relaxation Mr(t)@ exp{-t/ 1), d.h, 1In Mr(t)w -t/ 1,
nicht méglich ist. Abnlich wie in den ac-Suszeptibilitdtsmessungen

deutet sich hier eine kompliziertere Dynamik der Proben mit niedriger
Eu-Konzentration an. Von den in Kap. 2.3.5 beschriebenen Ansitzen

zur Beschreibung des zeitlichen Zerfalls der thermoremanenten Magneti-

sierung von Spinglas-Proben scheint zumindest das Potenzgesetz Mr(t)*’t"as

d.he In ¥ (£) = -a In t im vorliegenden Zeitfenster 1 min< t <100 min

nicht zurbBeschreibung der Mefldaten geeignet zu sein (Abb. 4.8c).
Hingegen liefert ein logarithmischer Zerfall Mr(t)“fMO -S5SIint

eine akzeptable NBherung flr die vorliegenden Daten (Abb. 4.8a).
Diese und weitere Ans#tze zur Beschreibung der Spinglasdynamik werden

in Kap. 5.4 diskutiert.

Entsprechende Messungen an Proben mit 55% bzw, &60% Europium zeigten
in dem gewdhlten Zeitfenster keinen charakteristischen zeitlichen
Zerfall der gemessenen Magnetisierung innerhalb der MeBgenauigkeit.
Wegen der griéleren experimentellen Schwierigkeiten bei Messungen

an diesen Proben (schlechtere Temperaturstabilisierung, Stérungen
dureh Signal von der In-Dichtung bei der Baseline-Bestimmung) kann
hier nicht entschieden werden, ob flir diese Proben (berhaupt noch

eine thermoremanente Magnetisierung auftritt, die in dem MeBzeitfenster
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noch {allerdings extrem langsam) zerfdllt, oder ob die Relaxations-
prozesse in diesem Konzentrationsbereich Uberwiegend bei kleinen
MeBzeiten ablaufen; die eine andere Wshl des Meflzeitfensters erfordern

wiirden,

Der Zerfall der Thermoremanenz fir x = 0.40 zeigt neben der Temperatur-
abhingigkeit (groBeres Mr(t) bei gleichem t fiir tiefere Temperaturen)
nech eine Abhingigkeit von der Yartezeit tw bei Temperaturen unterhalb
1. zwischen dem Durchschreiten von Tf peim Abkihlen und dem Abschalten
des feldes. In Abb, 4.9 sind fir E“oeaosro,soTe bei T/Tf = 0.8%0
MeBkurven flir tw = 5 min,..., 60 min aufgezeichnet, die einen deutlich
langsameren Abfall von Mr(t) fir groBere Wartezeiten erkennen lassen.
Solche Wartezeitabhingigkeiten wurden zuerst von Lundgren et al.

/59/ an CuMn gefunden und auch von Chamberlin /60/ an AgMn-Proben in
dhnlicher Weise beghachtet, Beim EUD,QUSPDQ6DS konnten Ferré et al. /54/
hingegen keine tw—Abhéngigkeit feststellen, Diese Effekte treten

fiir EuXSrl_XS méglicherweise erst im Bereich des Reentrant-Spinglas-

Verhaltens bzw. bei "frustrierten" Ferromagneten auf /61/.

7
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Abb, 4.9 - Zeitabhdngigkeit der thermoremanenten Magnetisierung

einer Probe EUG,QOSroeéaTe-bel T = 0.8%90 T_F fir unter-

schiedliche Wartezeiten ‘tw vor Abschalten des Feldes
pDHl = 1.0 mT.
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5. Diskussion

Die vorliegenden MeBergebnisse liefern nach der in Kap. 2.3 gegebenen
Charakterisierung Anzeichen fir Spinglasverhalten im System EuxSrl_xTe
“im Bereich 0,15 £ X éDBS, Diese Indizien sollen im folgenden im
Vergleich mit Experimenten an anderen Spinglassystemen, insbesondere

Eu Sr, S, und theoretischen Modellen diskutiert wverden, um abschliellend
ein {vorlsufiges) Phasendiagramm des Systems EuXSrl_XTe zu erstellen,

5,1 Abhiangigkeit von der magnetischen Vorgeschichte

Die Messungen der statischen Suszeptibilit#dt beim Abkihlen in kleinen
duBeren Feldern zeigen Curie-Weiss-Verhalten im Hochtemperaturbereich
mit paramagnetischen Curie-Temperaturen -3 K <9< 0 K. Eine Bestimmung
des Verlaufes ©(x) ist wegen der kleinen @-Werte nur sebhr schwer
moglich und mit relativ groBen fehlern behaftet. Die Ubergangstemperatur
TN(X) bzw, Tf(x), bestimmt aus dem Maximum bzw, Knick in '%b(T) = M(T)/H
wvariiert kontinuierlich mit x: Wihrend bei x = 0.180 in dc-Messungen
bis herunter zu 40 mK keine Ubergangstemperatur festgelegt werden
konnte, steigen T]c bzw. TN von x = 0,20 bis x = 1.0 kontinuierlich
an. In der Form der XdC(T}_Kurven ist ebenfalls eine systematische
Variation mit x festzustellen: Von x = 1,0 bis x = 0.5 weist der
Verlauf ein Maximum auf, unterhalb von x = 0.50 nur noch ein Abknicken
in einen flacheren Anstieg zu tiefen Temperaturen. Das Verhiltnis

( )/ X (7°0) bleibt im Bereich 0.85 <x <1.0 angendhert beim

Mol kuiarfelduert .5 fir Pulvermittlung im Antiferromagneten und

N 0 ontinuie ab flélf,s Bei x (9 DG '\led der blert

t fur x<0.85

al k
¥ (T )/ ¥(T->0) = 1 unterschritten: X (T) steigt unterhalb Tf weiter

-T2 .-..l-‘
Tiig

[

an.
Die Volumensuszeptibilitat (geteilt durch die Konzentration x) ist
in Abhdngigkeit ven der Konzentration rur verschiedene Temperaturen

in Abb., 5.1 dargestellt._AlsrPunkt;fur x = 0 wurde die paramagnetische

"Sstﬁn+1h111ta+ der Einzelionen nach der Beziehung

uB 5(5+1) o 4 . X
Ko FTTRCTR, T T TP TR
o

berechnet.
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v,v 1=03 K
¢o 1=05K
o 1=10K

SrTe 02 04 06 08

Abb. 5.1 - Statische Suszeptibilit&t x/x in Abhéngigkeit von der
Fu-Konzentration x in Eu Sr. Te fir verschiedene Tempe-
raturen. Fiir die Temperatursn T=0.3 K und T=0.5 K (aus-
geflillte Symbole) gilt die rechte Skala.
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Wihrend bei hohen Temperaturen Anomalien in dem X /x vs. x-Verlauf
durch den Ubergang von der geordneten Phase bei grofen x zur noch
ungeordneten Phase fir kleine x festgelegt ist, erkennt man beil

tiefen Temperaturen (£ 1.0 K) einen deutlichen Anstieg der Suszepti-
bilitdt schon fur x = 0.45 und nicht erst bei der Konzentration,
unterhalb der die Eu-Spins noch ungeordnet sind, Dieser Effekt kann

als Indiz fir den Ubergang zu einem andersartigen magnetischen Ordnungs-
phanomen fir x < 0.45 gesehen werden und steht im Zusammenhang mit

