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1. Binleitung

1872 beobachteten Cannella und Mydosh eine Spitze in der magnetischen Wechsel-
feldsusszeptibilitit verdiinnter AuFe-Legierungen bei tiefen Temperaturen [1].
Diese Spitze markiert den Ubergang zu einem bis dahin neuartigen magnetischen
Bereich, dem sogenannten 'Spinglas’. Der Name Spinglas deutet schon darauthin,
daf es sich hierbei um einen magnetischen Zustand handelt, in dem die Unordnung,
wie man sie 2.B. bei Glasern vorfindet, eine wesentliche Rolle spielt.

Unter einem Spinglas versteht man ein System magnetischer Momente (Spins),
die bei tiefen Temperaturen in stfatistisch verteilte Richtungen ’‘einfrieren’. Vor-
aussetzung fiir das Ausbilden dieser ungeordneten magnetischen Struktur ist eine
statistische Verteilung der magnetischen Momente im System und die gleichzeitige
Anwesenheit sowohl ferro- als auch antiferromagnetischer Kopplungen zwischen
den magnetischen Momenten. Beides, Unordnung und Konkurrenz magnetischer
Wechselwirkungen, ist unerldflich fiir das Auftreten von Spinglasverhalten.

Die Messungen von Cannella und Mydosh waren der Ausléser fiir eine Vielzahl
von Aktivititen auf dem Gebiet der Spinglasforschung. Bislang sind etwa 4350
Artikel erschienen, die das Wort Spinglas im Titel oder Abstract beinhalten
[2). Dieses grofile Interesse an Spinglisern ist zum einen auf die sehr interes-
santen, teilweise aber noch unverstandenen magnetischen und dynamischen Ei-
genschaften von Spinglisern zuriickzufiihren; zum anderen spielen Spingléser in
den letzten Jahren eine wichtige Rolle als Modellsystem zur Beschreibung kom-
plexer Strukturen (z.B. neuronale Netzwerke [3]). Zur Untersuchung von Spin-
glasstrukturen werden deshalb neben gingigen experimentellen Methoden — wie
ac- und dc-Suszeptibilititsmessungen, ESR-, pSR-, NMR- und Mofibauerefieki-
Untersuchungen, n-Streumessungen — auch verstirkt Computersimulationen
(Monte-Carlo-Simulationen) mit einbezogen. Die Spinglasforschung mmmt damit
einen besond’eren Stellenwert in der Festkérperphysik ein.

Bei der Untersuchung der Eigenschaften eines Spinglases stofit man schnell auf
sehr komplexe Phinomene, die sich vor allem in einer komplizierten Spindynamik
duBern. Typisch fiir Spingliser sind dabei sehr langsame Relaxationsprozesse, die
oft bei Messungen die charakteristische Mefizeit iibertreffen; Spingliser sind nicht
ergodisch (zeitliches Mittel # Konfigurationsmittel).

Die langsamen Relaxationen in Spingldsern spiegeln sich in vielen Experimenten
wider, z.B. im Zeitzerfall der sogenannten 'Thermo-Remanenten-Magnetisierung’
(TRM): Beim Abschalten eines dufleren Magnetfeldes im Spinglaszustand geht die
Magnetisierung nicht auf Null zuriick, sondern es verbleibt ein remanenter Anteil,
. .der mit der Zeit sehr langsam zerfallt.

"Die TRM-Zerfallsmessungen sind nach den ac-Suszeptibilititsmessungen mit eine
der wichtigsten Mefimethoden zur Untersuchung der Spindynamik in Spinglasern.
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Im Rahmen der vorliegenden Arbeit werden Messungen des Zeitzerfalls der
Thermo-Remanenten-Magnetisierung am Spinglassystem EuySr;_,Te im Kon-
zentrationsbereich x=~0.10 bis x=0.30 vorgestellt. Spinglasverhalten ist an die-
sem System erstmals 1986 von Borgermann et al. [4] nachgewiesen worden.
Ergénzend su den ac-Suszeptibilititsmessungen von Bérgermann wird hier die Un-
tersuchung der Spindynamik im Spinglassystem EuxSr;_yTe anhand von TRM-
Zerfallsmessungen fortgefithrt.

EuySr;_,Te ist ein kristallines System (NaCl-Struktur), in dem die magnetischen
Kopplungen im wesentlichen im ferromagnetischen Austausch swischen nachsten
Bu-Nachbarn und im antiferromagnetischen Austausch zwischen tibernachsten Eu-
Nachbarn bestehen. Die Durchmischung mit Strontium bewirkt eine statistische
Verteilung der konkurrierenden magnetischen Wechselwirkungen iiber den Kristall
und fihrt dazu, daf BuxSr;_, Te im Konzentrationsbereich 0.13sx<0.50 Spinglas-
verhalten szeigt (vgl. Abb.1.1). Oberhalb x=0.50 tiberwiegt im Mittel die an-
tiferromagnetische Kopplung; EuxSrj_jTe ordnet hier bei tiefen Temperaturen
antiferromagnetisch. Unterhalb x~0.13 reicht die Anzahl magnetischer Momente
nicht mehr aus, um tiber nur nachste und idbernichste Nachbarwechselwirkung
ein Netzwerk magnetischer Kopplungen iliber den gesamten Kristall aufzubanen.
Hier erwartet man bei tiefen Temperaturen superparamagnetisches Verhalten. Den
Ubergang von superparamagnetischem Bereich zu Spinglasbereich bezeichnet man
als Perkolationsschwelle xp,.

b sk
T
Abb.1.1 :

Magnetisches Phasendia-
gramm von Eug Sry _ [ Te
I8 . — PM: Parama-
._gnet, AFM: Antiferro-
~magnet, SG: Spinglas,
xp: Perkolationsschwelle
(xp=0.136 [6]). Die
. Pfeile markieren die Kon-

- gentrationen der hier un-

. tersuchten Bux Sry _ yTe- -

_ . Proben.
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Der Schwerpunkt der Messungen an EuySry._Te liegt im wesentlichen auf drei
Punkten:

1. Zunéchst wird untersucht, ob und wie sich der Einfluf} der Perkolation auf
die Spindynamik im TRM-Zerfall bemerkbar macht. Hierfiir werden Messun-
gen an EuySry_,Te-Proben mit Bu-Konzentrationen x, die in der Nihe der
Perkolationsschwelle x,=0.136 liegen, vorgestellt. In diesem Zusammenhang
wird auch ein Vergleich der TRM-Zerfallsmessungen mit X z.-Messungen von
Bérgermann an diesem System vorgenommen.

2. Bin weiterer Teil dieser Arbeit beschiftigt sich mit dem FEinflufi der sog.
Wartezeit auf den TRM-Zerfall. Mit Wartezeit wird die Zeit ty bezeichnet,
die das System vor der Messung im Spinglaszustand verbracht hat. La. geigt
der Zerfall der TRM eine Abhangigkeit von ty.. Solche Alterungseffekte sind
an Spingldsern erstmals 1983 von Lundgren et al. [T] beobachtet worden und
sollen hier an EuySri_yTe-Proben vorgestellt und diskutiert werden.

3. SchlieBlich werden die Messungen mit aktuellen TRM-Zerfallsgesetzen ver-
glichen, um eine geeignete quantitative Beschreibung des TRM-Zerfalls zu
finden. Der TRM-Zerfall folgt keinem einfachen exponentiellen Zerfallsge-
setz. Das in den letzten Jahren wohl am haufigsten erwahnte Gesetz zur
Beschreibung des TRM-Zerfalls ist ein sog. gestrecktes Exponentialgesets
bzw. Kohlrausch-Gesets.

Da die in Messungen an Spinglisern auftretenden Magnetisierungen bzw. Magne-
tisierungsanderungen I.a. sehr gering sind und die Spinglastemperaturen der hier
untersuchten EuySry_,Te-Proben im mK-Bereich liegen, wurden die Messungen
mit einer SQUID-Anordnung in einem 3 He /! He-Mischkryostaten vorgenommen.

Bemerkung zum FEinheitensystem:

Fiir die Angabe des magnetischen Feldes ist in dieser Arbeit die Einheit Qersted
verwendet worden {Gauf’sches cgs-System). Sind quantitative Berechnungen er-
forderlich, so werden die Einheiten und Formeln aber i.a. im SF-System angegeben.
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2. Theoretische und experimén‘telle Grundlagen

2.1 Magnetische Struktur von Spingldsern

Um sich die magnetische Struktur von Spingldsern besser vorstellen zu konnen, Ist
es hilfreich, sich die Unterschiede zum Ferro- bzw. Antiferromagneten(FM, AFM)

und zum Paramagneten(PM) vor Augen zu halten:

FM AFM e PM
ALY HY YD [N 5w
TSN S RS A
AR EDL AV DHL R R E
R S A S = S |

T<T, T<Ty, T<Tp
lsngreichweitige Ordnung stat. Verteilung gtat. Verteilung

 starre Ausrichtung starre Ausrichtiung therm. Flukiuaticnen
X /\' ) X At P\ X a

: o = k) L),,

Te T Ty T T T i

Spinstellungen von Ferromagnet(FM), Antiferromagnet(AFM), Spinglas(5G) und

Paramagnet(PA} im Vergleich,

Wahrend sich bei den herkémmlichen Arten der magnetischen Ordnung
(FM,AFM) die magnetischen Momente unterhalb der Curie- bzw. Néeltemperatur
T¢ N parallel bzw. antiparallel zueinander stellen, frieren’ die magnetischen Mo-
mente im Spinglas bei der sogenannten Einfriertemperatur Ty in statistisch ver-
teilte Richtungen ein. Die Spinstellungen im Spinglas sind wie beim Ferro- bzw.
Antiferromagneten starr; der Unterschied liegt in der fehlenden langreichweitigen
Ordnung in den Spinstellungen im Spinglas. Deshalb sieht man beim Spinglas in
der n-Streuung z.B. auch keine magnetischen Bragg-Reflexe [8].

Man kann sich den Spinglaszustand auch anschaulich als die Momentaufnahme
eines Paramagneten vorstellen. Der Unterschied wird hier nur in den geitlichen
Korrelationen erkennbar; denn im Gegensatz zum Spinglas erscheinen die ma-
gnetischen Momente im Paramagneten infolge thermischer Fluktuationen vollig

unkorreliert,

Wie “es zu der ungeordneten Spinstruktur im Spinglas kommt, soll

"im “folgenden Abschnitt am Beispiel der verdiinnten Eu-Monochalkogenide

: BuxSry _xX(X=0,8,5¢,Te) erlautert werden.
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2.2 Ursachen fir Spinglasverhalten

Spinglasverhalten wurde erstmals an verdinnten AuFe-Legierungen beobachtet (1]
und konnte inzwischen an vielen anderen Systemen nachgewliesen werden. Dabei
zeigte sich, daff Spinglasverhalten recht universell ist; man findet es in kristallinen,
amorphen, metallischen, halbleitenden und isolierenden Systemen. Es ist dazu
weder eine spesielle raumliche noch elektronische Struktur notwendig. Dennoch
sind es ganz allgemeine Prinzipien, die zum Spinglasverhalten fithren.

Die Ursachen fiir Spinglasverhalten liegen in der Unordnung und in der Konkur-
renz magnetischer Wechselwirkungen.

Die Unordnung ist eine raumliche Unordnung und beruht auf der statistischen
Verteilung der magnetischen Momente in der Probe.

Die Konkurrenz magnetischer Wechselwirkungen ist bedingt durch die Anwesen-
heit sowohl ferromagnetischer als auch antiferromagnetischer Kopplungen zwi-
schen den magnetischen Momenten im System. Die magnetischen Momente
kénnen aber nicht all diesen Kopplungen gleichzeitig gerecht werden, sie mussen
gwischen verschiedenen Spinkonfigurationen entscheiden. Diesen Sachverhalt be-
geichnet man auch mit 'Frustration’ [9)].

Wie das Wechselspiel zwischen Unordnung und Konkurrenz magnetischer
Wechselwirkungen zu Spinglasverhalten fiihrt, Jafit sich relativ anschaulich fiir die
verdinnten FBu-Monochalkogenide BuySr; _ X(X=0,5,5¢e,Te) erkléren:

Die Eu-Monochalkogenide EuX(X=0,5,5¢,Te) bilden Modellsysteme fir den
magnetischen Austausch in Heisenberg-Systemen. Sie sind magnetische Halbleiter
und ordnen in der NaCl-Struktur. Der Grundzustand der Eu?*-Ionen ist ein 4f-
8572 -Zustand und besitzt damit nach den Hund’schen Regeln ein magnetisches
Moment von

pp2+ =9 #B 5 =1Tp (2.1)

Der Austauschoperator fiir die Wechselwirkung zwischen den magnetischen
Momenten der Eu-Atome lautet: SR

Hew = =2 J55:5; (2.2)
T4

Fafit man die Umgebung eines jeden Spins S_: in Kugelschalen vom Radius R;
. gusammen, so 1afit sich der Austauschoperator (2.2) wegen der im S5-Zustand iso-
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tropen Austauschkopplung auch folgendermassen schreiben:
— Zr oy
Her = —2255(2%(2 Sj)) (2.3)
i r =1

wobel Z, die Anzahl der Eu-Atome in der r-ten Schale und J, den dazugehorigen
Austauschparameter angibt.

Inelastische Neutronenstreuexperimente an EuS [10] zeigen, dafi sich die Aus-
tauschkopplung im wesentlichen auf nichste und tberndchste Nachbarwechsel-

wirkung (r=1,2) beschrankt. Fiir r>3 ist J; vernachléssigbar klein.

Abb.2.2 zeigt die in [10] unter der Annahme nur néchster und tibernichster
Nachbarwechselwirkung ermittelten effektiven Austauschparameter J; und Jp fur
EuX(X=0,5,8¢,Te) in Abhingigkeit vom gegenseitigen Eu-Abstand R;.

Man erkennt, dafl bei BuS, EuSe und EuTe sowohl ferromagnetische (J; >0) als
auch antiferromagnetische Kopplungen (Jo <0) im Kristall existieren. Bei EuQ
gibt es nur die ferromagnetische Kopplung (J1 >0, J2 >0).

0 8 T T T i
06 & e Eul |
%\ =1 e EuS
T 0.4 \\/ & [uSe A
= N & EUTE
- B ! :2 .
"xr_ 0.2 f@\% E /r 5:3
£ O+ = \\ aa -1
5 s
o 0.2+ B -
o
2-04 1 t L g
< 03 04 05 06 07 08

Eu-Eu-Abstand Rplom} ———=

(a) Magnetische Austauschwechselwirkungen zwischen den Eu-Atomen in EuX-

Verbindungen (X=0,5,5¢,Te) (nach [11]). J;: Eu-Eu-Austausch zwischen néch-

‘'sten Eu-Nachbarn, J: indirekter Superaustausch iiber die Anionen X zu iiberndch-

sten Eu-Nachbarn, — (b) Abhingigkeit der Austanschparameter Jr vom gegensei-
- tigen Bu-Eu-Abstand Ry (r=1,2) [10].
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Die ferromagnetische Wechselwirkung zwischen nichsten Eu-Nachbarn entlang den
< 110 > —Richtungen im Kristall 188t sich durch einen virtuellen Ubergand des
4f Elektrons in einen angeregten 5d-ts,-Zustand des nachsten Eu-Nachbarn be-
schreiben. Der Austausch zwischen den iibernéchsten Eu-Nachbarn entlang den
< 100 > —Richtungen beruht auf indirektem Superaustausch; indirekt deshalb,
da die fiir den Austausch erforderliche Polarisation des p-Orbitals der nichtmagne-
tischen Anionen 02—, 82—, Se’~ bzw. Te?~ nicht direkt iiber einen f-p-Austausch
erfolgt sondern zndn'ekt uber einen antibindenden 5d-eg-Zustand des Bu-Atoms.
Die Starke des Superaustausches hangt vom Uberlapp der beteiligten Atomwel-
lenfunktionen und so vom gegenseitigen Abstand R, der Eu-Atome ab. Der Eu-
Abstand nimmt mit wachsendem Ionenradius vom Sauerstoff zum Tellur hin zu.
Der Austauschparameter J; nimmt dann ab. Fir die Stirke von Js spielt zudem
der kovalente Bindungscharakter der Anicnen eine entscheidende Rolle, Dieser
nimmt zum Tellur hin zu.

Eine genaue Beschreibung der Austauschmechanismen in Bu-Monochalkogeniden
findet man bei Kasuya [11] und Wachter [12].

Fiir das Ordnungsverhalten der Verbindungen BuX(X=0,5,5¢,Te) ist das Vorzei-
chen von J; und Jy und das Verhéltnis Jy /J; entscheidend.

Fiir alle vier betrachieten EuX-Verbindungen ist J; >0, d.h. die Kopplung zwi-
schen nachsten Eu-Nachbarn Ist ferromagnetisch.

Bei BuO ist auch Js >0, EuO kann also nur ferromagnetisch ordnen.

Bei EuS, EuSe und EuTe treten wegen Jo <0 die ferro- und antiferromagnetische
Kopplung in Konkurrenz (J3/J; <0). Wie sich hier die magnetischen Momente
einstellen, hdngt nun davon ab, welche Kopplung im Mittel starker ist, die ferro-
magnetische zu den zwolf nachsten Eu-Nachbarn oder die antiferromagnetische zu
den sechs ubernachsten Eu-Nachbarn.

Beim Fu$ ubermegt die ferromagnetische Kopplung, beim EuTe die antiferroma-

gnetische:: -

: Jz/J]_(E‘uS) ~ —0.5 Jo/J1(EuTe) = —3 [13] (2.4)

EuS ordnet ‘also ferromagnetisch, EuTe antiferromagnetisch. Fir EuSe mit
J2/J; = -1 findet man metamagnetisches Verhalten.

Die Konkurrenz magnetischer Wechselwirkung ist aber allein noch nicht ausrel-
chend fiir das Auftreten von Spinglasverhalten. Erst zusatzliche Unordnung im
magnetischen System bewirkt den Ubergang in die Spinglasstruktur. Die Unord-
‘nung erreicht man hier, indem man in den BuX-Verbindungen die Eu?*-Tonen
statistisch durch nichtmagnetische Sr?t.Tonen ersetzt.
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EuySry.x0 Eu, Sry yTe

f ot Ux=0a-x IRES { sk X -
T T

4o 10} 10 !

PH
201 5 £ AFH
SG
0 i) L/Zf%x A
05

0

1.0

18

¢ - 0 0 _—
J >0 i >0
1 Jofly % +0.3 1 ~ - Jp >0

2/l R i/t % =0.5 JoJi % -3
Jy > 0 5, <o & I <0 2/
Abb.2.3 ;

Magnetische Phasendiagramme von Euy Srj_ 5 O (schematisch [14]), EuxSrj_x§
[8] und EuySry __,Te {5] — PM; Paramagnet, FM: Ferromagnet, AFM: Antifer-
romagnet, SG: Spinglas.

Durch die Durchmischung mit St werden im wesentlichen zwel Dinge bewirkt.
Erstens wird mit wachsender Sr-Konzentration die Anzahl der Eu-Atome auf nach-
sten und iibernichsten Nachbarplitzen im Mittel abnehmen, was zu einer Ver-
minderung der Ordnungstemperatur fihrt. Das zweite ist, daf8 die Umgebung
nicht mehr fiir alle Eu-Atome gleich aussieht; vielmehr variiert diese statistisch
iiber den Kristall. Die damit verbundenen statistischen Fluktuationen der Aus-
tauschfelder iiber den Kristall fiihren dazu, daf8 bei BuySry..yTe und EuySr;_,S
die langreichweitige magnetische Ordnung schon bei einer Sr-Durchmischung von
etwa (1-x)=0.50 zusammenbricht und sich die magnetischen Momente in stati-
stisch verteilte Richtungen stellen. Das System geht {iber in den Spinglaszustand.
Der Spinglasbereich erstreckt sich bis etwa x=0.13. Unterhalb dieser Schwelle
reicht die Zahl der Eu-Atome nicht mehr aus, um iber nur néchste und iiber-
néichste Nachbarwechselwirkung ein Netzwerk magnetischer Kopplungen iber den
gesamten Kristall aufzubauen. Die magnetischen Momente bilden hier bei tiefen
Temperaturen eine Vielzahl unterschiedlich grofier superparamagnetischer Cluster.
Den Ubergang von Spinglas zu Superparamagnet bezeichnet man auch als Perko-
lationsschwelle xp. Der theoretisch ermittelte Wert fiir xp liegt bei 0.136 (6] und
ist fiir BuxSrj_ ;S experimentell relativ gut bestatigt [8].. . .

‘Erwihnt werden soll noch, dafi bei BEuySr;_,S im Konzentrationsbereich
0.50s%<0.65 sog. ’reentrant’Verhalten beobachtet wird (reentrant: Wiederein-
.. tritt). In diesem Bereich gelangt man durch Temperaturverminderung gunachst
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vom ungeordneten paramagnetischen Zustand in den geordneten ferromagneti-
schen Zustand und dann wieder in den ungeordneten Spinglaszustand. Theo-
retische Untersuchungen von Wolff et al. [15] an einem d-dimensionales Ising-
System mit statistisch verteilten konkurrierenden nichsten Nachbarwechselwir-
kungen ((Jypm| <Jpn) liefern fiir diese Systeme ebenfalls reentrant- Verhalten. Bei
PuySr;._;Te konnte bislang kein reentrant-Verhalten beobachtet werden.

Spinglasverhalten wird nicht nur an verdinnten Eu-Monochalkogeniden beob-
achtet; Spinglasverhalten findet man auch in ganz anderen magnetischen Sy-
stemen. Dabei ist es fiir das Auftreten von Spinglasverhalten unerheblich, wo-
rauf die Unordnung und die XKonkurrenz magnetischer Wechselwirkungen beru-
hen. Bei dem metallischen System Auj .. Fey 2.B. ist die langreichweitige RKKY-
Wechselwirkung wegen ihres mit dem Abstand oszillierenden Vorzeichens Ursache
fiir konkurrierende magnetische Wechselwirkungen.

Bei dem halbleitenden Gdy Al;_, sorgt die Amorphizitat der Verbindung fur Un-
ordnung im magnetischen System.

Unordnung und Konkurrenz magnetischer Wechselwirkungen sind stets notwen-
dige Voraussetzungen fiir das Auftreten von Spinglasverhalten.
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2.3 Dynamische Eigenschaften von Spinglasern

Es gibt kein Experiment, das fir sich allein genommen ein Spinglas schon als
ein solches eindeutig erkennen lifit. Die einzelnen Eigenschaften von Spinglésern
finden sich auch in anderen magnetischen Systemen wieder. Erst wenn man ver-
schiedene Mefiresultate in Zusammenhang bringen kann, wird eine Klassifizierung

moglich.

Auf der anderen Seite gibt es sehr unterschiedliche Spinglassysteme (amorphe, kri-
stalline, metallische, isolierende), die dennoch gemeinsame Eigenschaften besitzen.
Typisch fiir Spinglaser sind hierbei vor allem sehr langsame Relaxationsprozesse
im Spinglaszustand. Einige Experimente, in denen sich diese dynamischen Spin-
glaseigenschaften widerspiegeln, sollen im folgenden vorgestellt werden.

a) ac-Suszeptibilitdtsmessungen

Die Suszeptibilitit stellt die Antwort eines magnetischen Systems auf eine dufiere
Storung (magnetisches Feld bzw. Feldanderung) dar. Bei ac-Messungen ist diese
Stérung frequens- und damit zeitabhingig und beinhaltet somit Informationen
fiber die Spindynamik und tiber die im System aufiretenden Zeiteffekte.

Abb.2.4 zeigt den Temperaturverlauf der statischen Magnetisierung My, und der
ac-Suszeptibilitit X, von BuySry_,Te(x=0.20) beim Abkiihlen im Feld H=5Ce.
Die Spinglastemperatur wird durch die Lage des ’Knicks’ im Temperaturverlauf
von My. angegeben, Es ist Tpde=500mK. _
Die ac-Suszeptibilitit zeigt bei Tpd keine Auffilligkeit im Temperaturverlauf. X’
durchliuft allerdings oberhalb Tyd¢ bei etwa 550mK ein Maximum. Bei derselben
Temperatur zeigt der Imaginarteil der ac-Suszeptibilitdt X” einen starken Anstieg;
X” fallt dann fiir abnehmende Temperaturen wieder langsam ab.

Wahrend X tiber alle Relaxationsprozesse im System integriert, die schneller als
die Mefizeit t = 7%; sind, gibt X” die spektrale Verteilung der Relaxationsprozesse
bei t = 2—,1w~ wieder (v: Frequenz des angelegien Wechselfeldes). Der Temperatur-
verlauf von X” zeigt also, daf8 bei Anndherung an 550mK plétzlich Relaxationen
im System auftreten mit Relaxationsseiten, die in die Gréflenordnung der Mefzeit
“kommen. Diese langsamen Relaxationen rithren von Korrelationen im System her
bedingt durch das Einfrieren der magnetischen Momente in die Spinglasstruktur.
"Das Einfrieren der magnetischen Momente vermindert die Suszeptibilitit und fuhrt
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zu dem Maximum im X'-Verlauf, Die Lage des Maximums im X'-Verlauf wird
deshalb auch oft zur Definition einer Spinglastemperatur Ty?“(v) benutzt. Fur
BuySr; _x Te(x=0.20) bestimmt sich die Spinglastemperatur aus ac-Messungen zu
T8¢ (v=16Hz)=550mK. Dali T;*" tiber Tsd¢ liegt, ist dabei in Zusammenhang
mit folgendem fiir Spingliser typischen Verhalten zu sehen:

T;2¢ verschiebt sich mit wachsender Frequenz v des angelegten Wechselfeldes zu
héheren Temperaturen. Diese Frequenzabhiangigkeit von Ty®¢ wurde erstmals von
Maletta [8] [16] an EuyxSr;_,S(x=0.15) beobachtet. Die Verschiebung ven Ty
wird dabei hiufig auf der Grundlage eines breiten Relaxationszeitspektrums im
Spinglas diskutiert. Angeichen fir ein breites Relaxationszeitspekirum ergeben
sich aus verschiedenen experimentellen Beobachtungen (vgl. z.B. [17] [18]).

Wenn im folgenden von der Spinglastemperatur Ty die Rede sein wird, so ist, wenn
nicht naher bezeichnet, damit immer die aus statischen Magnetisierungsmessungen

ermittelte Spinglastemperatur dec gemeint.

300 400 500 800 700

d
LI °°°°=,E%€ch

EquriuxTe nee
(x=0.20) Mg,
H= 5 Qe Tac °
v=16 Hz @if
,5° 17
4 1 ]
o e : .
. bb.z.é . G=e°e E a,ﬁ Xt
Temperaturverlauf Lo X i
- ] N
der statischen Mea- ot .
gnetisierung Mg, RILA %“:i
" und Real und Ima- s o ° %o q
. . . ° 1
_ ginarteil der ac- ' 1o
~ Suszeptibilitit Xac
. won BuxSri_xTe b X’
e 1 °
. (x=0.20) beim Ab- ! I
‘kithlen "im Feld L : )
H=50e. 300 200 500 800 700
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b) Unterschied feldgekiihlter (FC) und nullfeldgekiihlter (ZFC) Magne-
tisierung im Spinglaszustand

i-,l Die Magnetisierung im Spinglas-

(a} zustand zeigt eine Abhangig-

keit von der magnetischen Vor-

geschichte. So besteht bel der

FC Messung der statischen Magne-

tisierung My, Im Spinglasbe-

3 reich ein Unterschied, ob man

C_ZFC - das Feld H oberhalb Ty anlegt,

- Tf- ”- ! dann auf Temperaturen T<Ty

abkihlt und die Messung vor-

nimmt (durchgezogene Linie in

Abb.2.5a), oder ob man das Feld

erst bei T<Ty anlegt (gestri-

chelte Linie in Abb.2.5a). Im er-

sten Fall spricht man von Field

Cooling (FC), im zweiten von

Zero Field Cooling (ZFC). Ob-

wohl die Temperatur und das an-

: gelegte Magnetfeld fir FC und

T T ZFC iibereinstimmen, ist der

Wert der dc-Magnetisierung un-

terschiedlich.  Im Spinglasbe-

reich gilt Mgzrg < Mpg, erst
oberhalb Ty ist Mgpo = Mpc.

-0

T S N

Mac

Abb.2.5:
Temperaturverlanf der statischen M’agneti—
sierung Mg, fiir Field Cooling (FC) und Zero
Field Cooling (ZFC) (schematisch).

Die feldgekiihlte Magnetisierung zeigt mit der Temperatur einen reversiblen Ver-
lauf wahrend die nullfeldgekiihlte Magnetisierung sich irreversibel verhilt (vgl.
z.B. [19]). Bei der nuilfeldgekiihlten Magnetisierung wird zudem beobachtet, daff
sich Mzyc mit der Zeit dndert und langsam In Richtung Mpg bewegt [20].

Als anschauliche Erklarung fiir diese Irreversibilitdt und fiir das Zeitverhalten der
ZFC-Magnetisierung kann man sich folgendes Bild vor Augen halten [21]:

Aufgrund der Unordnung und der Frustration im Spinglassystem gibt es sehr viele
Méglichkeiten, wie sich die magnetischen Momente bei Unterschreiten der Spin-
glastemperatur Ty ausrichten. In der Heisenbergsumme G1.(2.2) lassen sich die ein-
 zelnen Summanden nicht alle gleichzeitig minimieren. Dies fiihrt zu einer Vielzahl
metastabiler Spinkonfigurationen im Spinglaszustand. Die Freie Energie F eines
'Spinglases besitzt deshalb im Phasenraum eine komplizierte Struktur mit sehr vie-
- len Minima, getrennt durch unterschiedlich hohe (evtl. unendlich hohe) Energie-




2.3 Grundlagen — Eigenschaften von Spinglasern 13

et FERROMAGNET
SPINGLAS

ﬁ.ﬁi

- Abb.2.8 :

Schematische Darstellung der Freien Energie F eines Spinglases aufgetragen gegen
‘eine Phasenranmkoordinate ®, die die Spinkonfiguration beschreibt [21]. — Der

Einschub zeigt im Vergleich die Freie Energie fiir einen Ising-Ferromagneten.

barrieren. (Im Vergleich hierzu besitzt die Freie Energie eines Ising-Ferromagneten
nur zwel Minima bel der spontanen Magnetisierung M; = ﬁ:% 2iSi )

Beim Field Cooling, wenn also das Magnetfeld H bereits bei T > Ty angelegt
wird, wird sich das System bei Unterschreiten der Spinglastemperatur im tiefsten
Minimum der Freien Energie aufhalten (unter der Voraussetzung, daff man lang-
sam genug abkiihlt) [22). Dagegen bleibt beim Zero Field Cooling das System
beim Einschalten des Feldes zunachst in einem lokalen Minimum héngen, aus dem
es sich wegen der sehr hohen Energiebarrieren mit der zur Verfiigung stehenden
thermischen Energie nur sehr langsam durch den Phasenraum in Richtung abso-
lutes Minimum bewegen kann.

Dieses Streben zum absoluten Minimum beim Zero Field Cooling &uflert
sich in oben beschriebenen Zeitverhalten der ZF(C-Magnetisierung. Die FC-
Magnetisierung ist (nahezu) zeitunabhangig®. Die FC-Magnetisierung lafit sich
in obigem Bild als die Gleichgewichtsmagnetisierung auffassen, wahrend die ZFC-
Magnetisierung die momentane Magnetisierung wiedergibt.

* Sehr genaue Messungen an AuFe-Legierungen von Lundgren et al. {20] zeigen auch bei Mp¢

.. eine schwache Zeitabhéngigkeit. Hierauf wird in Kap.7.3 noch niher eingegangen.
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¢) Zeitzerfall der Thermo-Remanenten-Magnetisierung

Kiihlt man ein Spinglas im Magnetfeld ab und schaltet dann das Feld aus, so sinkt
die FC-Magnetisierung nicht auf Null ab, sondern es verbleibt ein remanenter
Anteil, der mit der Zeit langsam zerfallt. Die Remanenz direkt nach Abschalten
des Feldes betragt bei den Messungen von Bérgermann an EuySri_xTe(x=0.40)
etwa 6% der feldgekiihlten Magnetisierung vor Abschalten des Feldes [5].

Der Zerfall der Thermo-Remanenten-Magnetisierung 1t sich analog zu dem un-
ter b) beschriebenen Zeitverhalten der ZFC-Magnetisierung erklaren:

Beim Abschalten des dufieren Magnetfeldes andert sich die Struktur der Freien
Energie im Phasenraum und das absolute Minimum, in dem sich das Spinsystem
guvor befand, verschiebt sich. Das System mit seiner speziellen Spinkonfigura-
tion und den Kopplungen zwischen den magnetischen Momenten ist zu ’trage’,
um diesem Strukturwandel direkt zu folgen. Es bleibt zunéichst in einem lokalen
Minimum héngen mit einer von Null verschiedenen Magnetisierung (remanente
Magnetisierung). Das Streben zum Gleichgewichtszustand (absolutes Minimum,
remanente Magnetisierung gleich Null), das durch kontinuierliches Andern der
Spinkonfiguration erfolgt, macht sich dann in dem langsamen Zerfall der remanen-
ten Magnetisierung bemerkbar.
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3. SQUID-Anordnung zur Messung von Suszeptibilitdten in einem
$He /*He-Mischkryostaten

Die bei Suszeptibilititsmessungen an Spingldsern auftretenden Magnetisierungen
bzw. Magnetisierungsanderungen sind La. sehr gering, so dafi die Messungen
mit sehr empfindlichen Magnetometern vorgenomimen werden miissen. Meistens
verwendet man hierfiir eine auf Flufiquantisierung in supraleitenden Kreisen be-
ruhende Anordnung, das sog. SQUID (Superconducting Quantum Interference

Device).