dem Anwachsen der Suszeptibilitit unterhalb Tfi

Dieser Suszeptibilitdtsanstieq zu tiefen Temperaturen bei kleinen
Fu-Konzentrationen 1dBt auf einen zunehmenden EinfluB der ferroma-
gnetischen Kopplungen bei wachsender Verdiinnung schlieBlen. Diese
Kopplungen sind als Austauschwechselwirkung zwischen néchsten Nach-
barn schon beim reinen f£uTe veorhanden. Beim voll besetzten Gitter
{iberwiegt jedoch nach Mittelung Uber alle Gitterpldtze und Wechsel-
virkungen der antiferromagnetische Charakter (in der MnO-Struktur
befinden sich 6 der 12 nichsten Nachbarn auf einem Untergitter der
magnetischen Struktur, 6 auf dem anderen, so daB sich ihre Beitrdge
gerade kompensieren, s. /53/). Bei Verdlnnung mit Strontium kann
aufgrund der nur geringen Gitteraufweitung eine Anderung der Austausch-
kopplungen mit zunehmendem Eu-Eu-Abstand (Abb. 2.2) in erster Nadherung
vernachlissigt werden. Diese wiirden das System noch stérker in Richtung
antiferromagnetischer Ordnung treiben. Anstelle der Heisenbergsumme
(Gl. 2.3) fir das reine System ist bei Verdinnung eine Verteilung loka-
ler Beitrdge zur Heisenbergsumme aufgrund unterschiedlicher Umgebungen
der Eu-Atome zu beriicksichtigen. Frustrationseffekte, hervorgerufen
durch Konkurrenz zwischen antiferromagnetischem und ferromagnetischen
Kopplungen, konnen bei hinreichender Verdlnnung zu einem groflen Anteil
kleiner Cluster oder nahezu freier Einzelspins mit einem ferromagneti-

schen oder einem zu tiefen Temperaturen Curie-artig anwachsenden

paramagnetischen Beitrag zur Suszeptibilit&t flhren.

Wihrend die Abnahme des Verhdlinisses X(TN)/X (T +0) kontinuierlich
verlduft, setzen Irreversiblitédtseffekte relativ scharf bei x = 0.45
ein. Proben mit x < 0.45 zeigen unterschiedliche Magnetisierungsverl&dufe
nach Field-Cooling bzw. Zero-Field-Cooling. Eine bei x = 0.50 und

x = 0.55 beobachtete schwache Aufspaltung unterhalb T=3,4 K liegt

i
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im Rahmen der MeBfehler und kann so nicht als Indiz fir "reentrant'-

Verhalten wie im EuXSr XS gewertet werden., Flir x = 0,60 bleibt

der Magnetisierungsveri;uf bis herunter zu 200 mK vgll reversibel,
Unterhalb treten leichte Abweichungen auf, die in diesen MeBldufen
aber Verzdgerungen beim Erreichen des thermischen Gleichgewichts

in der Mischkammer zugeschrieben werden kinnen. Die Messungen zur
Abhingigkeit der Magnetisierung von der magnetischen Vorgeschichte
waren stark eingeschrinkt dureh die Tatsache, dal nur sehr kieine
Felder nach Abkihlen im Erdfeld zugeschaltet werden konnten. Hierdurch
ergibt sich ein nur relativ geringer Unterschied zwischen dem FC-

und ZFC-Zustand, so daB kleine Unterschiede zwischen beiden Messungen
eventuell durch die Streuung der Melpunkte verdeckt bleiben, AuBerdem
konnten systematische Feldvariationen nicht durchgefihrt werden.
Qualitativ ergibt sich eine Aufspaltung zwischen FC- und ZFC-Messung
somit erst fir x <0.45. Flr diese Proben laufen beide Kurven inner-
halb der MeBgenauigkeit in dem Punkt zusammen, der durch das Maximum
der ZFC-Kurve und das Abknicken der FC-Kurve gekennzeichnet ist.

Diese Tatsache unterstitzt die Wahl der Knicktemperatur sls charakteristische
Temperatur: Nach ZFC befindet sich die Probe unterhalb dieser Temperatur
in einem metastabilen Zustand, wie auch an einer leichten, allerdings
nicht systematisch untersuchten Zeitabh#ngigkeit dieser MefSSkurven

zu erkennen var. Hingegen entspricht die FC-Messung angendhert dem
thermischen Gleichgewichiszustand und ist in ihrem Verlauf rever-

sibel,
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5,2 Dynamik des Spinglas-Systems

Die deutliche Frequenzabhingigkeit der ac-Suszeptibilitét legt eine

Aufteilung der Mischungsreihe EuxSrl XTe in drei Bereiche nahe:

a) x > 0.5: das X '-Maximum liegt nahezu frequenzunabhingig bei

dem Wert fir das Maximum der statischen Suszeptibilitat

b) 0.20<x < 0.45: das X '-Maximum ist stark fregquenzabhingig
(ca., 30 mK/Dekade) und liegt bei deutlich héheren Temperaturen

als die de-Anomalie

c) x = 0,10: ein schwaches frequenzabhingiges Maximum der ac-Sus-
zeptibilitat tritt auf, cbwohl in statischen Messungen keine

Anomalie zu erkennen ist,

Fin einfacher Ansatz zur Erklirung einer frequenzabhingigen Suszepti-
bilitdt ist im Néel'schen Modell des Superparamagnetismus zu finden
/63/. In diesem Modell sind mehrere Spins relativ stark aneinander
gekoppelt und bilden voneinander unabhingige Cluster. Wenn diese
Cluster mit ihrem effektiven magnetischen Moment auf ein Wechselfeld
reagieren, missen sie lokale Anisotropiebarrieren Uberwinden (z.B.
Barrieren aufgrund der Dipolwechselwirkungen innerhalb des Clusters).
Hierzu ist eine Anregungsenergie Ea notig. Das Uberwinden dieser
Barriere geschieht mit einer mittleren Relaxationszeit 7 , die nach

Néel einem Arrheniusgesetz fulgt:

T o= T, exp(Ea/kBT) (5.1}

Wihrend bei hohen Temperaturen die Cluster dem Wechselfeld in Phase
folgen kdnnen, Uberschreitet bei Absenken der Temperatur die Re-
laxationszeit einiger Cluster die durch die Wechselfeldfrequenz '
vorgegebene charakteristische Mefzeit. Diese Cluster kinnen dem |
Feld nicht mehr in Phase folgen und sorgen so flr eine Abnahme der
Suszeptibilit#t. In der Regel Uberschreitet die ac-Suszeptibilitdt
daher ein Maximum, das bei hoherer Frequenz bei hiheren Temperaturen
liegt, weil die Relaxationszeiten eher die MeBzeit Uberschreiten.
Die Temperaturabhingigkeit ergibt somit ein Arrheniusgesetz flr

die Frequenzabhingigkeit von T]c

v(Te) = v, exp(-E/kgTe) (5.2)
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Eine Anpassung der in Abb. 4.4 zusammengestellten Werte Tf(\ﬁ

an ein solches Gesetz fithrt zu folgenden Parametern:

3x107 Hz, E_fig = 4 K

x =010 : v B

O

1t

21

2x10% " Hz, Ea/k 28 K

x =0.20: V
0

3

Diese Werte sind vergleichbar zu dhnlichen Ausvertungen fur EuxSr,_xS

im gleichen Konzentrationsbereich /18,56/. Die Parameter flr x = 0.10
erscheinen physikalisch sinnvoll. Der Wert Ea/kB ist zwar auch schon
recht grof gegenliber dem Wert der Einfriertemperatur Tf(l6 Hz) = 152 mK,
fir Eu Sr, S wurden jedoch Energien aus der Dipolwechselwirkung

zu Eﬂ/kB % 2 K abgeschitzt.

AuBerdem stimmt die Interpretastion des Verhaltens der Probe x = 0.10

als Superparamagnetismus mit der Vorstellung lberein, daB unterhalb

der Perkolationsschwelle xp rein geometrisch keine unendlich ausge-
dehnten Cluster magnetisch gekoppelter Atome gefunden verden. Fir
EuxSrI“XS ist der Wert X5 der fur ein fecc-Gitter mit kurzreich-
weitigem Austausch ausschlieBlich zu nichsten und Ubernichsten Nach-

barn zu x_ = 0.136 berechnet wird, durch Experimente recht gut be-
statigt /1,4/. Unter der Annahme ebenfalls nur kurzreichweitiger
Wechselwirkungen 31’ J, gilt dieser Wert auch fir Euxsrl—xTes s0

dafd fir x = 0.10 tatséchlich einzelne superparamagnetische Cluster
erwartet werden kdnnen. Oberhalb der Perkolation kann man nicht

mehr von der Annahme wohldefinierter und getremnter Cluster ausgehen,
Zwar wird es such hier durch die starke Verdinnung und durch frustrations-
effekte Gebiete mit stdrker gekoppelten und mit fast freien Spins

geben, der Response des Spinsystems verlsuft aber wahrscheinlich

im Ganzen als kollektiver Response, der jedoch gegeniber einem magnetisch
geordneten System sehr stark durch die lokal inhomogenen Wechsele.;
wirkungen verdndert ist. So ist es nicht verwunderlich, da fir

x = 0.20 {oberhalb der Perkolation) sehr dhnlich wie im EuxSrl_XS

fir den Arrheniusansatz in EUXSrl_xTe physikalisch unsinnige Parameter

getfunden werden.
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Dhne eine mikroskopische Vorstelluna kommen Lundgren et al. /65/

zu einer phinomenologischen Beschreibung der Wechselfeldsuszeptibilitit
eines Spinglas, indem sie eine breite Verteilung g(T ) von Relaxations-
zeiten Toin < T < T max annehmen. Die Frequenzabhingigkeit der
ac-Suszeptibilitat X '/ 9(in @) wird in diesem Modell im wesentlichen
durch Beitridge von Spin-Gruppierungen mit T 0 2 1/w bestimnt und

hangt nehen der Art des individuellen Relaxationsprozesses von der
Dichte der Relaxationszeiten in der Nahe von T __  ab. An der Uber.

111
gangstemperatur Paramagnet-Spinglas kommt die Relaxationszeit T 0

in die GréBenordnung von 1/® , so daf nicht mehr alle Spins dem ax
Wechselfeld in Phase folgen bzw. bei noch tieferen Temperaturen
blockiert sind, Hierdurch 188t sich qualitativ das Maximum der ac-5us-
zeptibilitdt beschreiben. Der Imagindrteil ¥ " der Suszeptibilitét
ist in dem Modell durch X " z;g- 5%%%5 mit dem Realteil verkniipft
und spiegelt direkt die Verteilung von Relaxationszeiten um T m&:l/“
vider. Die maximalen Relaxationszeiten kommen bei Tf etwa in den
Bereich Tmax = 1/w, so daB schon knapp unterhalb Tf die langsam
relaxierenden Spins dem Wechselfeld nicht mehr folgen und zu einem
relativ steilen Anstieg in X" fihren, wie in Abb. 4.3 und 4.5b fir

x = 0.20 und x = 0.45 zu erkennen. Leider bleibt die Diskussion

der ac-Suszeptibilit#dt in diesem Rahmen qualitativ, da eine mikro-
skopische Erklidrung fiir das Auftreten des komplizierten Relaxations-

zeitspektrums noch nicht gefunden wurde.

Ein weiteres ungeklirtes Problem ist die Frage, ob es sich bei dem

Ubergang von Paramagneten in das Spinglas um einen thermodynamischen

Phaseniibergang handelt. In dem Spinglas-Modell von Edwards und Anderson

wird der Spinglasiibergang durch das Auftreten eines von Null verschiedenen

Crdnungsparameters
q(T) = lim << S, (£)5,(0)> ;> (5.3)
£ 1 1
( <> X Thermisches Mittel, <>y Konfigurationsmittel {iber P(Jij))

charakterisiert, der Langzeitkorrelationen zwischen Spins beschreibt.
Fin thermodynamischer Phaseniibergang wird nun in der Regel durch

das Auftreten kritischen Verhaltens beschrieben. In der Nahe des
Phasenlibergangs lassen sich viele thermodynamische Gréfen wie Magneti-
sierung, Suszeptibilit#t durch universelle Potenzgesetze beschreiben.
Die Universalitit gilt in dem Sinne, daB die kritischen Exponenten

nur von der Gitterdimension und der Symmetrie der Spin-Spin-Wechsel-
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abh&ngen, fir Spingl&ser ist noch immer umstritten, ob ein Phasenilber-
gang bei endlichen Temperaturen auftritt, oder oh dis Anomalien

bei endlichen Temperaturen in den magnetischen GriBen rein dynamischer
Natur sind und ein Phasenilbergang nur fir T = € existiert (s. z.B.
/66/) . In diesem Fall sollte die Korrelationslidnge £ divergieren

wie EsJT_v. Fir die mittlere Relaxationszeit ergibt sich nach Binder

et al. eine logarithmische Divergenz fir 7 -+ 0:
In (/7)) ~TTVE (5.4)

Hingegen divergiert bei einem Phaseniibergang bei endlicher Temperatur

T fir T+ T_ die Korrelationslénge vie § ﬂ’((T-Tn)/Tn)_'v und die

mittlere Relaxationszeit nach

Tf - TO ~ZV
T/ ™| “—ﬂr*=-) (5.5)
a

Die recht bhegrenzten Mefldaten (kleiner Frequenzbereich) lassen filr

das EuxSr Te nur eine grobe quantitative Analyse zu.

1-x
Zur Auswertung der vorliegenden ac-Suszeptibilitdtsmessungen im

Hinblick auf die kritischen Skalengesetze wird TO hier als die Temperatur
gevdhlt, bei der die statische Magnetisierung einen Knick aufweist,
obwohl diese Messung im Prinzip wegen der endlichen Melzeit auch

nur eine quasistatische Methode darstelit., Zur Bestimmung von Tf(w )

(w: Kreisfrequenz, hier eingefihrt, um Verwechslungen mit dem Ex-

des Maximums des Realteils X' und des Wendepunktes des Imagindr-
téils X " herangezogen. Dieser Zusammenhang ist in einfacher Weise
gliltig filir Systeme mit nur einer Relaxationszeit T . Fir Spinglas-
systeme mit einem breiten Relaxationszeitspektrum mull nach einer
Bestimmung ven Tf(u)) zu einer festen, mittleren Relaxationszeit
gesucht werden, Nach Bontemps et al, /67,68/ ist dies mdglich, indem
man als Einfriertemperatur Tf(f ) die Temperatur wihlt, bei der

der Phasenwinkel ¢ tan® = %%-einen festen Wert ¢ (frequenz-
unabhangig, aber deutlich Uber der Unscharfe durch das verrauschte

Signal) unterhalb. des Wendepunktes annimmt.
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Abb. 5.2 - Frequenzabhingigkeit der ac-Suszeptibilitadt fir x = 0.20:
" Bestimmung des Exponentenvz.