Im wesentlichen besteht ein SQUID aus einem supraleitenden Ring oder Zylinder
mit einem Bereich schwacher Kopplung (z.B. einem Punktkontakt).

I = Ioesin a)rt

B

Supraleiter Q

Abb.3.1:
Ankopplung eines SQUID an einen Schwingkreis mit der Resonanzfrequenz wyp und

zusétzlicker Kompensationsspule K§ (schematisch [28]).

Der magnetische Flufl &; durch den supraleitenden Kreis ist quantisiert in Ein-
heiten des elementaren Flufiquants &, = h/% = 2 - 10=7 Gauf cm? (cgs) =
2.1071% Wb (SI):

@3‘ =T - @O (3cl)

(Herleitung: vgl. z.B. [24]).

Die Flufiguantisierung wird im sog. rf-SQUID sur Ausmessung kleiner Magnet-
felder bzw, Magnetisierungen genutzt. Hierfiir wird der supraleitende Kreis in-
duktiv an die Spule eines Schwingkreises gekoppelt (w,=19MHz). Das auflere
Magnetfeld B, erzeugt am SQUID mit der Querschnittsfliche Fgoump einen Fluff
" @a = By - Fgoum. Brhoht sich das auflere Magnetfeld Bs, so dringt an der




16 3. Experimenteller Aufbau — SQUID - % He/? He-Mischkryostat

Schwachstelle schon bei kleinen Anderungen von B, bzw. &, magnetischer Fluf
in Einheiten des elementaren Fluflguants &, in den Ring ein. Hierbel werden
Spannungsstofie in den Schwingkreis induglert, die in einer geeigneten Elektronik
in eine gur Flufanderung A®, proportionale Spannung umgewandelt werden. Die
Auflésung, die man hierbei erreicht, betragt A®,/ &, ~ 1.

Vielfach benétigt man noch eine wesentlich bessere Auflésung. Diese erzielt man
durch ein spezielles Rickkopplungsverfahren, in dem zusatzlich ein niederfrequen-
tes Signal (50kHz, Amplitude @,/2) dem rf-Signal iberlagert wird. Dieses nie-
derfrequente Signal tastet Flufanderungen noch in Bruchteilen von @, ab. Dabei
wird von der Elektronik eine Kompensationsspule so gesteuert, dafl der wirksame
Fluff am SQUID konstant bleibt (Stabilisierung des Arbeitspunktes des SQUID).
Der Strom durch die Kompensationsspule ist ein direktes MaB fiir die Flufidnde-
rung A®,. Die Empfindlichkeit des SQUID erhéht sich durch dieses Verfahren auf
AP,/ ®, ~ 10~%. Dies entspricht bei einer wirksamen Fliche des SQUID von z.B.
0.1 cm? einer Auflésung von ABy = 2-10710 Gaufi = 2. 1071¥ Tesla [23]. Damit
ist das SQUID eines der empfindlichsten Magnetometer.

Fiir detaillierte Ausfiilhrungen zum SQUID sei auf die Biicher [23] und {24] ver-
wiesen.

Bei den hier vorzunehmenden Magnetisierungsmessungen wird die zu untersu-
chende Probe in ein astatisch gewickeltes Spulenpaar von je 26 Windungen ge-
bracht (Nb: 0.1mm, Durchmesser der Spule: =~ 4mm).

SQUID

(4.2K)
-0

-
s
SQUID~-
Signalspule
Proben—
Pickupspule
- Abb.3.2:

" Messung von Magnetisierungsinderungen einer Probe in einer SQUID-Anordnung
.. bestehend ‘aus Proben-Pickupspule, SQUID-Signalspule und rf-Schwingkreis {sche-

matisch).
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Bei idealer Kompensation der Pickup-Spule gilt fir den Fluf§
S pickup = B1F1 — BoFy = po(H + M)Py — poHFy = poMF ~ M (3.2)

(F; = Fy = F: Fliche der oberen bzw. unteren Spule im Pickupsystem). Der Flufi
durch die Pickup-Spule ist also der Magnetisierung der Probe proportional. Uber
einen supraleitenden FluBtransformator, aufgebaut aus Proben-Pickupspule und
SQUID-Signalspule, werden die durch Magnetisierungsinderungen AM der Probe
ergeugten Fluffinderungen A®pjcky, In hierzu entgegengesetzte Flufianderungen
—A%5oyum im SQUID ubertragen:

AM ~ A®pjckup — (—A%50u1p) ~ AUsquID (3.3)

Die SQUID-Ausgangsspannung Usquyp Ist also direkt proportional zur Magneti-
sierung der Probe:

Usouip =%-M+ U, (3.4)

Da auch einige ac-Suszeptibilititsmessungen vorgenommen wurden, soll kurz
erwahnt werden, wie in diesen Messungen das SQUID eingesetzt wird.

Bei den ac-Messungen wird die zu messende Induktivitit der Probe mit einer Refe-
renzgegeninduktivitat in einer Briickenschaltung verglichen. Uber einen Lock-in -
Verstarker wird die Briicke phasenempfindlich abgeglichen, wobei das SQUID als
empfindliches Nullinstrument dient. Die am Lock-in - Verstirker eingestellten
in-phase- und out-of-phase- Komponenten sind dabei proportional zu Real- und
Imaginarteil der ac-Suszeptibilitat.

Das erst im mK-Bereich aufiretende Spinglasverhalten der zu untersuchenden
BuySrj_Te-Proben macht es erforderlich, die Messungen in einem SHe/éHe—
Mischkryostaten vorzunehmen. Mit dem hier verwendeten Kryostaten (SHE: Mo-
dell DRI-420) lassen sich Temperaturen bis etwa 40 mK einstellen und mit hoher
Konstanz (AT/T ~ 0.5%) tiber lange Zeit (=~ 1Tag) aufrechterhalien.

Zur besseren thermischen Ankopplung befindet sich die Probe mit der Pickupspule
direkt in der Mischkammer.

Die Temperatur der Mischkammer wird oberhalb 0.3 K mit einem auf der Misch-
kammer befindlichen Ge-Widerstand bestimmt. Fiir die Temperaturmessung un-
terhalb 0.3 K dient ein Kohlewiderstandsthermometer. Die Temperatureinstellung
der Mischkammer erfolgt iiber einen Heizwiderstand, dessen Heizleistung iiber er-
nen PID-Regler gesteuert wird. Die Genauigkeit der Temperaturregelung bzw
der Temperaturmessung betragt etwa AT/T = 0.5%.

. Eine genaue Beschre1bung des hier verwendeten Mischeinsatzes und der Me}?vor—
-richtung findet man in. [25].
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4. Praparation der BuxSr;_yxTe-Proben

Bei den vorzunehmenden Messungen an EuySry_,Te konnte teilweise auf existie-
rende Proben zuriickgegriffen werden. Im Konzentrationsbereich zwischen x=0.1¢
und x=0.20 mufBiten jedoch zusitzlich einige Proben hergestellt werden. Die Prapa-
ration dieser Proben erfolgte unter Anleitung von Herrn K. Fischer am Institut
fir Festkorperforschung der KFA-Jilich, Bereich Materialentwicklung.

Da Strontium ahnliche chemische Eigenschaften wie das Europium besitzt und
auch einen vergleichbaren Ionenradius hat (rEu2+ =1.174, Ig 24 = 1.18A [286]),
lassen sich relativ leicht homogene EuySry_ ; Te-Mischkristalle iber den gesamten
Konzentrationsbereich 0 < x < 1 herstellen. Im wesentlichen werden die Kri-
stalle durch Aufschmelzen der reinen Elemente Fu, Sr und Te unter Vakuum in
einern HF-Ofen bei ~ 2400°C und anschlieBender Rekristallisation bel 2000°C

hergestellt.

Eu, Sr und Te werden zundchst im gewunsch-
ten stochiometrischen Verhaltnis in einen W-
Tiegel gegeben. Der W-Tiegel wird mit einem
Deckel verschlossen und unter Vakuum elektro-
nenstrahlverschweifft. Zusammen mit einem mit

Ti-Spanen gefiillten offenen Mo-Tiegel wird der

W-Tiegel dann in eine Halterung aus Wolfram-

draht gebracht und alles in ein zuvor ausgeheiz-

tes Quarzrohr eingeschmolzen. Das Einschmelzen 1~ silica ampouies
erfolgt ebenfalls unter Vakuum (p =~ 10~ Torr).

Das Titan dient bei den nachfolgenden Progessen | centered vire cage
als Getter fiir mégliche Restverunreinigungen im Dt ool
QQuarzgefal, vor allem fiir Reste von Sauerstoifl D

und Wasser. ™~ cnucible with sample
Das in dieser Weise vorbereitete Zichiungsgefafl | —crucible with getter
wird in einem ersten Temperprozefi in einem

RGhrenofen langsam (etwa 2 Tage) stufenweise

bis auf 700°C erhitzt. Dies dient einerseifs ei-

ner Vorreaktion gwischen Eu, Sr und Te; zum
anderen wird der Ti-Getter aktiviert. Erst nach
_.t'_z’z'eser Vorreaktion erfolgt die Ziichtung der Kri- .
stalle. Hierfir wird der mit den Ausgangsele-

menten gefillte W-Tiegel in die Spule eines HF- Abb.4.1:

- Generators gebracht und induktiv bis auf 2400°C Quarzampulle mit Probe
erhitzt. Die Temperaturmessung erfolgt pyrome- und .Getter fir die Her-
" “trisch. Das Quarzgefafl wird von auflen durch vor- stellung der Eug Sry _ x Te-

beistrémendes Wasser gekihlt. Einkristalle.
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Nach dem Aufschmelzen von Eu, Sr und Te (Schmelztemperatur = 2300°C) wird
die Temperatur in 6 Stunden langsam bis auf 2000°C abgesenkt. Dabei ist die
HF-Spule so positioniert, daf ein Temperaturgradient in axialer Richtung uber
dem W-Tiegel besteht (AT =~ 30 — 40°C pro em), damit ein gerichtetes Erstarren
der Schmelze vom Boden des Tiegels aus erfolgen kann.

Nach einer Rekristallisations- und einer anschlieflenden Homogenisierungsphase
(Temperaturgradient AT = 0), die bei 2000°C insgesamt nochmals mindestens 2
Tage andauert, erhilt man Kristalle von einigen mm Durchmesser. Fir die hier
vorzunehmenden Messungen werden Proben mit einem Durchmesser von ca. Imm
benétigt. GréfRere Proben finden in der Mefapparatur keinen Platz.

Die so gewonnenen EuxSrj_Te-Kristalle schimmern im Licht rétlich. An Luft
laufen die Kristalle allerdings relativ schnell an, so daff die Proben unter Argon
aufbewahrt werden und nur fiir den Ein- und Ausbau in die Meflapparatur kurz

an Luft gelangen.

Die Buy Sry_Te-Kristalle besitzen NaCl-Struktur mit einer Gitterkonstanten a,,
die laut Bérgermann (25| bel Raumtemperatur nahezu linear mit der Kongenira-
tion von a, = 6.598A fir BuTe (x=1) zu a, = 6.659A fiir SrTe (x=0) variiert.
Fir tiefe Temperaturen existieren nur Messungen der Gitterkonstanten an EuTe,
nicht fiir das Mischsystem. Nach (27| betrigt die Gitterkonstante bei EuTe bei
4.2K 2,=6.576A. |

Auf eigene strukturelle Untersuchungen auch im Hinblick auf die Giite der Proben
(Homogenitit, etc.) wurde im Rahmen dieser Doktorarbeit verzichtet; das hier be-
schriebene Verfahren hat sich schon friiher bei der Herstellung von FuxSry_,Te-
und auch von FuyxSr;_,.S- Einkristallen im Hause bewdhrt. Strukturelle Daten
verdiinnter Eu-Monochalkogenide und eine Vielzahl von Messungen hieran sind in

[27] zusammengestellt.

Zur Kontrolle wurde eine chemische Analyse der Proben auf stéchiometrische Zu-
sammensetzung und mogliche Restverunreinigungen veranlafit®.

Die Analyse ergab keinen Hinweis auf Verunreinigungen. Die Stéchiometrie der
Proben stimmt innerhalb der Fehlergrenzen mit der Einwaage tiberein.

Weiterhin wurden magnetische Messungen von Frau Dr. Abeln und Herrn Dr.
Kobler an den Proben durchgefiihrt, Abb.4.2 zeigt den Temperaturverlauf der
inversen, auf die Dichte normierten Suszeptibilitit #/X fiir die hier untersuchten
EuySr;_ yTe-Proben.

* Analysenmethode: Atom-Emissions-Spektroskopie mit induktiv gekoppeltem Argonplasma.
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Abb4.2: (xd

Temperaturverlauf der inversen, auf die Dichte normierten Suszeptibilitat P/X fir

die untersuchten FEuxSrj_xTe-Proben. — Ans der Steigung der eingezeichneten

Geraden I8t sick die Eu-Konzentration nachtraglich bestimmen. Die so ermittelten
Werte xmp sind zusammen mit den aus der chemischen Analyse gewonnenen Werte

xop, der nominellen Konzentration xy im Einschub gegenitbergestellt,

Die Proben zeigen im Temperaturbereich 4.2K-300K Curie- Weiss- Verhalten

> _
Clp NL pegg x
= , Clp = . 4.1

mit einer leicht negativen paramagnetischen Curie-Temperatur & (’verdinnter
Antiferromagnet’). ' -

Messungen von Bérgermann {25] an diesem System ergeben, daff das effektive ma-
gnetische Moment des Eu-Atoms relativ gut mit dem fir einen Spin 8=7/2 des

freien Ions erwarteten Wert von p.g = gy/5(S + 1)up = 7.94pp tbereinstimmi.

Mit diesem Wert 148t sich aus der Steigung der in Abb.4.2 eingezeichneten Gera-
‘den und der GL(4.1) nachiraglich die Eu-Konzentration x bestimmen.

Sowohl die aus den magnetischen Messungen so ermittelten Konzentrationen

xp, als auch die aus der chemischen Analyse gewonnenen Werte x., ergeben

gute ﬁbere_instimmung mit der nominellen Konzentration x (vgl. Einschub in

Abb4.2). . .
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5. Prinzipieller Ablauf einer TRM-Zerfallsmessung

Die folgende Abb.5.1 zeigt schematisch den pringipiellen Ablauf der hier vorge-
nommenen TRM-Zerfallsmessungen.

Qg
=
-
oy
e
im ;
e @
3 :
2 :
Qp
© :
=
Temperatur

Prinzipieller Ablauf einer TRAM-Zerfallsmessung.

Zunachst wird der Temperaturverlauf der statischen Magnetisierung im Erdfeld
H,(~0.50e) aufgenommen (1-8-7). Dieser dient spiter als Bezugslinie fur die
Bestimmung des Nullpunktes der Thermo-Remanenten-Magnetisierung. Aus der
Lage des Knicks (8) 1a8t sich die Spinglastemperatur Ty der Probe bestimmen.

. .Die eigentliche TRM-Messung lauft dann folgendermafien ab:
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Bel einer Temperatur T’ oberhalb der Spinglastemperatur (hier T' > 1.5T¢) wird
das dufiere Magnetfeld H eingeschaltet (1-2). Dann wird die Probe im Feld H + H,
auf die Temperatur T, < Ty, bei der die Messung erfolgen soll, abgekiihlt (2-3-4).
Nach der Wartezeit ty vom Durchfahren der Einfriertemperatur aus gerechnet®
und sofern die Temperatur hinreichend stabil ist, wird das Feld H ausgeschaltet.
Die Magnetisierung nimmt¢ dann sehr schnell ab (4-5), fallt aber nicht auf den durch
das Erdfeld induzierten Anteil (7) ab. Es verbleibt ein remanenter Anteil MTRa;1,
die Thermo-Remanente-Magnetisierung, die mit der Zeit Jangsam abnimmt.

Zur Aufnahme des Zeitzerfalls der Thermo-Remanenten-Magnetisierung wird das
zur Magnetisierung proportionale SQUID-Ausgangssignal

Usquip(t) =k M{t) + Upgfset (5.1)

auf ein Digitalvoltmeter (Keithley, Modell 195A) gegeben, das die Mefiwerte in
Abhéangigkeit von der Zeit registriert und zunéachst intern abspeichert. Von Zeit
zu Zeit wird dieser Speicher von einem angeschlossenen Computer (Apple Ile)

ausgelesen.