w-a) Phasenilibergang bei T :-TO = Tf(dc): Potenzgesetz

‘b) Phaseniibergang bei T = O: logarithmisches: dynamisches:
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tine solche Auswvertung ist in Abb. 5.2 fir die Fille T0 = U und
?O = Tf(dc) =z 0.496 K anhand der Ergebnisse filir eine Probe mit x = 0.20
durchgefithrt worden. Innerhalb der weqen des kleinen Frequenzbereiches

groBen Fehler erhdlt man folgende Parameter ( Ty = 2T /euo ):

i) Fiir TO = 0 aus einem Fit pach

1
In (T‘F/ 1 K) = 1n (Ea/kB) E\Tﬂ; 1n ( In (wolg))

die Werte: vz =3 1, T = 2x107s, E /i = (1.8 % 0.4) K

ii) Fiip TO = TF(dc) = 0,4% K aus

g w/1 Hz) = 1g (ub/l Hz) - vz 1g((TF©)) - TG)/TO)

die Werte: vz = 7.8, v_ = 10710

Ahnlich wie bei der Auswertung Bontemps et al. /67/ fir EUD,&DSTDeéos
ergeben sich fir beide Mdglichkeiten einigermaBen sinnvolle Parameter.
Insbesondere ist die Ubereinstimmung des Wertesv z = 7.8 flr 70550

mit dem WertVz = 8 in /87/ flr diese grobe Auswertung recht gut,

Eine Unterscheidung, welches der Bilder, i) oder ii), das zutreffendere
ist, kann aus diesen Daten allerdinys nicht erfolgen, da die Anzahl

der Meflpunkte sowie die Auswertegenauigkeit zu gering fir einen

Fit mit mehreren Parametern ist.

sinen Ubergang
vom Spinglas in einen anderen Ordnungszustand hin. Die Frequenz-
variation ist in diesem Bereich zwar wegen der grdBeren Temperatur-
Qngenauigkeiten bei den htheren Ordnungstemperaturen nur schwieriger

zu bestimmen, der Nachteil des engen Frequenzbersiches 5 Hz< v < 2 kHz
fir die ac~Messungen wird aber dadurch kompensiert, daB fir die
(quasi-) statischen Messungen fast exakt die gleiche Ordnungstemperatur
gefunden wird. Fir x> 0.5 liegt daher die Vermutung nahe, daB das
System (&hnlich wie EuTe) in irgendeiner Weise antiferromagnetisch
geordnet ist, obwohl liber den Typ der magnetischen Struktur aus

den vorliegenden Magnetisierungs- und Suszeptibilitdtsmessungen

keine Aussage gemacht werden kann. Andeutungen fir den Ubergang

vom Spinglas zum antiferromagnetisch geordneten Zustand mit zunehmender

Konzentration sind auch schon bei x = 0.45 festzustellen. Beil dieser
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Probe wird sowohl die Frequenzabhidngigkeit von Tf als auch der Ap-

stand TF(LU) - Tf(dc) etwas geringer als bei x = 0.40.
Eine phénomenologische Deutung ist die folgende:

Die abnehmende Anzahl von "magnetischen Leerstellen® im Gitter mit
wachsender Eu-Konzentration sorgt filr eine wachsende Anzahl von
groBeren Clustern mit relativ starr gekoppelten Spins, die relativ
frith ausfrieren. Die starkeren Korrelationen in den Clustern sorgen
fir eine wieder mehr Arrhenius-artige Freguenzabhizngigkeit mit einem
allerdings immer noch relativ breiten Relaxationszeitspektrum. Beim
{bergang in den magnetischen Ordnungszustand bei noch hiherer Konzen-
tration ist der {berwiegende Teil der Spins kollektiv geordnet und
veist ein stark kollabiertes Relaxationszeitspektrum und damit keine

Fregquenzabhingigkeit mehr auf,
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5.3 De-Almeida-fhpuless-Linie

Die in Kap. 5.2 gefundene Trennung in Spinglas.Verhalten fir x < 0.5
und antiferromagnetisches Verhalten flr x» 0.5 spiegelt sich auch

im Verlauf der ac-Suszeptibilitdt in statischen HuBeren Feldern
wider,

Abb, 5.3 zeigt fir die Konzentrationen x = (.40 bis x = 0.55 die

Einfriertemperatur T_ in Abh#ngigkeit vom statischen #uBeren Feld
uOH, Die Werte fir T% sind aus dem Maximum der ac- ¥ '-Messungen

ermittelt und zum besseren Vergleich suf den Wert im Erdfeld nor-
miert. FUr x = 0.40 und 0.45 ist deutlich ein leicht. gekriimmter
Verlauf fir Felder oberhalb uDH = 1.0 ml bzw, 2.0 mT zu erkennen.

Die Abweichung von Tf(H)/TF(U) setzt flr x = 0.5 erst bei 5.0 mT,
fur x = 0.55 erst bei ca, 10 mT ein.

¥

Or

Fﬁ@ L + ¥ -
!; e\ i 5
A y 1
\\ \ :

1

5 1 s
\ - i
i '
\ \ |
Y \ '

= ?5 i A [ T
E=— A} [ 3
E A ‘\ :

[— =] \ &
N \ \ 1
= N \ [
A 1 1
ja- \
el Al Vot
- v .
%

Eu Sr e v
v=16Hz .

-

™ ‘e ;1
5 i a ¥=040 \\D\ ‘\é\ ‘1";, |

s X=045 SO i

< X:OSG \E\\\‘a\\ t’

AN

= %=055 §§

050 095 100
THIT. 0)

Abb. 5.3 - Feldabhingigkeit der Einfriertemperatur T]c fur EUXSr
bei v = 16 Hz,

l_xTe

Die Temperaturen sind auf die Werte TF(U) im Erdfeld
normiert.

L Q13 ) 7 A

CUTTRETETTLT T



- 61 -

Im Verlauf der Suszeptibilit&tskurven ist neben dem Absinken der
Maximumstemperatur Tf schon cberhalb TF auch in kleinen Feldern

ein Absinken der Suszeptibilitdt und ein Ausschmieren des Maximums

zu erkennen. Wihrend prinzipiell eine Abnahme der Suszeptibilitit

mit wachsendem statischen Feld fir T;;Tf aufgrund zunehmender Aus-
richtung der Spins bzw, S&ttigung erwartet werden kann, reagiert

die Spinglas-Suszeptibilitdt empfindlich schon auf kleine duBere
Felder. Bei zunehmender Konzentratien ist aus Abb. 5.3 schon qualitativ
eine Anderung in dieser Reaktion auf HuBere Felder zu erkennen:

fir x = 0.40 ergibt sich eine drastische Feldabhidngigkeit, wihrend

bei x = 0.55 die Suszeptibilit&t lange nahezu unbeeinfluBt vom &dulleren

Feld bleibt.

Im Gegensatz zu den statischen Suszeptibilit#ten flir x = 0,40 und

0.45, die unterhalb Tf nahezu konstant bleiben bzw, sogar ansteigen,
nimmt die ac-Suszeptibilitidbt unterhalb T10 ab. Dies ist dadurch zu
erkidren, dal die ac-Suszeptibilit&t nur den reversiblen Anteil

der Suszeptibilit&t miBt, wohingegen die feldgekiihlte Suszeptibili-

tit auch die irreversiblen Anteile bericksichtigt. In Molekularfeld-
rechnungen flr Ising-Spinglédser wurde von de-Almeida und Thouless (AT)
(s. Kap, 2.4) fir das Einsetzen dieser Irreversibilititen ein

Hz/jaf(T - 7{0))/7(D) - Gesetz gefunden. Eine solche Auftragung

von Hz/3 gegen (l—TF(H)/T(O)) ist fir die ac- y'-Messungen bei 16

Hz in Abb. 5.4 fiir die Proben x = 0.40, 0.45, 0.50 viedergegeben.

Fuir alle drei Proben ergibti sich oberhalb des o.a. Schwellwertes

eine recht qute Gerade. Die Theorie von (AT) wurde von Gabay und Toulouse
auf Vektor-Spingldser erweitert /31/. In solchen Systemen wird von

diesen allerdings eine HzmAbhéngigkeit gefunden neben einer schwiche-

ren charakteristischen Limie mit (AT)-Charskier, Fiir beide werden
guantitative Zusammenhidnge ohne freie Parameter angegeben. In den

meisten Spinglasuntersuchungen wurde allerdings bisher auch fir
Heisenbergsysteme nur AT-Verhalten gefunden, wie es auch durch die
Auftragung in Abb, 5.4 flr Euxsrl—x
quantitativen Vergleich ist allerdings noch zu berlcksichtigen,

Te gegeben zu sein scheint. Beim

daB in den theoretischen Behandlungen meist von klassischen Vektor.
spins mit der Normierung :z:Si = m (m = Dimensionalitit des Spins,
fur Heisenberg Spins m = 3) ausgegangen wird, wghrend in realen
Systemen mit Gesamtdrehimpulsen J mit der Normierung EZJ? =33+ 1)

und einem eventuell von 2 abweichenden g-Faktor (de-Gennes-faktor)

gearbeitet wird.
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Nach einem Vorschlag von Baberschike /69/ ist diese Inkonsistenz
am sinnvollsten durch eine Normierung auf gleiche paramagnetische

Suszeptibilititen (Curie-Konstanten) zu umgehen.

Dies fihrt analog zu der Behandlung des H-T-Zuammenhangs fUr EuXSrl XS

bei Bontemps et al. /67/ zu der Beziehung

-
i

T.(H) (mel) (me i 1
T.(U) } [ {(m )8\mx2) J /3 @(pﬁh)Z/B (5.6)
f

mit b= gt /2R AT (5.7)

Im Fall des Cu_Sr, _Te mit dem Heisenbergspin im BST/OuGrundzustand
x e

Lo=A

mit J =S (= 7/2) und g = 2 reduziert sich die Gleichung fir h auf:

_ S(S-\Ll)
ho=2pgh /5= /lgT(0) (5.8)

Ein Problem bei der Auswertung der Steigung der gefundenen HZ/BMAb_
hingigkeit liegt in der Festlegung von T(0), dem auf Nullfeld extra-
polierten Wert der frequenzabhéinginen Einfriertemperatur, da das
HZ/B-Gesetz offensichtlich unterhalb eines Schwellwertes flr das
dulere Feld nicht mehr anzuwenden ist. Ein solches Abbiegen von

der AT-Linie wird zwar von Fischer /70/ flr ein Vektor-Spinglasmodell
mit starker Anisotropie gefunden, fiir eine solche Anisctropie gibt

es jedoch im vorliegenden System & priori keine Anzeichen.

Fine andere Erkldrungsmiglichkeit liefert Fischer in /73/ fur ein

SK-Modell fiir Vektor-Spins: Fir Linie
zeit wird fUr hohe Freqguenzen analytisches Verhalten A H® vorausge-
sagt, wahrend firw— 0 AT-Verhalten gefunden wird. Bei fester Frequenz
ergibt sich daraus ein Crossover von analytischem zu AT-Verhalten

bei endiichen Feldern, die mit der Frequenz anwachsen sollten. Der
Vergleich mit dem Experiment zeigt flr EUO,Qﬂer,éos /30/ zwar den
vorausgesagten Trend anwachsenden Crossover-Feldes mit wachsender
Frequenz, jedoch finden Paulsen et al. /30/ fir die Feldabhingig-
keit einen schirfer ausgeprigten Ubergang als das theoretische Modell.

Fir EuXSr XTe ergeben sich noch stirkere Unterschiede dadurch,

1
daB das Crossoververhalten schon bei niedrigen Frequenzen- (16-Hz) . ...

bei relativ hohen Feldwerten gefunden wird.
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Ahnlich zu dieser Arbeit soll zundchst auch hier die AT-Linie so
betrachtet werden, als ob sie flr kleine Felder auf T*(0) >T(0)
xtrapoliert. Aus diesem Ansatz 13B%t sich mit Formel (5.6) aus der

2/3

Steigung der H™ “.T-Geraden ein Wert flr den effektiven Spin bestimmen.

Hier ergeben sich flr die Geraden in Abb. 5.4 die Werte:

x = 0.40, T(0) = 1.987, T'(0) = 2,032, S_.. = 10.2/2
X = 0.45, T(0) = 2.6, T(0) = 2.695, S_.. = 7.4/2
x = 0.50, T(0) = 3.368, T'(0) = 3.448, S__. = 3.1/2

Konzentration, Diese gute Ubereinstimmung ist erstaunlich, wenn

man Auswertungen flr AT-Linien in anderen Spingldsern vergleicht

die leicht um eine GréBenordnung stérker von der theoretischen Steigung
der AT-Linie abweichen, Diese Diskrepanz hidngt méglicherweise auch

mit der obigen modifizierten Formel flr h zusammen,

Uberhaupt ist das Auftreten der AT-Linie in einem Heisenberg-Spinglas
ein ungekliarter Effekt, da nach GT ein Hz-verhalten zu erwarten

widre. Auch in dieser Hinsicht ist das EuxSrlﬂxTe in seinem ac-5Suszepti-
bilitdtsverhalten zum EuxSrl_XS vergleichbar, wenn auch die vorliegenden
MeGdaten nicht filr einen Skalenplot wie in /67/ ausreichen. Innerhalb
der fir EuXSri_XTe erzielten MeB- und Auswertegenavigkeit kann nicht
entschieden werden, ob der in /67/ prepagierte hl/zwthkalenplet

{oder auch ein etwas weniger ven 2/3 in Richtung 1/2 abweichender
Exponent) eine adiguatere Beschreibung der Daten darstellt., Im Gegen-
satz zum EuXSrith wurde allerdings die Variation des H-T-Verhaltens
mit der Konzentration mit einer grdSeren Systematik dber der Konzen-
tration betrachtet. Auffdllig beim Vergleich zum EuxSrl_XS ist hier

vor allem der relativ hohe Schwellwert fir das Einsetzen von AT-artigem
Verhalten, der in Eu Sr; S bei kleinen Frequenzen um ca. einen

Faktor 10 geringer i;t ;né dort Uberhaupt erst bei hiheren Frequenzen
beobachtbar wird., Ahnlich wie die Steigung der AT.Linie wichst dieser
Schwellwvert mit zunehmender Konzentration und deutet somit auch

einen Ubergang von einem AT-Verhalten im Spinglas-Bereich zu einer

hzutuAbhéngigkeit in antiferromagnetischen Bereich an.,

Fir beide Effekte existiert noch keine Beschreibung anhand eines

theoretischen Modells.
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5.4 Stretched-Exponential-Ansatz fir die thermoremanente Magnetisierung