Die Magnetisierung sum Zeitpunkt t nach Abschalten des Feldes setzt sich aus
der zeitunabhéingigen Erdfeldmagnetisierung My, und der Remanens Mypjy(t)

Zusamiimein:

M(t) = My, + Mrra(t) (5.2)

Dies in GI.(5.1) eingesetzt ergibt:

Usouin(t) = k ( My, + Mrrar(t) ) + Uomset

(5.3)
=k-Mrpp(t) + k- My, + Upmet
Mit Upaseline = k - My, + Upmet folgt dann:
Usouip(t) = k- Mrra(t) + UBaseline (5.4)

Die Ausgangsspannung am SQUID ist also proportional zur Thermo-Remanenten-

. Magnetisierung..

. * In der Literatur wird mit Wartezeit auch hiufiger die Zeit bezeichnet, die das System vor
e der Messung bei der Meftemperatur Ty verbracht hat. Wenn die Abkihlrate klein gegeniiber

. der. Wartezeit ist, ist diese Bezeichnung mit der hier vorgenommenen identisch.
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Zur Bestimmung der Nullage der Thermo-Remanenten-Magnetisierung wird die
Probe nach der Messung iiber die Spinglastemperatur Ty erwarmt und der Tem-
peraturverlauf der statischen Magnetisierung aufgenommen (6-8-1). Aus der Tat-
sache, daff dieser Verlauf fiir T > Ty der der Erdfeldmagnetisierung entspricht,
148t sich dann die Baseline (7) bestimmen (entspricht der Magnetisierung im Erd-
feld bei der Temperatur T ).

Eine Bestimmung des Proportionalitdtsfaktors k in G1.(5.4) war nicht méglich, da
sich k von Probeneinbau zu Probeneinbau &ndert. Dies liegt daran, dafi k Groflen
beinhaltet, die sich nicht definiert einstellen lassen (z.B. effektive Fliche der Probe
im Pickup-System, Induktivitit der Zuleitungen zum Flufitransformator [25]).

Auf eine nachtragliche absolute Bestimmung der Magnetisierung in einer anderen
MefBapparatur, wie es in [25] vorgenommen wurde, wurde vergichtet, da im we-
sentlichen nur der Zeitzerfall der Remanenz interessierte und nicht die absolute

Grofle der Remanens.
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8. Meflergebnisse

Zur Untersuchung der Spindynamik im Spinglassystem EuySr;_,Te wurden Mes-
sungen des Zeitzerfalls der Thermo-Remanenten-Magnetisierung an Proben mit
Eu-Konzentrationen im Bereich zwischen x=0.10 bis x=0.30 vorgenommen.

Die TRM-Zerfallsmessungen erstreckten sich tiber einen Zeitbereich von Isec bis
etwa 10%sec. Vielfach wurde der Beobachtungszeitraum bis auf 10%sec erwei-
tert, wenn eine quantitative Analyse des TRM-Zerfalls vorgenommen werden sollie
(Kap.8). Den Beobachtungszeitraum zu kirzeren Zeiten auszudehnen war nicht
méglich, da nach Abschalten des dufleren Magnetfeldes die SQUID-Elektronik eine
gewisse Zeit (ca.l-2sec) benétigt, um sich zu ’erholen’.

Die Zeitkonstante der Spule, mit der das aufere Magnetfeld erzeugt wird, wurde
auf etwa 40 msec abgeschitzt. Dies ist relativ klein gegeniiber dem Beginn der
Registrierung des TRM-Zerfalls, so daff davon ausgegangen werden kann, daff nach
Abschalten des Spulenstromes bei den ersten Mefiwerten kein Restfeld mehr an-
liegt. Der Nullpunkt der Zeitskala ist damit auch relativ gut festgelegt.

In den Messungen des Zeitzerfalls der Thermo-Remanenten-Magnetisierung wur-
den die Temperatur und die Wartezeit varilert. Das duBere Magnetfeld betrug stets
H=100e. Auf die Kompensation des Erdfeldes H,(~0.50e) wurde verzichtet.

Eine im folgenden oft wiederkehrende Grofie wird die Relaxationsrate S des TRM-
Zerfalls sein. Diese gibt die Anderung der Thermo-Remanenten-Magnetisierung
auf einer logarithmischen Zeitskala an:

1 dMrpar(t)
S(t) = - = ————+ 1
®) H dint (6.1)
Da alle TRM-Messungen fiir ein Feld von H=100e vorgenommen wurden, ist der
Faktor 1/H in obiger GL(6.1) im folgenden stets gleich 1 gesetst worden. Die nach
GL(6.1) notwendige Differentiation der Mefikurven erfolgte durch Mehrpunki-
Differengenquotientbildung und anschlieflender Mittelung.

Bevor die Messungen des TRM-Zerfalls in Abschnitt 6.2 und 6.3 vorgestellt wer-
den, soll zunéchst in Abschnitt 6.1 aus dem Temperaturverlauf der statischen Ma-
gnetisierung die Spinglastemperatur der hier untersuchten EuySrj_yTe-Proben

ermittelt werden.




6.1 Meflergebnisse — Statische Magnetisierungsmessungen 25

8.1 Bestimmung der Spinglastemperatur T; aus statischen Magnetisie-
rungsmessungen

Die Spinglastemperatur 14t sich experimentell aus dem Temperaturverlauf der
statischen Magnetisierung bestimmen. Bei EuySry_,Te besitzt der Verlauf der
feldgekuhlten Magnetisierung bei Ty eine ausgepragte Anomalie in Form eines
Knicks’ [6]. Unterhalb dieses Knicks hat M. einen deutlich flacheren Verlauf.
Bei metallischen Spinglasern nimmt M, unterhalb Ty 1.a. sogar ab.

Abb.6.1 zeigt den Temperaturverlauf der im FErdfeld aufgenommenen stati-
schen Magnetisierung von EuySry_Te fur drei verschiedene Eu-Kongentrationen
x=0.30, x=0.20 und x=0.10. Da keine Absolutbestimmung der Magnetisierung
vorgenommen wurde, ist die Ordinate fiir jede dieser Kurven unterschiedlich ska-
liert. Absolute Magnetisierungsmessungen an EuySri ., Te finden sich bet Borger-
mann [5|; diese sind zum Vergleich in Abb.6.3 mit abgebildet.

Bei BuySry _,Te mit x=0.30 und x=0.20 ist bei tiefen Temperaturen deutlich ein
Knick im Verlauf von My, zu erkennen. Bel Bu,Srj_,Te(x=0.30) liegt dieser
Knick bei ungefahr 1070mK, bei EuySr;_ ;Te(x=0.20) bei 500mK. Unterhalb die-
ses Knicks ist der Anstieg von My, fiir abnehmende Temperaturen flacher. Mgy,
besitzt dabei einen leicht konvexen Verlauf.

Im Temperaturverlauf der statischen Magnetisierung von EuySry_, Te(x=0.10) ist
dagegen ein solch starker Knick nicht zu erkennen; der Verlauf von My, zeigt hier
nur eine allmahliche Abflachung fir Temperaturen unterhalb etwa 120mK. Borger-
mann berichtet, daff er an der x=0.10-Probe bis hinunter zu 20mK keine Anomalie

im Temperaturverlauf von My, sieht [5].

In Abb.6.2 ist der Bereich zwischen x=0.10 und x=0.20 nochmals deutlicher her-
ausgestellt.

Bei x=0.20 und x=0.175 erkennt mnan deutlich den Knick im Temperaturverlauf
von My,.. Die sich aus der Lage des Knicks ergebenden Spinglastemperaturen sind
in Abb.6.4 bzw. Tab.6.1 aufgefuhrt.

Bei x=0.15 ist die Anomalie im: Temperaturverlauf von M, nicht mekr so aus-
gepragt. Fur x < 0.15 ist dann nur noch ein breiter Buckel su sehen; die Bestim-
mung einer Spinglastemperatur ist hier aus den Messungen nicht méglich.

Der qualitative Unterschied im Temperaturveriauf von My, swischen x > (.15 und
x < 0.15 und die Tatsache, dafl man in dem Bereich um x=0.15 die Perkolations-
schwelle erwartet bei der der Ubergang von Spinglas zu Superparamagnet erfolgt
(vgl. magnehsches Phasendiagramm von BuySr;_;Te), legt die Vermutung nahe,
~ daB sich in oben beschriebenem Verhalten der Einfluff dieser Perkolation bemerk-
- bar macht. ‘In Kap.7.2 wird dies noch ausfihrlich diskutiert. "
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Temperaturverlauf der statischen Ma- Temperaturverlauf der statischen Ma-
‘gnetisierung von EuxSri_yTe beim gnetisierung von EuxSri_yTe im
Abkiihlen im Erdfeld Hy =0.50e. — Konzentrationsgebiet von x=0.10 bis

Die Ordinate ist fiir die einzelnen Mes- x=0.20, aufgenommen im Erdfeld H.
‘sungen unterschiedlich skaliert. e '
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L Abb.6.3;
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. messungen von Borger-
mann an verschiedenen
EuySry _ 5 Te-Proben [5].
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ist hier absolut aufgetra-

gen.
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Magnetisches Phasendiagramm von EuySry _yTe im Bereich der Perkolations-
schwelle x=xp,=0.136. ~ Die Spinglastemperaturen wurden ermittelt aus der Ano-

malie im Temperaturverlanf der statischen Magnetisierung beim Abkiihlen im Erd-

- feld.

EHXSI; _xTe ch[K]
0.10 _
0.125 -
015 T 025 0.015
0175 0.370 = 0.610
0.20 | 0.500=0.010
0.30 | 1.070 % 0.015

- Tab.8.1:

- Spinglastemperaturen von EuxSrj_yTe ermittelt aus statischen Magnetisierungs-

 messungen.
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6.2 Temperaturabhangigkeit des TRM-Zerfalls

Abb.6.5 zeigt exemplarisch fiir die hier vorgenommenen TRM-Zerfallsmessungen
den Zeitzerfall der Thermo-Remanenten-Magnetisierung bei EuySry_,Te(x=0.20)
fiir drei verschiedene Temperaturen T/Ty=0.80, 0.85 und 0.90. Die Spinglastem-
peratur dieser Probe betragt 500mK.

Eu,Sr;_,Te (x=0.20) t.,=30min
80 T : . . v : , . .
™
= |
S, U/Te= ]
oy 0.80
5
0.856)
0.90
OO I 1 1 4 5|O 1 t --l 1 100
ADbb.6.5 : t [min]

TRM-Zerfall bei EuySry_,Te(x=0.20] fir drei verschiedene Temperaturen
T/Tr=0.80, 0.85 und 0.90 (Ty=500mK , iw;=30min).

Der Zerfall der TRM erfolgt nur sehr langsam; auch nach 100min ist die Ma-
gnetisierung noch nicht auf Null abgesunken und betrigt bei T/Ty=0.80 immer
noch 40% der Remanenz direkt nach Abschalten des Feldes. Mit wachsender
Temperatur wird die Thermo-Remanente-Magnetisierung dann geringer. Dies ist
in Abb.6.6 nochmals deutlicher herausgestellt, in der der Temperaturverlauf der
TRM fiir drei verschiedene feste Beobachtungszeiten t,;, aufgetragen ist.

Man erkennt, daf die Thermo-Remanente-Magnetisierung etwa linear mit der
Temperatur abnimmt. Die Thermo-Remanente-Magnetisierung ist in der Nahe
von Ty auf Null abgesunken. Mit kiirzerer Beobachiungszeit verschiebt sich dieser
Abfall auf Null zu h6heren Temperaturen um etwa 20mK pro Dekade.

Fir T — 0 1aft sich der Verlauf von Myrp(T)l¢ ,, fir die einzelnen Beobach-
_tungszeiten auf einen gemeinsamen Wert exirapolieren. Das heifit, daff bet T=0
die Relaxationsrate § = — 4 d(¢) verschwindet, die TRM also keinen Zerfall

H “dint
-geigt. Erst mit anwachsender Temperatur setzt der TRM-Zerfall dann ein.
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Die Relaxationsrate des TRM-Zerfalls bei Euy Sry —x Te(x=0.20) ist in Abb.6.8 auf
Seite 31 dargestelit und in Abb.6.7 fiir feste Beobac..tungszeiten gegen die Tem-
peratur aufgetragen.

Bei tiefen Temperaturen ist die Relaxationsrate des Zerfalls zunichst relativ ge-
ring. Mit ansteigender Temperatur nimmt S im Mittel zu und erreicht bei
T/T; ~ 0.80 ihren groBten Wert. Bei Anndherung an Ty nimmt S dann wie-
der ab.

Wie bei dem in Abb.6.7 dargestellten Temperaturverlauf von Mrgys( T)le,p, ver-
schieben sich auch hier die MeBkurven in der Nahe von Ty mit kiirzerer Beobach-
tungszeit zu hoheren Temperaturen. Fir T — 0 scheint S wie erwartet auf Null
abzufallen.

Der Temperaturverlauf von S wird auch an den anderen EuySr;_, Te-Proben so
beobachtet und in Kap.7.2 noch eingehend diskutiert. Messungen von Alba et al.
(28] an CdCryIny_5,8; und CsNiFeFg zeigen einen vergleichbaren Verlauf von

S(T)¢

obs’
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Temperaturabhingigkeit des TRM-Zerfalls bei Buyx Sty .y Te(x=0.20) fiir verschie-
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Terperaturverlanf der Relaxationsrate bei EuySry_ x Te(x=0.20) fiir verschiedene
Beobachtungszeiten tops nach Ausschalten des Feldes H=100e (Ty=500mKk .

t“r :30min),
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"~ Abb.6.8:

Relaxationsrate des TRM-Zerfalls bei EuySri_yTe(x=0.20) im Temperaturbe-
‘reich zwischen T/Ty=0.20 bis T/T¢=0.80 (a) und im Temperaturbereich zwischen

T/T;=0.80 bis T/T=1.00 (b) (Ts =500mK , t=30min). — Legt man cinen senk-

rechten Schritt durch die Abbildungen (gestrichelte Linie), so erhilt man den in
Abb.6.7 dargestellten Temperaturverlauf von S(T) zu einer festen Beobachtungszeit

‘tops Dach Ausschalten des Feldes.
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6.3 BEinflull der Wartezeit auf den TRM-Zerfall

1983 beobachteten Lundgren et al. [7] in Messungen an CuMn, dafl der Zeitver-
lauf der nullfeldgekiihlten Magnetisierung Mzpc(t) davon abhéngt, wie lange das
System vor der Messung im Spinglaszustand verbracht hat.

Solche und ihnliche Effekte sind inzwischen an vielen anderen Spinglassystemen
beobachtet worden. Man spricht in diesem Zusammenhang auch von 'Alterungs-

effekten’ in Spinglasern.

Alterungseffekte zeigen sich auch hier in den Messungen des Zeitzerfalls der
Thermo-Remanenten-Magnetisierung an BuyxSry_,Te. Abb.6.9 zeigt Messungen
des TRM-Zerfalls an EuyxSry_Te(x=0.20) bei T/Ty=0.80 fiir drei verschiedene
Wartezeiten ty=15min , 150min und 1560min.

i, Eu,Sr;_, Te (x=0.20) T/T;=0.80
f =
. 60 w
~ 1500min
L.‘i 150min
40} 15min
-
Z
=
207
O T T T T
. .
AbbB.§: [mlnj

TRM-Zerfall bei Euy Sr]_ 5 Te(x=0.20} bei T/Ty=0.80 fiir drei verschiedene War-

eaTs]

tezeiten ty =I5min, 150min und 1560min (Ty=500mK}.

Man erkennt, dafi der Zerfall umso langsamer ist, je linger ty ist. Nach 100min
ist die Thermo-Remanente-Magnetisierung bei der ty=15min-Messung um etwa
16% geringer als bei der tyw=1500min-Messung.

In Abb.6.10 auf Seite 35 sind TRM-Zerfallsmessungen an BEuySri_xTe(x=0.30)

bei vier verschiedenen Temperaturen dargestellt.
Der Binfluf der Wartezeit zeigt sich hier sehr deutlich; a,uch in der Nahe von Ty

: '..-JSt dzeser noch zu erkennen.
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Schaut man sich die Relaxationsrate S des Zerfalls bei dieser Probe an, so zeigt
der Einflufl der Wartezeit eine interessante Eigenheit im Verlauf von S. Dies ist in
Abb.6.11 dargestellt, in der die Relaxationsrate des TRM-Zerfalls bei T=770mX
(T/T;=0.72) und T=880mK (T/T¢=0.82) fiir jeweils fiinf verschiedene Wartezei-
ten von der kurztmdglichen Wartegeit bis tyw=1d aufgetragen ist. Die Pfeile am
oberen Rand der Abbildungen markieren jeweils die Lage der Wartezeit ty auf der
Beobachtungszeitskala t des TRM-Zerfalls.

Man erkennt, daf# S ein Maximum durchliuft zu einer Zeit, die vergleichbar ist
mit der Wartezeit. Diese interessante Eigenschaft ist auch an anderen Systemen
beobachtet worden und wird vor allem von Lundgren et al. intensiv untersucht.

Dieses charakteristische Maximum in der Relaxationsrate des TRM-Zerfalls bei
t =~ ty zeigt sich auch in den Messungen an EuxSrj.yTe-Proben mit niedrigeren
EBu-Konzentration. In Abb.6.12 ist dies dokumentiert. Dargestellt ist hier fiir vier
verschiedene Konzentrationen zwischen x=0.15 bis x=0.30 die Relaxationsrate des
TRM-Zerfalls bei T/Ty~0.80 fiir zwel verschiedene Wartezeiten t, =30min und
tw=1d.

Fiir t,=30min erkennt man bei allen vier Proben deutlich ein Maximum im Verlauf
von S im Bereich der durch einen Pfeil markierten Wartegeit. Fur ty=1d ist die
Relaxationsrate geringer als bei der ty =30min-Messung; erst fiir t — fy ~ 109sec
erkennt man einen Anstieg im Verlauf von S.

Die Gréfie der Relaxationsrate kann zwischen den einzelnen Proben nicht mitein-
ander verglichen werden, da, wie in Kap.5 schon erwédhnt, keine Absolutbestim-
mung der Magnetisierung vorgenommen wurde. Dennoch 1&8t sich in einem rela-
tiven Vergleich zwischen dem Verlauf von S bei t,,=30min und ty=1d entnehmen,
daf sich der Einflufl von ty auf den TRM-Zerfall bei der Eu,Sr;_Te(x=0.30) am
deutlichsten zeigt und mit abnehmender Eu-Konzentration geringer wird.

An Fuy;Srj_,Te(x=0.175) wurde der Einfluff der Wartezeit auf den TRM-Zerfall
bei niedrigeren Temperaturen untersucht. In Abb.6.13 ist die Relaxationsrate fiir
zwel verschiedene Wartezeiten tw=30min und t,=360min und fir vier verschie-
dene Temperaturen T/Ty=0.80, 0.73 , 0.65 und 0.50 dargestellt.

Man erkennt, daff der Einflufl von ty mit geringer werdender Temperatur abnimmt
und bei T/Ty=0.50 im Beobachtungszeitraum iiberhaupt nicht mehr zu erkennen
ist. Bei T/T;=0.65 und T/T;=0.73 ist die Relaxationsrate fiir die tw=30min-
Messung im Bereich von t = ty nur geringfiigig gegeniiber der ty=1d-Messung
erhoht.

Abb.6.14 zeigt Messungen des TRM-Zerfalls an EuySr;_,Te(x=0.20) in der Nahe

.. ~der Spinglastemperatur.
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Der Einfluf der Wartezeit auf den TRM-Zerfall wird bei T/T;=0.80 deutlich durch
das Maximum In der Relaxationsrate bei t = ty angezeigt. Fur Temperaturen
T/Ts > 0.85 verschwindet dieses Maximum allméhlich. Stattdessen zeigt der Ver-
Jauf von S im Beobachtungszeitfenster einen relativ starken Abfall {(bei T/T;=0.50
bei =~ 10%sec), der sich mit Annidherung an Ty zu kiirzeren Zeiten verschiebt.

In diesem Abschnitt wurde der EinfluB der Wartezeit ty auf den Zeitzerfall der
Thermo-Remanenten-Magnetisierung deutlich gemacht. Dieser ty.-Einfluff ist im
wesentlichen durch eine erhéhte Relaxationsrate S Im Bereich der Wartezelt ty
gekennzeichnet. Im Temperaturbereich um T/Ty=0.80 ist dies durch das Auf-
treten eines Maximums im Verlauf von S bel t = ty besonders ausgepragt. Mit
abnehmender Eu-Konszentration nimmt der ty-Einflufi ab.
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TRM-Zerfalls bei EuySry _ x Te(x=0.30} fiir vier verschiedene Temperaturen und fiir
Jjeweils fiinf verschiedene Wartezeiten (T¢=1070mK). o




36

6.3 Mefergebnisse — Wartezeitabhangigkeit des TRM-Zerfalls

Eu,Sr,_, Te(x=0.30)

5 ! I ' [ T %§ ? T ? i ? ’ ?
oo0ss 29
_ °o°°ga: EE
4, e T— 770 mK 80@.: o (=T~ —
e P
— - o° oo o° o SPealo, © |
= 52" ,o° 2 o o Oai0,
3 - i bﬁ(tw Jeec) 02°°  o% 2°° o° 0®" |
bt o o @ >
c 15 min .. 2.05 cpeaoacﬁ °°o°° °°° %Do o &%
e | 30 mb .- 3.28 o927 00 oo® a®
< 50 mi ... 3.73 &g%wc,wm@moomow"o = i
o 380 min .. 4.33 B%geamaceﬁmw
¢ 2 14 . 404 —
i X
it L -
Famd
b
Al 1 L -
W
0 )3 l i l ] I 1 J 1
0 1 2 3 4 5
S ‘ — T % I § T % T ? ?
4 L T= 880 mK .
coTog, GWMWD
8 I oa°°°°° og@@°%° -] Sa N
= 097 o a®" Pog o8 Yo, To. €9
L. 1 lsglt  fosc) o oo° %, 0 o%% o ]
ot 3 E] W P 00° o o o 020y %o
£ 8 mia ... 243 &° o= 402" gcﬂe +o%eg %0, %
o L 30 min o 3268 o 00 e 509 o & %o
~ 20 frdy .. 3.73 Soeos s o s
© 550 min . 433 22522222200l cmaeo0n
;2 14 L4es -
It L R
)
o .
o .
0 t l 1 i 1 i L { 1
0 i 2 3 4 5]

log (t/sec)

Abb.8.11:

Relaxationsrate des TRM-Zerfalls bei EuySri_xTe(x=0.30) bei T=r70mK
(T/Ty=0.72) und T=880mK (T/Ty=0.82) fiir jeweils fiinf verschiedene Wartezeiten

- (Ty=1070mK). — Die Pfeile am oberen Rand der Abbildungen markieren die Lage

der Wartezeit ty aufl der Beobachtungszeitskala t.
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7. Auswertung der Meflergebnisse

7.1 Vergleich von TRM-Zerfallsmessungen mit ac-Suszeptibilitdtsmes-

sungen

ac-Suszeptibilititsmessungen wie auch TRM-Zerfallsmessungen sind dynamische
MeBmethoden und beinhalten daher Informationen iber die Spindynamik in
magnetischen Systemen. Durch die beiden MeBarten wird dabei insgesamt ein
Zeithereich von iiber 10 Groflenordnungen abgedeckt (Xac: 1077 — 10%sec , TRM:
109 — 10%sec). Xac- und TRM-Messungen bieten daher die besten Voraussetzun-
gen zur Untersuchung der Spindynamik in Spinglisern iiber einen breiten Beob-
achtungsgeitraum, zumal man im Spinglas auch von einem breiten Relaxations-
zeitspektrum ausgeht.

Lundgren et al. [28] [30] leiten unter der Annahme eines breiten Relaxations-
zeitspektrums folgende Beziehung zwischen dem Zeitzerfall der TRM, dem Ima-
ginarteil der ac-Suszeptibilitit X” und der Dichte der Relaxationszeiten g(7) im

Spinglaszustand her:

SWle=top, ~ X" (Whye 3~ o(Tlr=t,, (7.1)

v= 27t ghs

tops ist die Beobachtungszeit, die bei ac-Messungen durch die Frequenz des ange-
legten Wechselfeldes und bei TRM-Messungen durch die Zeitskala vorgegeben ist.
Relaxationsrate und ac-Suszeptibilitit spiegeln also direkt die Dichie der Relaxa-

tionszeiten im Relaxationsgeitspektrum bel 7 = t,p = 7?;; wider.

GL(7.1) erlaubt einen direkten Vergleich von TRM-Zerfallsmessungen mit ac-
Suszeptibilitatsmessungen.

In Abb.7.1b ist die Temperaturabhingigkeit der Relaxationsrate bei BuySr;_Te
(x=0.20) fiir drei verschiedene Beobachtungszeiten t,},s dargestellt (vgl. Abb.6.7).
Abb.7.1a neigt Xa.-Messungen von Borgermann {6} an derselben Probe fir ver-
schiedene Frequenzen v. Die aus statischen Magnetisierungsmessungen ermittelte
Spinglastemperatur der Probe bestimmt sich zu Te4¢ =500mK; die Xac-Messung
liefert Ty (v=16Hz)=550mK.

Der Vergleich von Abb.7.1a und b zeigt deutlich die starke Ahnlichkeit im Tem-
peraturverlauf von Relaxationsrate S und Imaginirteil der ac-Suszeptibilitat X”.
S bzw. X7 steigen mit abnehmender Temperatur bei Anndherung an Ty stark an
und fallen dann allméhlich wieder ab. Bei beiden Messungen ist zudem zu erken-
nen, dafl sich die Mefkurven mit kiirzeren Beobachtungszeiten t,,, bzw. wach-
senden Frequenzen v zu héheren Temperaturen verschieben. Die Verschiebung

i "'betré:gt bei den TRM-Zerfallsmessungen etwa AT =~ 25mK pro Dekade und bei
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den X ac-Messungen etwa AT =~ 30mK pro Dekade. Dies entspricht einer relativen
Anderung von AT/ Ty ~ 5% pro Dekade.

Bei den X sc-Messungen erkennt man zudem ein kleines Maximum im Verlauf von
X” bei etwa 100mK. Das Aufireten dieses Maximums wird in dem folgenden Ab-
schnitt 7.2 Gegenstand der Untersuchung sein.

Der beschriebene Temperaturverlauf von Xac bsw. S wird La. folgendermafien

interpretiert:

Bei hohen Temperaturen kénnen die Spins einer von auflen einwirkenden Storung
(Wechselfeld bei X .-Messungen, Feldinderung bei TRM-Messungen) direkt fol-
gen. Bei Anniherung an Ty kommt es jedoch zu Korrelationen zwischen den Spins
und es treten im System Relaxationen auf, die schnell in die Gréflenordnung der
Mefizeit gelangen. Dies wird angedeutet durch die starke Zunahme von S bzw. X”
bei T;. Gleichzeitig nimmt die Suszeptibilitit ab und fiihrt zu einem Maximum
im Temperaturverlauf von X’ Da mit kirzerer Beobachtungszeit bzw. hGherer
Frequenz die Relaxationen bereits bei hoheren Temperaturen in die GréBenord-
nung der Mefzeit gelangen, verschiebt sich die Mefikurve entsprechend zu héheren
Temperaturen. Mit weiter abnehmender Temperatur werden die Relaxationen im
System dann immer langsamer und die Relaxationsrate des Zerfalls nimmt ab.

Vielfach wird die Verschiebung der Mefkurve bel Ty mit einem Arrhenius-Gesetz

Ea_
r = 1, eBT (7.2}

verglichen, wie es z.B. im Néel'schen Modell der Blockade superparamagnetischer
Cluster diskutiert wird (s. Kap.7.2). GL(7.2) beschreibt den Spinglasiibergang als
einen rein dynamischen Einfrierprozel der magnetischen Momente in die Spinglas-
struktur. Fiir t,;, — oo geht Ty nach GL(7.2) gegen Null, d.h. erst bei T=0 liegt
ein thermodynamischer Phaseniibergang vor.
Fiir die Verschiebung der Spinglastemperatur mit der Beobachtungszeit folgt aus
GL{7.2)
1
A( f ) - Ea [ K]

- A(lny) = - Allntgp,) (7.3)

1
B, K]

In ac-Suszeptibilititsmessungen wird die Verschiebung von Ty durch die Verschie-
bung des Maximums im Temperaturverlauf von X’ angegeben. Die von Borger-
- mann [5] ermittelten ac-Spinglastemperaturen Ty%¢(v) der EuxSry_,Te(x=0.20)-
Probe sind in-Abb.7.2 gegen die Beobachtungszeit t,p, = 2,_V aufgetrao‘en (gefiillte
' -Symbole)
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Um in TRM-Zerfallsmessungen die Verschiebung der Mefkurven mit der Beobach-
tungszeit zu beschreiben, kann man wie bei X"-Messungen die ansteigende Flanke
im Temperaturverlauf von S(T) als Anzeichen fiir den Ubergang in die Spinglas-
struktur ansehen und die Temperatur, bel der die Flanke auftritt, zur Defini-
tion einer "TRM-Spinglastemperatur’ heranziehen. Es gilt dann : TI;TRM (tobs) =
T (v = hg—obs)' Die TRM-Spinglastemperaturen sind in Abb.7.2 durch die offe-
nen Symbole gekennzeichnet.

Man erkennt, dafi 1/Ty uber den gesamten Beobachtungszeitraum linear mit
log t,ps ansteigt. Dabel setzt sich die Verschiebung von Ty offenbar auch un-
terhalb deC=500mK weiter fort. GL(7.3) scheint also die Verschiebung von Ty
mit der Beobachtungszeit richtig wiederzugeben. Der Spinglasiibergang ware da-
nach wirklich ein rein dynamischer Proze8f.

Wertet man jedoch die Ty(t,,)-Abhingigkeit auf der Grundlage von GI.(7.3)
quantitativ aus und bestimmt aus der Steigung der in Abb.7.2 eingezeichneten
Geraden die Akiivierungsenergie E,, so erhilt man einen viel zu hohen Wert fiir
E,. E, betragt 33K, weit mehr als die thermische Energie kT oder die Aus-
tauschwechselwirkung J; bzw. Jy. Vergleichbare Auswertungen an anderen Spin-
glassystemen liefern ebenfalls zu grofie Werte fiir E, [5] [18] (vgl. auch Tab.7.1).
Die dynamische Beschreibung (7.3) ist also nicht geeignet, den Spinglasiibergang

zu charakterisieren®.

EuySry_S(x =0.20) : E,=28K T§¢=0.520K Hiser [18]
EuySry_,Te(x = 0.20) : E,=28K ngc = 0.500K Borgermann [5]
L : E.=33K T§ =0.500K Abb.7.2

BuxSri_xTe(x = 0.175) : E,=19K T =0.370K
EuxSri_yTe(x = 0.15) : E,= 9K T§ = 0.235K

Tab.6.2 :
Anregungsenergien Eg, ermittelt aus der Verschiebung des Xge- bzw. TRM-

Temperaturverlaufs mit der Beobachtungszeit auf der Grundlage eines Arrhenius-

Gestzes.

* Von Bontemps et al. [31] wird in dhnlichen Untersuchungen an EuxSry _ ,S(x=0.40) fiir
Beobachtungszeiten grofier 10 Zsec eine Abflachung des 1/Ty-Anstiegs beobachtet. Der Ver-
lauf von 1/Ty scheint dort auf einen endlichen Wert bei dec zu extrapolieren. Maletta [32]
wertet dies zusammen mit anderen Untersuchungsergebnissen als Anzeichen fiir ein kollektives
Einfrieren der magnetische Momente in die Spinglasstruktur. Fir ein kollektives Verhalten

spricht auch der relativ steile Anstieg im Verlauf von § bzw. X" bei Durchfahren von Ty.
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Abb.7.2 :
Verschiebung des X -Maximums in ac-Suszeptibilititsmessungen () und der 5(T)-
Flanke in TRM-Zerfallsmessungen (0 ) mit der Beobachtungszeit. .
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Ein weiterer Ansatz zur Beschreibung der Frequenzabhangigkeit von Ty findet
sich in der Arbeit von Lundgren, in der auch schon GIL(7.1) abgeleitet wurde.
Ausgangspunkt ist wieder eine breites Relaxationszeitspekirum g(7) , Ty < 7 <
Tmax. opinglas(SG), Paramagnet(PM) und der ﬁbergangsbereich SG-PM sind
dabel in den dynamischen Messungen gekennzeichnet durch

SG(T < Tf) : Tmin € tobs € Tmax
5G ~ PM(T ~ Tf) : Tmin < tobs & Tmax
PM(T > Ty) : Timin » Tmax < fobs (7.4)

Fiir die Verschiebung von Ty ist Tmax die entscheidende Gréfle, die bei Ty in die
Gréflenordnung der Mefizeit kommt. Der relativ steile Anstieg von X” bei Ty deu-
tet darauthin, dafl schon knapp unterhalb Ty 7y, so grofi ist, dafl die meisten
Spins dem Wechselfeld nicht mehr folgen konnen und blockiert sind.