T AW

Aus den in Kap., 4.4 vorgestellten Messungen zur thermoremanenten
Magnetisierung ergibt sich eine Zeitabhingigkeit, die im betrachteten
Zeitfenster veder mit simpler, exponentieller Relaxation (Debye-Re-

laxation, Abb. 4.8b) noch mit einem Potenzgesetz (Abb. 4.8c) zu

erklidren ist. Eine relativ gute Ndherung ergibi sich aus einem Mr% In t-Plot

(Abb. 4.8a). Ein solches Gesetz wurde auch von Néel flr einen Super-
B

paramagneten mit einem Spektrum von Relaxationszeiten gefunden,

In einer shnlichen Aufiragung flr verschiedene Yartezeiten tw (Abb. 5.5)

erkennt man jedoch leichte Abweichungen veon einem reinen ln t - Ge-
setz., Diese Abweichungen dirften bei Erweiterung des Zeitfensters,

in dem die thermoremanente Magnetisierung becbachtet wird, noch

griiBer werden, da ein ln t - Gesetz vom Ansatz her nicht fur belisbige
Zeiten gelten kann. In Anlehnung an Chamberlin wurden daher zur
Beschreibung der MeBkurven fir verschiedene T und tw ein Least-Squares-

Fit mit einem stretched-exponential-Gesetz versucht. Dies hat die

Form {(G1. 2.7):

Mr(t) = Mr(D) exp { m(t/Tp)(l_n)} (2.7}

bzw. U(t) = 0(0) exp [ =t/ Tp)(l‘“)] U (5.9)
mit U_ als SQUID-Signal auf der Baseline ( Punkt (8 in Abb, 4.6),
da M « USQU1D° Die sich mit diesem Gesetz mit 3 freien Parametern
ME(D}E’t , n ergebenden Fitwerte sind in Tabelle 1 zusammengestellt.
Innerhalb der Fehlergrenzen (wegen der teilweise noch recht starken
Streuung der MeBwerte muB mit groBen Fehlern vor allem fir n gerechnet
werden) ergibt sich fir die Serie bei konstantem T = 0.89 Tf und
variablem tw in guter Niherung ein konstanter Wert U(0) = (8.5 + 0.3)V
und ein fester Exponent n=(0.80 & 0.02). Mit diesen festen Parametern
variiert nur noch die mittlere Relaxationszeit Tb mit der Wartezeit

t . Der relative Anteil der remanenten Magnetisierung zum Zeitpunkt

t = 0 unmittelbar nach Abschalten des Feldes zur Magnetisierung

im feldgekiihlten Zustand ergibt sich daraus zu

M_(0)

Mfc

¥ 0.06

IR S 3 HF A




- 68 -

7
a) o : Eig05Tagg 1€
61 T=167K
57 :
ULVl . -
Lo e ®
3 b
2 {
T L
D i 1
-1 0 tg (#/min) 1 2
b) 1
Euolero_ﬁoTe
B T=167 K
U b f,,=60 min
gl 223% 30 men,
bf@ﬁ%% 10 min
eewg%e&%%e%% S mm\
- saa“‘\-‘aa %%%%% . l \
%%&%° \ eza
K @m%%%%w
T2epg|
0 L £ . ]
0 20 6 80 100
tmin]
c)
i
= Uy =85V By eSTog0T
T=167 K
&
: E -g M ggeﬁ%seq
ig {UIV} — - ® “::eag g‘; i? Ca g 4
— oo, tte s toags
CIP o 55 B%.e
. GG%
0 1 i
A 0 g t/min 1 2

Abb. 5.5 - Zeitabhidngiglkeit der thermoremsznenten Magnetisierung
einer Probe Eu0 QDSr 68Te bei T = 0.89 Tf fir unter-
schiedliche WErfezeiEén tf vor Abschalten des Feldes
pDHl = 1.0 mT in der Skalierung:

a) logt /1lin M (~U) b) lint / log M ¢c) logt / logM

THE THITEER

(i

1T TR




- 869 -

Tabelle 5,1 - Fitparameter eines stretched-exponential-Gesetzes (G1.2.7)
fur zeitlichen Zerfall der thermoremanenten Magnetisierung
in Bug, 405T0.60"®

T/TF t, [min] (ol vl nojT, (min]
0.89 5 8.484 0.7%4 6.106
0.89 10 8.829 0.804 9,971
0.89 30 8.514 0.803 19.83
0.89 60 8,293 0.800 70,98
0.805 10 14,03 0.861 9.905
0.805 boe | 14.30 G.857 19.86
0.805 3.08 0.458 272.0

Dieser Wert entspricht in etwa dem Verhdlitnis in EUXSriuxS_Proben
und anderen Spinglidsern. Eine systematische Untersuchung in Abh@ngig-
keit vem vorher angelegtem Feld (Suche nach einem Maximum fir Mr
bei endlichen H wie beaim EuXSri_xS) wurde flr EuXSrluxTe nicht durch-
gefiihrt. Die gefundene Wartezeitabhingigkeit des Wertes 'rp 1868t

sich (Abb. 5.6) durch ein Gesetz der Form

- )
Ty ® T exp(- t /t ) (5.10)

beschreiben. Es ergesben sich die Fitparamster Tg= 3¢2x1828 mit tG:B.lxlﬂss.

Diese Werte liegen in einer vergleichbaren GriBenordnung wie entsprechende

Ergebnisse von Chamberlin am AgMn /60/ und Hoogerbeets et al. /617

im reentrant-Spinglas EuDuSQSrUG%Se Der gefundene Exponent n £ 0.8 -
steht ebenfalls im Einklang mit dem Wert von Chamberlin /60/ an

Aghn + 0.4 % Sb bei T/T. = 0.9. Fir tiefere Temperaturen findet

dieser einen kleineren Exponenten von ca. 0.67. Die Temperaturab-
hingigkeit wurdg'FGr"EuXSrl_xTe noch nicht systematisch untersucht.

Die Messung fir tw =z 10 min bei T/TF = 0.8 188t sich ausgezeichnet'

mit n = 0.86 und einem griBeren U{0) titten (Tab. 5.1). Bei der

gleichen Temperatur liegt der tit fUr tw:60 min mit dhnlichen Parametgrn
allerdings nicht so gut wie der flr kleineres n = 0.67 und kleineres
U(0). Diese Tatsache'zeigt einen Nachteil des stretched-exponential-Fits:

flir Messungen iber einen kleinen Zeitbereich sind die Parameter
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Abb., 5.6 - AbhZngigkeit der ZeitkonstantenT _ im stretched-expo-
nential-Fit von der Wartezeit t Priir Eu St Te
. ot W 0.407"0.60
bei T = 0,89 !f,

zu stark miteinander korreliert, um aus den relativ glatten, struktur-
losen MeBkurven eine sichere Bestimmung der richtigen Fitparameter

zu gewinnen. So ist auch die beobachtete Wartezeitabhingigkeit stérker
auf den tatséchlichen Verlauf dev Melkurven als auf die aus den o

Fits bestimmten Parameter gestitzt.

Die derzeitige Beliebtheit der stretched-exponential-fits fir Daten -
von nichtexponentiellen Relaxationsprozessen liegt zum einen in:'

der universellen Anwendbarkeit des Gesetzes /71/, zum anderen, speziell
fir die Anwendung auf Spingl#ser, in der Existenz des mikroskopischen
Modells von Palmer et al. /55/ bzw. de Dominicis et al. /72/, wel-

ches direkt“éin solches (esetz fiur die Relaxation voraussagt. Aller- _
dings gilt das stretched-exponential-Gesetz in dieser Theorie eigent- .
‘lich nur asymptotisch fir t>>Tp, Dies kann neben dem meist_eingeschrénk_

ten Zeitfenster mit verursachend flir folgende Diskrepanz sein: . .

[ e D (A
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Wartezeitabhéngiges Verhalten wird gefunden fir Aghn, EUU,5QSEO,468

im reentrant-Spinglas und frustrierten Ferromagneten und; vie

oben gezeigt, flr EuXSrl XTe, Alle diese Messungen wurden mit
SQUID-Methoden in Zeitfenstern von ca. 2 Dekaden im Bereich

1 s bis 100 min gewonnen.