Lundgren findet fir die Frequenzabhangigkeit des X'-Maximums in ac-

Suszeptibilititsmessungen mit (7.4):

Oy’
Blnw

1

2
~ — oy , w=27v (7.5)
T

Die Verschiebung des X’-Maximums Ist also direkt mit dem Imaginérter X”
verkniipft. Mit der Annahme X’ =X, ~ IT und X" = § X, g(7) folgt aus GL(7.5):
1 1

A(C[—’_f) =7

9(7) Allnig,) s T =g (7.6)
Im Unterschied zu G1.(7.3) hangt hier die Frequenzverschiebung von Ty neben der
individuellen Form des Relaxationsprozesses vor allem von der Dichte der Relaxa-
tionszeiten g(t) in der Nihe von T = Tmax & tops = 74 ab. Nur fiir g(t)=konst.
und einem Arrhenius-Ansats fir Tmay ist GL(7.6) identisch mit G1.(7.3). Da g(7)
bei Spinglisern i.a. nicht bekannt ist, kann die Diskussion hier nur qualitativ sein.

In diesem Abschnitt wurde in einem Vergleich zwischen TRM- und X 3.-Messungen
versucht, etwas iiber die Natur des Spinglasiiberganges zu erfahren. Daber zeigte
sich, daft die dynamische Beschreibung des Spinglastiiberganges auf der Grundlage
eines Arrhenius-Ansatzes nicht geeignet ist, die Messungen gu erkldren. Der Spin-
glastibergang ist eher durch ein kollektives Einfrieren der magnetischen Momente
In die Spinglasstruktur gepragt, wie es von Maletta in [82] herausgestellt wird.
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7.2 Binfluf superparamagnetischer Cluster auf die Spindynamik in der
Néhe der Perkolationsschwelle x=xp=0.136

Im vorigen Abschnitt 7.1 wurde darauf hingewiesen, dafi in den ac-Suszepti-
bilititsmessungen von Borgermann an Buy Sr;_;Te(x=0.20) ein kleines Maximum
im Temperaturverlauf von X” bei tiefen Temperaturen (=100mK) auftritt (vgl
Abb.7.1). Ein solches Maximum wird auch von Hiser im Verlauf von X7 bel
BuySr;_S(x=0.20) im selben Temperaturbereich beobachtet [18].

Da, wie in Abschnitt 7.1 herausgestellt, X” und der Relaxationsrate S die gleiche
Bedeutung zukommt (Maf fiir die Dichte der Relaxationszeiten ber t_—_z,‘lq), sollte
sich dieses Maximum auch in den TRM-Zerfallsmessungen zeigen. Dies ist auch
der Fall, wie man in Abb.7.3 erkennt, in der der Temperaturverlauf von S fur
BuySry_,Te(x=0.175) und BuxSr;_xTe(x=0.10) dargestellt ist.

Man erkennt bei beiden Proben ein Maximum im Temperaturbereich um
T=55mK. Dieses Maximum verschiebt sich mit der Beobachtungszeit t,p,; bel bei-
den Proben um etwa 5mK pro Dekade. Bei der x=0.10-Probe ist dieses Maximum

besonders ausgepragt.

Bérgermann und Hiser filhren das Maximum in ihren X"-Messungen bel tie-
fen Temperaturen auf die Existenz einer geringen Zahl kleinerer superparama-
gnetischer Cluster im Spinglaszustand zuriick. Im folgenden sollen die TRM-
Zerfallsmessungen an EuySr;_,Te mit x=0.175 und x=0.10 Eu-Anteil unter die-
sem Gesichtspunkt naher untersucht werden.

Unter einem superparamagnetischen (spm.) Cluster versteht man mehrere magne-
tische Momente, die untereinander relativ stark gekoppelt sind aber unabhangig
von der librigen magnetischen Struktur sind. Gréfle und Anzahl dieser spm. Clu-
ster héangen stark von der Konzentration der magnetischen Momente und von der
Reichweite der magnetischen Wechselwirkungen im System ab. Bei EuxSry_yTe
erwartet man spm. Cluster vor allem unterhalb der Perkolationsschwelle xp,, die
sich unter der Annahme nur nachster und iibernachster Nachbarwechselwirkung
zwischen den Eu-Atomen zu 0.136 berechnet [8]. Man wird aber sicherlich auch
oberhalb xp, im Spinglasbereich von einer endlichen Zahl kleinerer spm. Cluster
_bei tiefen Temperaturen ausgehen konnen.

Die Dynamik der spm. Cluster wird beschrieben durch das Néel’sche Modell [33]:
.Legt man von auflen eine Stérung an das System z.B. bei TRM-Zerfallsmessungen

durch das Ausschalten des dufieren Magnetfeldes, so miissen die Cluster lokale
.- Energiebarrieren E, tiberwinden. Dies erfolgt mit einer mittleren Rate R bzw.
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mittleren Zeit 7=1/R, die in dem Modell von Néel eine Temperaturabhingigkeit

geméB einem Arrhenius-Gesetz besitzt:
kE T
T =T B (7.7)

Cluster, deren Relaxationszeit bei tiefen Temperaturen gréfler als die Beobach-
tungsgeit t,, ist, erscheinen blockiert. Erst wenn T mit wachsender Temperatur
in die GréBenordnung von t,p, kommt, konnen die Cluster die Energiebarriere
iberwinden und relaxieren. Dies fithrt bei TRM- bzw. Xac-Messungen zu einer
erhGhten Relaxationsrate bzw. einem Maximum im Verlauf von S bzw. X” bei

Eq[K]
Tr= In{r/7) (7:6)
Diese Gleichung beinhaltet auch, daf sich das Maximum mit wachsender Beob-
achtungszeit zu tieferen Temperaturen verschiebt. Aus der Temperaturverschie-
bung von T, mit v 148t sich aus GI.(7.8) die Energiebarriere E; bestimmen. Man
erhilt aus den Messungen an BuySrj_,Te(x=0.10) und BuySr;_,Te(x=0.175)
einen Wert fiir E; von 1.4K.

Die Ursache fiir das Auftreten von Energiebarrieren ist nach [34] im wesentlichen in
Anisotropien infolge der Dipol-Dipol-Wechselwirkung zwischen den magnetischen

Momenten innerhalb der Cluster zu sehen. _
Die Wechselwirkung zwischen zwei Dipolen mj und my am Ort F; und Ty berechnet

sich zu

pdd _ 1 (?’7%1'"532 g i 7)(rg - 7) ) (7.9)
drpo N 7o 712°
mit ryp = |9 — Ty|. Die Anisotropie der spm. Cluster wird durch den hinteren

Term in G1.(7.9) verursacht.
In Anlehnung an [34] sind die Anisotropiebarrieren Edd der 11 kleinsten Cluster

auf der Grundlage von GL(7.9) berechnet worden und in Tab.(7.2) zusammen-
gestellt.

Man erkennt, dafi E4 fiir die aufgefiihrten Cluster im Bereich swischen 0 K und
2.4 K liegt. Der aus dem Experiment ermittelte Wert von E,=1.4K stimmt grofien-
ordnungsméfig mit E3? dberein.

In [34] wird anhand analytisch-numerischer Rechnungen gezeigt, dafl bei gerin-
gen Eu-Kongentrationen der gréfite Einflufl vor allem von den ferromagnetisch
koppelnden Spinpaaren (Cluster 2 in Tab.7.2) herriihrt. Dies erscheint plausibel,
denn Cluster 2 ist der neben den Einzelspins zahlenmifig am stirksten vertretene
" Clustertyp. Die Zuordnung der Messungen zu diesem Clustertyp ist hier aller-
dings zu vage auch wenn der ermittelte Wert fiir E, von 1.4K relativ gut mit dem
- berechneten Wert von Egd=1.2K ibereinstimmt.
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Konsistent mit der Beschreibung durch spm. Cluster auf der Grundlage des
Néel’schen Modells ist weiterhin die Tatsache, dafl sowohl bei der x=0.10-Probe
als auch bei der x=0.175-Probe das Maximum in der Relaxationsrate im selben
Temperaturbereich liegt und sich auch bei beiden Proben um denselben Betrag mit
der Beobachtungszeit verschiebt. Denn die Dynamik eines spm. Clusters hangt
nicht von der Kongentration an magnetischen Momenten im System ab.

Einfluf hat die Konzentration allerdings auf die Haufigkeit einzelner Clustertypen.
So kommt es, dafl das Maximum im Temperaturlauf von S bei der x=0.10-Probe
wesentlich ausgepragter ist als bei der x=0.175-Probe. Dies liegt daran, daff die
relative Haufigkeit kleinerer spm. Cluster mit abnehmender Eu-Konzentration
gréfier wird. Bei EuySry_,Te(x=0.175) sind etwa 4% aller Spins in Clustern be-
stehend aus einem, zwei oder drei magnetischen Momenten gruppiert, wahrend es
bei BuySr;_Te(x=0.10) insgesamt 23% aller magnetischen Momente sind (siehe
Tab.7.2). -

n,[%] dd
k _ ESIK
x=0.10 i x=0.175 « (K]
1 e 15.0 ' 3.1 0
___________________________ _:__._...__-__....,,____.._...._--
2 ee 39 1 07 1.2
3 e-e 1.3 1 02 0
4 KF 0.3 | <0.1 1.7
5 %3 0.3 1 <01 1.0
s Y 07 1 0.1 1.4
- 7 ees 02 | <0 2.4
Tab.7.2 ; ;<04
b . . S 1
Anisotropiebarrie- 8 o 0.5 | <0.1 1.4
ren superparaia- 5 o, 0 i o oo
guetischer Cluster @ . p <0 .
LA N . @8 I:
in BuySry_xTe. 10 i 0.2 i <0.1 0.3
" — ¢ ferroma- '
gaetische Kopp- 11 e-e-e <0.1 + <0.1 0
““lung , -+« : anti- ;
ferromagnetische L=23% i L=4%
" Kopplung).

Zusammenfassend 148t sich feststellen, daff die erhohte Relaxationsrate in dem
TRM-Zerfallsmessungen im Temperaturbereich um T=5§5mK auf die Dynamik
- kleinerer spm. Cluster zuriickgefiihri werden kann.




50 7.2 Auswertung der Meflergebnisse —— Einfluff spm. Cluster

Ungeklart ist aber noch, woher die erhéhte Relaxationsrate bei der
BuySr;_Te(x=0.10)-Probe im Temperaturbereich um 100mK herruhrt.

Bei der BuySry_,Te(x=0.175)-Probe ist der Anstieg der Relaxationsrate bel
370mK auf das Einfrieren magnetischer Momente in die Spinglasstruktur zurtck-
gufiihren (vgl. Kap.7.1). Der hierzu qualitativ sehr &hnliche S(T)-Verlauf sugge-
riert bei der x=0.10-Probe ebenfalls einen Ubergang in die Spinglasstruktur bei
T =~ 120mK. Diese Probe kann aber kein Spinglas sein, da die Konzentration x
hier unter der Perkolationsschwelle x,=0.136 liegt. Die x=0.10-Probe sollte aus-
schlieflich spm. Verhalten zeigen.

Ob die x=0.10-Probe nun wirklich als Superparamagnet anzusehen ist oder aber
auch hier ein Spinglas vorliegt, soll im folgenden diskutiert werden.

Angenommen, der Anstieg in der Relaxationsrate im Temperaturbereich um
120mK markiere bei der x=0.10-Probe wirklich den Ubergang in die Spinglassiruk-
tur; die x=0.10-Probe sei also ein Spinglas. Dann kann die Perkolationsschwelle
nicht bei x==0.136 liegen sondern mu# tiefer liegen. Das ist dann mdéglich, wenn die
Reichweite der magnetischen Wechselwirkung nicht, wie hier immer angenommen,
nur bis zu ibernéchsten Nachbarn geht sondern dariiber hinaus. Die Perkolations-
schwelle fiir Wechselwirkung bis zu drittnichsten Nachbarn im fec-Kristall wird in
[34] mit 0.061 angegeben, liegt also weit unterhalb x=0.10. n-Streumessungen an
dem vergleichbaren System EuS [10] zeigen aber, daff die magnetische Wechsel-
wirkung im wesentlichen auf nichste und iibernichste Nachbarwechselwirkung be-
schrankt bleibt. Es werden an EuS zwar auch Wechselwirkungen bis zu fiinftnach-
sten Eu-Nachbarn beobachtet; die Stirke dieser lingerreichweitigen Wechselwir-
kung ist allerdings gegeniiber J; und J relativ gering und sollte daher keine grofie
Rolle spielen.

Inwieweit diese Aussagen nun auch auf EuTe zutreffen, mag dahingestellt sein.
Leider gibt es bislang keine vergleichbaren n-Streudaten fir EuTe. EuS und EuTe
sind zwar sehr &hnliche Systeme. Dies berechtigt aber noch nicht zu dem Schluf,
daf bei EuxSrj_,Te die Perkolationsschwelle ebenfalls bei 0.136 liegt.

Es gibt allerdings weitere experimentelle Anzeichen, die bei EuyxSry_xTe fiir den
Ubergang in den spm. Bereich bei x ~ 0.136 sprechen. So zeigt der in Abb.6.2
dargestellte Temperaturverlauf der statischen Magnetisierung ein qualitativ unter-
schiedliches Verhalten fiir x>xp und x<xp.

Oberhalb x=0.15 erkennt man im Verlauf von My, eine ausgeprigte Anomalie, die
den Ubergang in die Spinglasstruktur angibt.

Unterhalb x=0.15 erkennt man dagegen nur eine allmdhliche Abflachung von Mg,
mit abnehmender Temperatur. Ein solcher Verlauf deutet nicht auf einen kollekti-
ven Einfrierprozeff der magnetischen Momente in die Spinglasstruktur hin sondern
‘eher auf einen in einem breiten Temperaturbereich ablaufenden Prozeff, wie er
- 2.B..durch das Ausbilden spm. Cluster hervorgerufen wird. Bei der x=0.10-Probe
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setst der flachere Verlauf von My, bei ungefahr 120mK ein in einem Bereich, wo
auch in dem S(T)-Verlauf der Anstieg in der Relaxationsrate auftritt. Wertet
man in diesem Bereich die Verschiebung der S{T)-Kurven mit der Beobachtungs-
zeit auf der Grundlage von GL(7.8) aus, so erhélt man eine Energie von E,=4K.
Einen vergleichbaren Wert erhalt man auch aus der Frequenzverschiebung des
X’-Maximums in X4.-Messungen an dieser Probe (v=16Hz : X’ max. bei T =
153mK ; v=160Hz : X’ max. bel T =~ 166mK = E, = 4.5K). Bei vergleichba-
ren Auswertungen an EuySry_Te-Proben mit x > 0.136 findet man dagegen Ia.
unphysikalisch hohe Werte fiir E, (vgl. Kap.7.1). Bei der x=0.10-Probe liegt E,
allerdings in einer Groflenordnung, In der man Anisotropiebarrieren spm. Cluster
durchaus noch erwarten kann. Dies missen auf alle Falle grofiere Cluster sein
als in Tab.7.2 aufgelistet. Dies ist aber auch zu erwarten, denn knapp unterhalb
der Perkolationsschwelle werden die Cluster im Mitiel relativ groff sein und dem-
entsprechend auch die Anregungsenergien, wobei die ermittelte Anregungsenergie
von 4K sicherlich keinem bestimmten Clustertyp zugeordnet werden kann sondern
eher einem mittleren Wert einer breiten Clusterverteilung entspricht. Starker als
bei den kleineren Clustern wird die Dynamik der grofieren Cluster sicherlich auch
noch durch Frustrationseffekte beeinflufit sein. Dies kann ebenfalls zu hoheren
Anregungsenergien fithren.

Die erhohte Relaxationsrate bei der x=(.10-Probe im Temperaturbereich um
100mK kann also durch spm. Verhalten erklart werden. Die x=0.10-Probe ist
danach kein Spinglas.