Dagegen zeigen Messungen von Ferré et al. /54/ mittels Faraday-
rotation an EUU;QDSFO,GUS {Spinglas) keine Zeltgbhanglgkelt

fur Messungen fir 7 Dekaden bis herunter zu 1077 s.

Die aus den Fits gefundenen Relaxationszeiten 7 D liegen in
vergleichbaren GriéBenordnungen (Minuten) flr Aghn, EuXSrl XTe
und EUG,545rD,465 im RSG-Bereich, Die Daten fir EUD,QSPD,és
liegen um 6 GroBenordnungen niedriger und damit im Gegensatz

zu den anderen Systemen deutlich im Bereich o << t,
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5.5 Maonetisches Phasendiagramm

Die im Kap. 5.1 bis 5.4 diskutierten MeBergebnisse unterstiitzen
die Einteilung des in Abb. 5.7 dargestellten magnetischen Phasendia-

gramms in drei Bereiche:

a) x £ 0.15: Superparamagnetismus
b) 0.5 x < 0.50: Spinglas

c) x » 0.50: antiferromagnetisches Verhalten

Damit ergibt das magnetische Phasendiagramm von EuxSrl_XTe ein qualitativ
dhnliches Bild wie das eingangs vorgestellte Phasendiagramm des

Fu Sr, S,
%

L=
Der Ubergang vom Superparamayneten, charakterisiert durch die fehlende
ac-Anomalie und schwache Frequenzabhingigkeit (Arrheniusgesetz)
der ac-Suszeptibilit&dt zum Spinglas, geschieht in beiden Systemen

vermutlich im Bereich der Perkolaticnsschwelle beil Xp = 0.136.

12 —————————————

- Eu,SrTe
10

T
' ]

6,.

% | f\\\\\
\lé_
0 - s"ﬁ7f : //;ii:\\
0 02 0k 06 08

Abb. 5.7 - Magnetisches Phasendiagramm des Fu Srl_ Te

Die charakteristischen Temperaturen stammen von

a) der ac-Anomalie fir x = 0.10,

b) dc-Magnetisierungsmessungen im Erdfeld,

c) Magnetisierungsmessungen an der Faraday-Waage
fiir x > 0.80 /62/
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Im Spinglas-Bereich werden alle in der Arbeitsdefinition genannten
magnetischen Ligenschaften, die mit Magnetisierungs- und Suszepti-
bilit&tsmessungen zu untersuchen sind, auch in EuXSrlnx?e gefunden.
Die Frequenzabhingigkeit der ac-Suszeptibilitédt stimmt quantitativ
gut mit der des EUXSEI_XS im Spinglas-Bereich Uberein. Die Temperatur-
abhangigkeit der FC-dec-Magnetisierung deutet aber Unterschiede zwischen

beiden Spingladsern an,

Der (bergang vom Spinglas in ein vermutlich antiferromagnetisch
geordnetes Verhalten geschieht in sinem relativ scharf abgegrenzten
Bereich zwischen x = 0.45 und x = 0,55, Es ist dadurch charakteri-

siert, dafB die typischen Spinglas-Eigenschaften verschwinden:

Ein deutlicher Unterschisd zwischen ZFE- und FC-Magnetisierung jist
nur fir x <0.45 zu finden, Auch die in der ac-Suszeptibilitat wider-
gespiegelte Dynamik mit der starken Frequenzabhdngigkeit im Spinglas-
Gebiet verdndert sich deutlich fir x > 0.45. Die starke Frequenzab-
héngigkeit verschwindet und die Feldabhidngigkeit wechselt von einem

HZ/B—T—Uerhalten zu einem mehr HZ-T-artigen Verhalten.

Die Besonderheit des Spinglas-Verhaltens im EuXSrl“xTe liegt in

der anwachsenden statischen Suszeptibilitat bei Temperaturen fir T <« TF,
die im EuxSrl“xS nicht beobachtet wird., Hier ist allerdings auch

das reine System LuS ferromagnetisch geordnet, so dafl Frustrations-
effekte im wvesentlichen zu einer Abnahme der Suszeptibilitat flhren,

wohingegen im EuXSr Te zundchst die antiferromagnetischen Wechsel.

1%
wirkungen dominieren und erst mit zunehmender Verdinnung die kon-

kurrierenden ferromagnetischen Wechselwirkungen Uber Frustrations-
effekte zu einer gréeren Anzahl freier beweglicher Spins und damit

zu einem Anwachsen der Suszeptibilitat flUhren.

Im Gegensatz zum EuxSri_XS konnte im EuxSrl_xTe aus den Magnetisierungs-
- und Suszeptibilitdtsmessungen kein Anzeichen flir die Existenz

eines Reentrant-Spinglases (RSG) mit einem Ubergang vom Paramagneten

zum Antiferromagneten und bei tieferen Temperaturen zum Spinglas
gefunden werden, Ein solcher Ubergang kbnnte durch ein Aufspalten

der ZFC- und FC-Kurven bei Temperaturen unterhalb des PM.AF-Ubergangs

angedeutet werden. Die sehr schwache Aufspaltung flr x = 0.55 unter-

=
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halb T = 3.4 K ist nicht sicher genug meBbar, um einen Ubergang
AF.5G zu belegen, AuBerdem findet sich (im Unterschied zum EuXSrl_XS)
in der ac-Suszeptibilitdt kein Anzeichen flir einen solchen Ubergang.
Allerdings besteht die M&glichkeit, daB der Ubergang ins RSG im
verdiinnten Antiferromagneten wegen der groBen Ahnlichkeit zwischen
Suszeptibilitétsverl&ufen flr Antiferromagneten und Spingléser
prinzipiell nur BuBerst schwer aufzufinden ist, Dieser {bergang

t der zu den Suszeptibilitdismessungen komplemen-
téren Methode der magnetischen Neutronenstreuung aufzufinden sein.

Da diese Methode auch zur Aufklirung der magnetischen Struktur im
vermutlich antiferromagnetischen Bereich geeignet ist, sind zur
Fortsetzung dieser Arbeit Neutronenstreuexperimente am ILL in Grenoble
in Vorbereitung. Daneben kbnnen weitere systematische Untersuchungen
der thermoremanenten Magnetisieruna gréBeren Aufschlull tber die

Dynamik des Spinglassystems und eventuell ihrer mikroskopischen

Ursache geben.
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6. Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurden systematische Magnetisierungs- und Suszepti-
bitdtsmessungen zur Untersuchung des magnetischen Verhaltens des

verdiinnten Antiferromagneten EuXSr xTe durchgefithrt,

1
Zu diesem Zweck wurde eine SQUID.Magnetometer-Anordnung in ein 3He-4Hem
Mischiklhlsystem eingebaut. Die Melapparatur erlaubt Messungen der
statischen Magnetisierung und Wechselfeldsuszeptibilitdt in kleinen
duBeren Feldern (bis =zu uOH = 20 mT) und Frequenzen 5 Hz< v< 2 kHz

bei Temperaturen von 2o mK< T <6 K,

Beim EUXSrlwae handelt es sich um ein bisher noch nicht systematisch
untersuchtes Verdiinnungssystem aus der Reihe der verdinnten Europium-
Chalkogenide, unter denen Eu Sr. S ein bekanntes isolierendes Spin-
glassystem darstellt. Die Unger;u;hungen in dieser Arbeit konzentrierten
sich hauptsichlich auf die Abgrenzung des Spinglas-Bereiches im