In [32] diskutiert Maletta in dhnlicher Weise wie hier die Frequenzabhangigkeit
des X -Maximums verschiedener EuySry_ ,5-Proben und kommt ebenfalls zu dem
Schlufl, daff unterhalb x=0.136 die Dynamik durch spm. Cluster beschrieben wer-
den kann, wohingegen fiir x > (.136 die Dynamik durch Spinglasverhalten zu
erklaren ist. -

Die Untersuchung der an Bu,Sr;_,Te(x=0.10) und EuySr;._,Te(x=0.175) vor-
genommenen TRM-Zerfallsmessungen bestatigt die von Borgermann und Hiser
ausgesprochene Vermutung, dafl sich bei tiefen Temperaturen kleinere spm. Clu-
ster in den dynamischen Messungen widerspiegeln. Die Messungen lassen sich
sehr gut auf der Grundlage des Néel’schen Modells erkliren, wobei die Dipol-
Dipol-Wechselwirkung zwischen den magnetischen Momenten innerhalb der Clu-
ster fiir Anisotropiebarrieren sorgen. Bei der x={.10-Probe wurden Evidenzen
dafiir aufgezeichnet, daff die erhohte Relaxationsrate im Temperaturbereich um
100mK ebenfalls auf die Dynamik spm. Cluster zurickgefihrt werden kann. Die
x=(.10-Probe ist danach kein Spinglas sondern ein Superparamagnet. Die Perkola-
tionsschwelle fiir den Ubergang in den Spinglassustand liegt dann bei BuySr; _.Te
-wie bel BuySry_ ;S bei x,=0.136.
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7.3 AIterungseﬁ'&kte im Spinglaszustand

Die in Kap.6.3 vorgestellten Messungen zeigen deutlich einen Einflufl der Wartezeit
auf den Zeitzerfall der Thermo-Remanenten-Magnetisierung. Der Zeitzerfall der
TRM ist umso langsamer, je grofler die Verweildauer des Systems vor der Messung
im Spinglaszustand war. Charakteristisch hierbel ist eine erhohte Relaxationsrate
S des TRM-Zerfalls zu einer Beobachtungszeit t, die vergleichbar ist mit der War-
tezeit ty. In einem Temperaturbereich um T/Ty=0.80 zeigt sich dies besonders
deutlich durch ein Maximum im Verlauf von S bel t = t,.

Solche Alterungseffekte findet man nicht nur in Spinglisern sondern auch in an-
deren Systemen. Z.B. treten in den viskoelastischen Eigenschaften amorpher Po-
lymere vergleichbare Alterungseffekte auf. Diese sind von Strijk intensiv studiert
worden [35]. _

1988 wurden von Rossel, Maeno und Morgenstern an YBaCu(-Einkristallen Al-
terungsefiekte im Zeitverhalien der nullfeldgekiihlten Magnetisierung beobachtet
[86]. Interessant ist, dafl sich auch dort der Einflufi der Wartezeit durch eine
erhohte Relaxationsrate bei t & ¢, bemerkbar machi.

Man sieht, daff Alterungsprozesse nicht nur in Spinglisern auftreten sondern auch
in ganz anderen Systemen vorkommen.

Im folgenden soll in einer zunichst phinemenologischen Betrachtung der Frage
nachgegangen werden, worauf die Allerungsprozesse Iim Spinglaszustand zuriick-
zufithren sind.

Die Tatsache, dafi der Spinglaszustand Alterungsprozessen unterliegt, deutet
daraufhin, dafi der Spinglaszustand kein Gleichgewichtszustand ist. Als beson-
ders starkes Indiz hierfiir kann die hier in den Messungen beobachtete und in
Abb.7.4 fiir BuySry_Te(x=0.30) dargestellte Zeitabhingigkeit der feldgekiihlten
Magnetisierung Mpo gewertet werden.

Man erkennt, daB Mgy nicht konstant Ist, wie man vielleicht erwarten wirde,
sondern mit der Zeit abnimmt. Diese Abnahme ist allerdings auflerst gering; die
Zeitabhingigkeit von Mpo betragt im Vergleich zur Relaxationsrate des TRM-
Zerfalls bei T'/Ty=0.82 nur etwa SMFC/STRM ~ 6%.

Erklirt werden kann die Zeitabhingigkeit der feldgekiihlten Magnetisierung da-
durch, daf das Spinsystem nicht wie in Kap.2.3b geduflert beim Abkiihlen In
den Spinglaszustand direkt die Gleichgewichtskonfiguration einnimmi sondern
zunachst in einem metastabilen Zustand hingenbleibt. Moglich ist aber auch,
dafl durch die Temperaturanderung im Spinglaszustand das System in einen me-
. tastabilen Zustand angehoben wird. Experimentelle Hinwelse hierauf ergeben sich

2.B. aus einem Einfluff der Abkiihlrate auf den Verlauf von Mp¢ [37].
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Zeitabhéngigkeit der feldgekiihlten Magnetisierung Mp¢ bei Eux Sry _ x Te(x=0.30).
— Der Verlauf von Mp( ist fiir die verschiedenen Temperaturen auf einen festen
Wert 30min nach Durchfahren der Spinglastemperatur bzw. bei T/Ty=1.04 30min
rach Erreichen der Mefitemuperatur bezogen (s. Pfeil).

Mit der Zeit strebt das System dem Gleichgewichtszustand entgegen, indem das
Spinsystem sich in den Spinstellungen stdndig umordnet. Dies duflert sich in der
Abnahme der feldgekiihlten Magnetisierung. Erst nach sehr langer Zeit wird das
System das Gleichgewicht erreichen.

In &hnlicher Weise argumentieren Lundgren et al. [7] [28], die an AuFe ebenfalls
eine Zeitabhangigkeit von Mpc beobachten™.

Mit der seitlichen Veranderung der Spinstruktur im Spinglaszustand ist auch eine
Veranderung der Spinkorrelationen im System su erwarten. Das Relaxations-
zeitspektrum wird deshalb kein statisches Spektrum sein sondern ein Spektrum,
das sich. mit dem Alter des Spinglaszustandes &ndert. Um dies zu dokumentie-

¥ -Chamberlain weist in [38] daraufhin, daB er in seinen Messungen an AghMn eine solche
. Zeitabhingigkeit nicht sieht. Er duflert die Vermutung, dafl die von Lundgren beobachtete
- . Zeitabhangigkeit von MyC mdglicherweise von einem Abkillen der Probe.in einem nicht

K konstanten lokalen Feld herriihrt,
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Abb.7.5:

Entwicklung des Relaxationszeitspektrums g(".") mit dem Alter des Spinglaszu-
standes tz=fw+1iyps » (tops=T). —— Das Spektrum wurde ermittelt aus TRM-
Zerfallsmessungen an Euy Sry_x Te(x=0.30) {T/Ty=0.82) auf der Grundlage von
GL(7.10). '

ren ist in Abb.7.5 die zeitliche Entwicklung des Relaxationszeitspekirums von
BuySry_,Te(x=0.30) bei T/T;=0.82 aufgetragen. Das Relaxa,tlonszeztspektrum
wurde dabel in Anlehnung an {7] aus folgender Beziehung ermzttelt '

g(T)ltaztw-%-l‘c,m ~ S(t)ItZttob, y T =1tobs (7.10)

(vgl. GL(7.1)), wobei S die Relaxationsrate des TRM-Zerfalls ist, 7 der Beobach-
tungszeit {,p,, entspricht und t; = ty 4ty das Alter des Spinglaszustandes angibt.
Das Gleichgewichtsspektrum ist hier unter der Annahme eines Potengzerfalls der
TRM fiir t; — oo {tw>> t) der quantitativen Ana]yse der TRM-Zerfallsmessungen
in Kap.8 vorweggenommen.

Man erkennt in Abb.7.5, dafl sich das Relaxationszeitspekirum mit dem Alter des
Spinglaszustandes dndert und wie eine 'Welle’ mit t, zu grofieren Zeiten schiebt.
“Die Front d_gese_r Welle liegt etwa bei tyw. Fur ty — 0o wandert diese Welle aus
" dem Beobachtungszeitfenster und man erhalt den relativ flachen Potenzverlauf
von g(v). Erst fiir sehr lange Wartegeiten wird man in den Messunﬁ'en dleses

e Glelch gewichtsspektrum sehen.
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Die Wartezeitabhangigkeit des TRM-Zerfalls ist also zunéchst in Zusammenhang
mit einem sich mit dem Alter des Spinglaszustandes verdndernden Relaxations-
zeitspektrum zu sehen [Y]. Mdgliche Ursache fiir das sich zeitlich verdndernde
Relaxationszeitspektrum kann in Veranderungen der Spinkorrelationen im System
in Folge von Umordnungsprozessen liegen. Die Abnahme der feldgekihlten Ma-

gnetisierung mit der Zeit deutet auf solche Nichtgleichgewichisprozesse hin™.

Eine nicht nur phanomenologische Beschreibung der oben beschriebenen Alie-
rungseffekte ist bislang im wesentlichen in zwel theoretischen Modellen vorge-
nommen worden, in einem 'Droplet-Modell von Fisher u. Huse [40] und in ei-
nem "Doménen’Modell von Koper u. Hilhorst [41]. Beide Modelle sind in vie-
len Punkten sehr ahnlich und beruhen auf einer mesoskopischen Betrachtung der
Dynamik kleinerer Spinbereiche {(Droplets, Doménen) im Spinglaszustand. Diese
Spinbereiche sind dadurch gekennzeichnet, daffi in ihnen Spinkorrelationen auf-
treten, deren Dynamik nicht unterscheidbar ist von der im Gleichgewicht. Diese
Gleichgewichtsspinkorrelationen erstrecken sich auf einer Lingenskala R, die —
und das ist grundlegend in beiden Modellen — mit dem Alter des Spinglaszustan-
des kontinuierlich anwachst. Dies impliziert direkt ein zeitabhingiges Relaxati-
onszeitspektrum, wie es oben schon diskutiert wurde™”.

Nach einer Zeit ty, besitzen diese Doméanen bzw. Droplets einen charakteristischen
Durchmesser Ry. Stort man das System jetzt von auflen, so wird die Dynamik
des Systems in bestimmter Weise von R, abhingen.

* Als einen weiteren Hinwejs auf ein zeitabhingiges Relaxationszeitspektrum lassen sich X go-
Messungen von Lundgren et al. [39] an CuMn werten. Sie beobachten, dal X" bei einer
Temperaturdnderung im Spinglaszustand zundchst steil ansteigt und dann allméhlich wieder

~ abfillt und sichk dem Gleichgewichiswert néhert. Da X" ~ g(T) ist, deutet dies auf ein sich

" mit der Zeit verénderndes Relaxationszeitspektrum g(T} hin.

-¥¥ Fine weitere wichtige Grofle in diesen Modellen spielt eine sog. Uberlapp-Lange FAT,AH),
" die eine maximale Liangenskala angibt, auf der das Spinsystem ahnliche Spinkorrelationen auf-
© weist einmal bei der Temperatur T und dem dufleren Magnetfeld H und einmal bei T + AT

~und H + AH. Iist umso kleiner, je gréfier AT und AH sind. Die fiir die Dynamik des Sy-
stems relevante Grofie der Droplets bzw. Domanen ist min{R.1). Bei TRM-Zerfallsmessungen

. mn‘AT == {} ist bei kleinen Felddnderungen AH ia R< I(Q.H)

AT
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In dem Modell von Fisher u. Huse wird fiir das Anwachsen der Droplets ein Gesetz

der Form
B~ [In(ta)ro)]YE , ta=tw +1 (7.11)

angesetzt, wobel t, das Alter des Spinglaszustandes ist, 7, ein mikroskopische Zeit-
konstante darstellt und ¢ das Anwachsen von Clusterenergiebarrieren mit deren
Grofle beschreibt.

Weiterhin wird vorausgesetst, daf sich in den Messungen Korrelationen wider-
spiegeln auf einer Langenskala L, die in &hnlicher Weise mit der Beobachtungsszeit

anwachst wie R:

L ~ [In(t/7o)]"/¢ (7.12)

Bei kurzen Beobachtungszeiten t € ty werden deshalb im wesentlichen Gleick-
gewichtskorrelationen beobachtet (L < Ry-). Sobald die Beobachtungszeit je-
doch in die Gréflenordnung der Wartegeit kommt, wird die Dynamik durch Nicht-
gleichgewichtsprogesse geprigt sein (L = Ry ). Der Einfluff der Wartezeit auf
den TRM-Zerfall wird im Modell von Fisher u. Huse qualitativ durch den Uber-
gang von (Quasi-)Gleichgewichtsdynamik (t < tw ) zu Nichigleichgewichtsdyna-
mik (t > tw ) begriindet.

In dem Doménen-Modell von Koper u. Hilkorst wird die Dynamik auf der Grund-
lage eines ’dynamisierten’ fraktalen Clustermodells abgeleitet. Fiir das Wachstum

der Domanen wird dabei ein Potenzverhalten angenommen:

R~ (7.13)

Koper u. Hilhorst gelangen zu einer relativ komplizierten Formel fiir den Zeit-
zerfall der TRM. Diese Formel beschreibt den Einfluff der Wartezeit auf den TRM-
Zerfall allerdings qualitativ sehr gut und soll deshalb in Kap.8 noch ausfiihrlicher
diskutiert werden. . |

Zum Schluf dieses Abschnitts soll der Frage nachgegangen werden, warum der Ein-
Aufl der Wartezeit in den TRM-Zerfallsmessungen an EuySr; .y Te im Temperatur-
bereich um T /Ty ~ 0.80 am stérksten ist und mit abnehmender Bu- Konzentration
‘und abnehmender Temperatur geringer wird. Bei BuxSrj_,Te(x=0.175) ist der
tw-Binflu bei T/Ty=0.50 in den Messungen sogar tiberhaupt nicht mehr zu er-
‘kennen. Lundgren et al. [42] berichten dagegen, daf sich in ihren Messungen an
'CuMn auch noch bei T/Ty=0.10 Wartezeiteffekie zeigen.
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Interessant ist in diesem Zusammenhang, dafl auch in Messungen der visko-
elastischen Eigenschaften amorpher Polymere von Strijk [35] ebenfalls ein Ver-
schwinden der Alterungseflfekte bei tiefen Temperaturen beobachtet wird. Dies
wird von Strijk dadurch erklart, daf bei tiefen Temperaturen die gréfleren Mo-
lekiile nicht den Platz finden und auch nicht die Beweglichkeit besitzen, sich um-
guordiien und deshalb nicht zu Alterungseffekten beitragen.

Die Ursache fir die Abnahme des ty.-Einflusses bei tiefen Temperaturen kann
durch eine geringere thermische Aktivierung der Nichtgleichgewichtsprogesse im
System erklirt werden.

Bel tiefen Temperaturen werden Umordnungsprozesse im System nur wenig ther-
misch unterstitzt. Der TRM-Zerfall zeigt nur eine geringe Wartezeitabhangigkeit.
Mit wachsender Temperatur nehmen die Nichtgleichgewichtsprozesse im System
dann zu und der tw-Einfluff wird deutlicher®.

In der Nahe von Ty werden diese Prozesse dann durch die immer starker wer-
denden thermischen Fluktuationen iberlagert und gestort, so dafl der Einfluf der
Wartezeit wieder abnimmt™*.

Im Temperaturbereich um T/Ty=0.80 zeigt sich der EinfluB der Wartezeit am
deutlichsten.

Die thermische Aktivierung der dynamischen Prozesse im Spinglas hangt aber
nicht nur von der relativen Temperatur T/Ty ab, sondern auch von der absolu-
ten Temperatur. Da mit wachsender Eu-Konzentration x die Spinglastempera-
tur Ty ansteigt, wird verstindlich, warum bei EuySr;_,Te(x=0.30) der Einfluff
der Wartezeit (bei gleicher relativer Temperatur T/Ty ) deutlicher ist als bei der
BuySr;_xTe(x=0.15)-Probe.

Daf Lundgren an CuMn auch noch bei T/Ty=0.10 Wartezeiteffekte beobachtet,
hier an EBuxSrj._Te(x=0.175) dagegen bereits bel T/T;=0.50 kein ty-Einflufl
mehr zu erkennen ist, liegt daran, daff die Spinglastemperatur der von Lundgren
untersuchten CuMn-Probe 45.3K beirigt, also wesentlich grofler ist als bei den
hier untersuchten EuySrj_yTe-Proben. Bei T/T;=0.10 betrigt dort die ther-
mische Energie immer noch 4.5K, wahrend bei FuyxSry_Te(x=0.175) mit einer
Spinglastemperatur von Ty=370mK diese bei T/Ty=0.50 nur etwa 0.2K betragt.

* In Messungen an der Euy Sry _ x Te(x=0.175)-Probe wird eine Zunahme der Zeitabhingigkeit

der feldgekiihlten Magnetisierung von T/Ty=0.50 nach T/Ty=0.80 beobachtet.

. ** Die Zeitabhéngigkeit von Mp(t) nimmt bei Annéherung an Ty wieder ab (vgl AbD.7.4).




58 8. Quantitative Beschreibung des TRM-Zerfalls

8. Quantitative Beschreibung des TRM-Zerfalls

In den letzten Jahren sind einige Modelle entwickelt worden, die den Zeitzerfall
der Thermo-Remanenten-Magnetisierung nicht nur qualitativ sondern auch quan-
titativ zu beschreiben versuchen. So werden fiir den TRM-Zerfall Beschreibungen
2.B. durch ein Potenzgesetz, ein logarithmisches Zerfallsgesetz oder ein sog. ge-
strecktes Exponentialgesetz (GEG) vorgeschlagen. Auch eine Kombination dieser
Gesetze findet man in der Literatur.