magnetischen Phasendiagramm des EUXSP Te sowie den Vergleich der

1ox
Spinglas-Eigenschaften zwischen dem verdinnten Antiferromagneten

und verdinnten Ferromagneten,

Da es bis heute keine allgemein giiltige Definition eines Spinglases

gibt und auch kein einzelnes Experiment eine Probe eindeutiqg als

Spinglas zu charakterisieren vermag, wurden zundchst in einer Arbeits.
definition charakteristische Eigenschaften von Spinglédsern zusammen-
getragen, die eine Basis fiUr die magnetische Charakterisierung des
Verdlnnungssystems bilden. Ein besonderes Problem stellt dabei die
Unterscheidung von Antiferromagneten und Spinglasern aufgrund &hn-

licher Suszeptibilitatsverldufe dar. Die systematische Untersuchung

in Abh3ngigkeit von der Eu-Konzentration erlaubt jedoch eine Unterteilung

des Phasendiagramms in drei Bereiche:

a) Fir x g 0.15 zeigt EUXSrl_XTe superparamagnetisches Verhalten.
In der statischen Magnetisierung treten keine Anomalien auf,
wohingegen die ac-Suszeptibilitdt ein freguenzabhingiges Maximum
aufweist. Das Verhalten dieser Proben 158t sich durch das Néel'sche

Bild superparamagnetischer Cluster beschreiben.

b) Im Bereich 0,15£;x < 0.45 zeigen die Proben Spinglasverhalten,
Dieses macht sich bemerkbar in einer deutlichen Abhingigkeit
der statischen Magnetisierung von der magnetischen Vorgeschichte,
einer charakteristischen Frequenzabhingigkeit der ac-Suszepti-

bilitat und einer Feldabhingigkeit der Einfriertemperatur, die

5
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sich im wesentlichen durch eime HZ/>+ T-Abhingigkeit (de Almeida-
Thouless-Linie) beschreiben 148t. Das Relaxationsverhalten der
Proben in diesem Bereich ist kompliziert und erstreckt sich

auch auf grofe Relaxationszeiten, wie z.B. im Zeitverhalten

der thermoremanenten Magnetisierung zu erkennen ist.

c) Fir x» 0.5 verschwinden die meisten dieser flr den Spinglasbereich
charakteristischen Phinomene Uber einen relativ scharf begrenzten
Konzentrationsbereich von x = §0.45 bis x = §.55. £s wird (im
Rahmen der Mellgenauigikeit) keine Vorgeschichtenabndngigkeit
der statischen Magnetisierung und keine Freguenzabhingigkeit
der ac-Suszeptibilitdt mehr gefunden. Die Feldabhingigkeit der
ac-Suszeptibilitdl geht in einen HZ-T-éhnlichan Verlauf iiber.

Diese relativ scharfe Anderung mehrerer charakteristischer Eigen-
schaften bei x2,0.5 kann durch einen Ubergang in eine vermutlich

antiferromagnetische Ordnung charakterisiert werden.

Eine Analyse der magnetischen Struktur in der geordneten Phase ist

aus den Magnelisierungsmessungen allein nicht moglich. Ergénzende
Messungen mittels magnetischer Neutronenstreuung kdnnten eine Struktur-
aufklérung fir x 20.5 und Uber die Abwesenheit von Bragg-Peaks flr

x < 0,45 ein zusdtzliches Indiz fir Spinglasverhalten erbringen.
Solche Experimente sind in Vorbereitung, konnten aus Zeitgrilinden

und aufgrund einiger Probleme bei der Probenprdparation mit isotopen-

angereichertem Material bisher noch nicht durchgefihrt werden,

Das Spinglasverhalten fir Dglsﬁg LS G.48 zeigt im gualitativen

und quantitativen Vergleich zum EUXSrl“XS groBe Ahnlichkeiten., In
beiden Systemen fihren konkurrierende kurzreichweitige Austausch-
wechselwirkungen in Zusammenhang mit der Unordnung durch magnetische
Verdlnnung zum Zusammenbruch langreichweitiger magnetischer Ordnung

in vergleichbaren Bereichen des Phasendiagramms. Indirekt kann daraus
eine Best&dtigqung fir die Annahme der Beschrinkung des Austausches

auf nédchste und iberndchste Nachbarn mit umgekehri proportionalem
Verhdltnis der Austauschkomponenten gefolgert werden. Die guantitative
Ubereinstimmung beider Systeme ist am besten flir kleine Konzentrationen
(knapp cberhalb der Perkclationsschwelle bei_xp = 0.136), wehingegen
fir hthere Konzentrationen die dominierende antiferromagnetische
Wechselwirkung zu gréBeren Diskrepanzen fihrt, wie z.B. im Anwachsen

des Schwellwertes flr das Einsetzen von AT-Vehalten zu erkennen ist.
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Das dynamische Verhalten im kritischen Bereich 188t sich erstaunlich
gut durch einen kritischen Exponenten ( vz = 8 fir x = 0.20 und

TC = 0,496 K) fiir die Temperaturabhingigkeit der mittleren Relaxations-
zeit beschreiben, allerdings kann aus den vorliegenden Messungen

nicht eindeutig zwischen einem Phasenibergang bei ?C = 0 oder TC%E3
entschieder werden, Ahnlich erstaunlich, wenn auch nicht ungewthnlich,
ist die Beschreibung des verdlnnten Heisenberg-Antiferromagneten

durch eine Feldabhingigkeit fir ein Ising-Spinglas (AT-Linie), Aller-
dings vird der Ubergang zum Antiferromagneten fir Konzentrationen

x 2,0.5 schon durch das Anwachsen des Schwellvertes flir das Einsetzen

des AT-Verhaltens angedeutet,

Leider 1Bt sich bis heute keine Theorie finden, die systematisch
diese Keonzentrationsabhiingigkeit in einem addquaten Modell berlick-
sichtigt. Die Zeitabhangigkeit der thermoremanenten Magnetisierung
wird allerdings recht gut durch ein stretched-exponential-Gesetz
beschrieben, welches sich auf mikroskopischer Basis aus den géngigen
Spinglas-Theorien ableiten 1d8t. Die gefundene Abhdngigkeit von

der Wartezeit vom Einfrieren der Spins zum Abschalten des Feldes
deutet darauf hin, daB der feldgekihlte Zustand des Spinglases nicht
exakt den thermodynamischen Grundzustand wiedergibt . Die Diskrepanz
zu dhnlichen Messungen an EUXSrl_XS lassen sich eventuell durch

die unterschiedlichen Zeitfenster in den verschiedenen MeGmethoden
erklédren.

Weiterfihrende Untersuchungen kdrnen hier zu interessanten Aufschlissen
iber die Spinglasdynamik fuhren.

Ein sehr deutlicher Unterschied im Phasendiagramm des EUXSrinxTe

ist der im Vergleich zum EuXSr.I XS bisher nicht beobachtete Bereich

des Reentrant-Spinglases. Aus d;n vorliegenden Messungen wurden

keine eindsutigen Indizien flr das Auftreten eines solchen Bereichs
gefunden, Allerdings sind die zu erwvartenden Effekte moglicherveise
zu klein, um mit der derzeitigen Empfindlichkeit der Apparatur aufge-
18st zu werden. Auch hier kdnnen Neutronenstreuexperimente zusétz-

lichen Aufschlul3 liefern.

Die vorliegenden Untersuchungen ergeben Evidenz fir ein neues Spin-
glassystem im verdinnten Antiferromagneten EUX5r1 Te und bilden
die Basis fur einen veiterfiihrenden systematischen Vergleich zwischen

Spingldsern im verdlnnten Antiferromagneten und Ferromagneten,
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