Das Potenzgesetz und das logarithmische Zerfallsgesetz beschreiben hier al-
lerdings nicht den TRM-Zerfall, wie man relativ schnell durch entsprechende
(halb)logarithmische Auftragung der TRM-Zerfallsdaten nachpriifen kann (vgl.
Abb.8.1 und [5]). Auf das GEG wird in Abschnitt 8.1 noch ausfihrlicher einge-

gangen.

Viele der Beschreibungen beruhen immer noch auf einer stark phdnomenologischen
Betrachtung der Spindynamik im Spinglas. Meist wird in den Modellen auch
nur die Gleichgewichtsdynamik behandelt, weil diese leichter zu handhaben ist.
Nichtgleichgewichtseffekte, wie sie in Kap.7.3 herausgestellt wurden, sind bislang
im wesentlichen nur in dem schon erwahnten Droplet-Modell von Fisher u. Huse
und in dem Doménen-Modell von Koper u. Hilhorst enthalten. Beide Modelle
werden in Abschnitt 8.2 nochmals aufgegriffen.

Fin eigener phdnomenologischer Ansatz fiir die Beschreibung des t.-Einflusses auf
den TRM-Zeitzerfall wird in Abschnitt 8.3 vorgenommen.

Neben den theoretischen Modellen und phanomenologischen Ansitzen gibt es neu-
erdings auch aufwendige Computersimulationen von Ogielski [43] zur Beschrei-
bung der Spindynamik im Spinglas. Ein Vergleich mit diesen Computersimulatio-
nen erfolgt ebenfalls in Abschnitt 8.3.

Um eine genaue quantitative Analyse vornehmen zu kénnen, wurde der TRM-
Zerfall in einem méglichst grofien Beobachtungszeitraum aufgenommen (teilweise
bis zu 10°sec ~ Id). Fir die notwendigen Fiiprozeduren wurde auf eine nichi-
lineare Least-Square-Fitroutine (VAO5FD) der in der KFA zur Verfligung ste-
henden IMSL-Bibliothek zuriickgegriffen. Die Fitanpassungen erfolgten auf dem
IBM-Grofirechner der KFA-Jiilich.
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8.1 Gestrecktes Exponentialgesetz (GEG)

Zerfallsprozesse in der Physik lassen sich vielfach durch ein einfaches Exponen-
tialgesetz e~(t/7} mit nur einer charakteristischen Relaxationszeit T beschreiben.
Dafl der TRM-Zerfall hier einem solchen exponentiellen Zerfallsgesetz nicht folgt,
erkennt man in Abb.8.1. Die Daten miifiten in der einfachlogarithmischen Dar-
stellung (log M - t) auf einer Geraden liegen, sollte ein Exponentialgesetz den
Zerfall beschreiben. Daf dies nicht so ist, verwundert nicht, denn bislang wurde
immer herausgestellt, daff die Dynamik im Spinglas gepragt ist durch ein breites
Relaxationszeitspektrum und nicht durch einen einzigen Relaxationsprozef.

In den letzten Jahren wird der Zeitzerfall der TRM hiufig mit einem gestreckten
Exponentialgesetz (GEG) verglichen:

M(t) = M) - exp[—(t/m)} "] (8.1)

Dieses Gesetz beinhaltet gegeniiber dem normalen Exponentialgesetz einen weite-
ren Parameter, den sogenannten ’time-stretched-Exponenten’ n.

n=~0 entspricht dem normalen Exponentialgesetz; fiir n=1 ist M(t) konstant. n > 1
wiirde ein Anwachsen von M(t) mit sunehmender Zeit bedeuten, was hier fiir den
TRM-Zerfall unphysikalisch ist.

In der Analyse des TRM-Zerfalls auf der Grundlage von GL(8.1) wird La. ein
Wert fiir n im Bereich zwischen 0.6 bis 0.8 gefunden. Wenn man formal von einem
breiten Relaxationszeitspektrum g(7) im Spinglas ausgeht, folgt aus der Identiiat
[ g(7) e~ (/7) dinr = exp[—(t/'r)(j_n)], dafi n ein Ma# fiir die Breite des Relaxa-

tionszeitspektrums um die charakteristische Relaxationszeit {=7 Ist.

Das GEQ ist erstmals 1847 von Kohlrausch [44] zur Beschreibung sehr langsamer
Relaxationsprozesse in komplexen, stark wechselwirkenden Systemen vorgeschla-
gen worden. Gl.(8.1) wird deshalb auch oftmals als Kohlrausch-Gesetz bezeich-
net. Dieses Gesets ist spater zur Beschreibung einer Vielzahl anderer Relaxations-
phénomene in den unterschiedlichsten Systemen herangezogen worden z.B. bei
Relaxationen in Dielektrika, Kernspinrelaxationen, Generations-Rekombinations-
rauschen, Viskoelastizitit etc.. 1984 haben dann Chamberlain et al. {45] TRM-
Zerfallsmessungen an den Spinglassystemen CuMn und AgMn mit dem GEG ver-
glichen und eine gute Anpassung der Daten hiermit erhalten. In der Folgegett
konnten auch andere Gruppen ihre TRM-Zerfallsmessungen an ein solches Gesetz
anfitten [48]. Inzwischen sind auch einige Modelle entwickelt worden, aus denen
ein solches Gesetz abgeleitet werden kann (vgl. z.B. Modell hierarchischer Clu-
sterdynamik von Palmer et al. [47] oder De Dominicis et al. [48]).

'Das GEG ist das in den letzten Jahren mit am héufigsten diskutierte Gesetz zur

. Beschreibung des TRM-Zerfalls.
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Ob das GEG auch hier den Zeitzerfall der TRM beschreibt, soll im folgenden nach-
gepruft werden. Am besten ist es, wenn man sich den Zeitzerfall der TRM dafiir in
einer spesiellen Aufiragung ansieht, In einer doppeltlogarithmischen Auftragung
von -d/dt In M(t)} gegen die Zeit t. Wenn das GEG gilt, sollten die Daten in dieser
Darstellung auf einer Geraden liegen. Die Steigung der Geraden entspricht dabei
-n; ein Exponentialgesetz (n=0) ergibe also eine Horizontale.

In Abb.8.2 ist diese Darstellung fir den TRM-Zerfall von EuySr;_,Te(x=0.20),
T/T¢=0.80, fiir zwei verschiedene Wartezeiten t,, =30min und t,,=1d vorgenom-
men worden.

Bei der tw=30min-Messung liegen die Daten iiber einen relativ grofien Zeitbereich
bis t = 10%sec sehr gut auf einer Geraden, dann allerdings weicht der Verlauf
von einer Geraden ab. Bei der ty=I1d-Messung ist ebenfalls ein Abweichen von
einer Geraden zu erkennen. Der Zeitgzerfall der TRM laft sich hier also nicht
durch ein GEG beschreiben. Dies zeigen auch die graphischen Tests bei anderen
Temperaturen und an den anderen Proben.

Borgermann, der den Zerfall der TRM an der EuxSrj_,Te(x=0.40)-Probe un-
tersucht hat, bekommt dagegen mit GIl.(8.1) eine gute Anpassung seiner Daten.
Allerdings ist dort der Zerfall der TRM nur etwa 100min lang (= 10°-8sec) aufge-
nommen worden. Eine Abweichung von einem GEG ware dort méglicherweise bei

grofleren Beobachtungszeiten zu sehen gewesen.

Der Einfluf} der Wartezeit in den TRM-Zerfallsbeschreibungen von Chamber-
lain durch ein GEG macht sich im wesentlichen nur im Parameter T bemerk-
bar aber nicht im Amplitudenfaktor M(0) und nicht im time-stretched Expo-
nenten n. Chamberlain und auch Bérgermann finden in ihren Messungen im
Wartezeitbereich Smin<t, <60min, dafi v etwa exponentiell mit ¢, zunimmt:
7~ e (twlto) (+), |
Das GEG hat nun die Eigenschaft, in der Relaxationsrate ein Maximum bei t=7
zu geigen. Die Lage dieses Maximums sollte sich nach GL{*) also etwa exponen-
tiell mit tyw zu hoheren Zeiten verschieben. Dies wird hier aber nicht beobachiet;
vielmehr liegt das Maximum stets in der Gréflenordnung der Wartezeit (1 =ty ).
Lundgren et al. fihren daher die Beschreibung des TRM-Zerfall durch ein GEG
bei vielen Gruppen auf eine Mifinterpretation der Alterungseffekte im Spinglas
zuriick [48]. Sie behaupten, dafi das GEG allein den Zeitzerfall der T'RM noch
nicht beschreibt. Das GEG tragt nur dem Einflufl der Wartezeit Rechnung.

Auch wenn das GEG allein den TRM-Zerfall .nicht beschreibt, wird dieses Gesetz
im folgenden noch eine Rolle spielen.
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8.2 Beschreibung des TRM-Zerfalls im Droplet-Modell von Fisher u.
Huse und im Domanen-Modell von Koper u. Hilhorst

Die wesentlichen Grundziige des Droplet-Modells von Fisher u. Huse [48] und des
Doménen-Modells von Koper u. Hilhorst {41] sind bereits in Kap.7.3 herausgestellt
worden. Die entscheidende Grofie in beiden Modellen ist die lineare Dimension R
der Droplets bzw. Domanen, die mit dem Alter des Spinglaszustandes kontinu-
ferlich anwéchst: R=R(t). Der Zeitzerfall der TRM hangt von R{t) mafigeblich
ab.

a) Droplet-Modell von Fisher u. Huse

In dem Modell von Fisher u. Huse wird folgender Zusammenhang zwischen dem
Zeitzerfall der TRM und der Grofle der Droplets angenommen:

M) ~ R()™ (8.2)

wobei ) ein dynamischer Exponent ist. Mit R(t) ~ [In(ta/70)11/¢ (GL(7.11)) folgt
daraus fiir lange Zeiten t > ty:

M) ~ [ In(t)r))"M¢ (8.3)

Fir kurze Zeiten t <« ty splegeln sich in den Messungen nur Korrela-
tionen auf einer Lingenskala L(t)«R(t) wider. Man erhilt hier fir die
(Quasi)Gleichgewichtsdynamik einen Zerfall

Mye(t) ~ L(t)® (8.4)

mit 'éi_ne_m Exponenten © < A. Mit L(t) ~ [In(t/o)]/¢ (GL(7.12)) ist dann:
Mye(t) ~ lin(t/7))~ (8.5)

GL(8.3) bzw.  GL({8.5) beschreiben nicht die hier vorgenommenen TRM-
Zerfallsmessungen.  Dies erkennli man sofort, wenn man sich die Grifle
(—dInM(t)/dInt)~1 anschaut, die fiir den durch GL(8.3) und GL(8.5) gegebenen
Zerfall proportional In(t/7,) ist, also eine mit Int monoton wachsende Funktion.
Die Messungen zeigen aber, daf8 (—dInM(t)/dInt)~1 mit Int abfillt (hier nicht
dargestellt). Der Zerfall kann also quantitativ nicht durch das Modell von Fisher
u. ‘Huse beschrieben werden. Vergleichbare Untersuchungen von De Fotis [50].
fithren zu dem gleichen Ergebnis™.

* ‘Das Droplet-Modell von Fisher u. Huse wird dennoch in letzter Zeit bei der Interpretation
.. einer Vielzahl von Experimenten an Spinglasern, die Nichtgleichgewichtseffekte beinhalten,

- herangezogen (vgl z.B. [51]).
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b) Doménen-Modell von Koper u. Hilhorst

Im Modell von Koper u. Hilhorst wird fiir das Wachstum der Domanen ein Po-

tenzgesetz

R = Ry (t)70) (5.6)

angesetzt, wobel 7, eine mikroskopische Zeitkonstante ist und der mit der Tempe-
ratur ansteigende Exponent p das thermisch unterstiitzte Wachstum der Domanen
charakterisiert. Die Relaxationszeit ' der Domanen héngt mit deren Gréfle iiber

o = 1 (R/R,) (8.7)

zusammen.
Auf der Grundlage eines fraktalen Clustermodells mit einer zeitabhidngigen
Cluster- bzw. Domaénengréfie leiten Koper u. Hilhorst folgende Gleichung fiir

den TRM-Zerfall her:
M) = M) - = - emp[_{.(ﬁ“w)l*n_ (t_‘ﬁ)l"”}} (8.8)

T T

1

I-n

wobein=p-z ist und 7 = A(Té’i’t;n(l — n) eine fir den Zeitzerfall charakte-

ristische Zeitkonstante darstellt. GL{8.8) beinhaltet dabei explizit die Wartezeit
tor.

Fur kurze Zeiten t € ty wird der TRM-Zerfall durch ein Potenzgesetz t—% be-
schrieben. Dieses Potenzgesetz folgt allerdings nicht aus dem Modell sondern wird
von Koper u. Hilhorst fur die Gleichgewichtsdynamik vorausgesetzt. Die Singu-
faritat des t™%-Zerfalls fiir t — 0 kann durch eine Substitution von t~% durch
(1 +t/75)”™ behoben werden. _

Fur lange Zeiten t » ty, ist die Dynamik im wesentlichen durch ein GEG gegeben.

Es 1aft sich zeigen, daff die Relaxationsrate des durch G1.{8.8) gegebenen Zerfalls
fira <1, n~ 1 und 7 nicht zu grofl (7 =< ty ) ein Maximum bel t = t,, besitzt, so
wie es auch hier in den Messungen beobachtet wird. In Abb.8.3a ist dies dargestellt
mit a = 0.07, n = 0.70, v = 10%sec und fiir drei verschiedene Wartezeiten
tw = 10%sec ,103sec-und 10%sec. Mit dem Aufireten eines Maximums in der
Relaxationsrate bei t ~ {y Ist das Domanen-Modell von Koper u. Hilhorst das
erste theoretische Modell, das den Einfluff der Wartezeit auf den TRM-Zerfall-

qualitativ richtig beschreibt.

Interessant ist auch, wenn man sich uberlegt, wie sich die Parameter mit der

e Temperatur d&ndern und wie dann der Verlauf der Relaxationsrate nach GL(8.8)
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aussehen wird.

Mit abnehmender Temperatur werden die dynamischen Prozesse im System lang-
samer. Dies wird sich sicherlich in einer Abnahme des Parameters a und in einer
Zunahme der charakteristischen Relaxationszeit T widerspiegeln. In Abb.8.3b ist
der Zerfall fiir a = 0.04, n=0.7 und 7 = 108sec dargestellt.

Man erkennt, daf der Einfluff der Wartegeit auf den TRM-Zerfall fast vollig ver-
schwunden ist. Dies steht im Einklang mit dem, was an der EuyxSry_, Te(x=0.175)-
Probe bel tiefen Temperaturen beobachtet wird und in Kap.7.3 herausgestellt
wurde. '

In der Nihe von T; beschreibt GL(8.8) den TRM-Zerfall qualitativ nicht richtig.
Hier mégen andere Effekte eine Rolle spielen (2.B. thermische Flukiuationen), die
in dem Modell nicht berticksichtigt sind.

Obwohl GL(8.8) die meisten der hier beobachteten Effekte qualitativ richtig be-
schreibt, lassen sich die TRM-Zerfallsdaten mit GI1.(8.8) quantitativ nicht anpas-

s5en.
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8.3 Phanomenclogischer Ansatz fiir die Beschreibung des TRM-Zerfalls

In den ersten beiden Abschnitten dieses 8. Kapitels wurde der TRM-Zerfall mit
verschiedenen Zerfallsgesetzen verglichen. Es konnte jedoch keine Anpassung der
Daten mit einem dieser Gesetze erzielt werden. Das Domanen-Modell von Koper
u. Hilhorst gibt allerdings eine gute qualitative Beschreibung des TRM-Zerfalls.

In diesem Abschnitt soll nun eine eigene quantitative Beschreibung des TRM-

Zerfalls entwickelt werden.

Die erste Frage, die sich dabel stellt, ist, in welcher Form der Einfluff der War-
tezeit auf den TRM-Zerfall beriicksichtigt werden kann. Charakteristisch fiir den
tw-Einflufl ist nach Kap.6.3 eine erhohte Relaxationsrate des Zerfalls zu einer Be-
obachtungszeit t, die der Wartegeit ty entspricht. Eine Funktion mit der dies
wiedergegeben werden kann, Ist das gestreckte Exponentialgesetz mit einer Zeif-

konstante T = Ty X tw:

My(t) = My(0) - ezp | —(i/'rw)l_nw ] y Tw Ry (8.9)

Die Relaxationsrate des durch G1.(8.9) geghenen Zerfalls besitzt ein Maximum bei

= Ty = ty.

G1.(8.8) ist ein rein phinomenologischer Ansatz fiir den Einflufl der Wartezeit auf
den TRM-Zerfall. Dieser Ansatz wurde 1986 von Lundgren et al. [62] vorgeschla-
gen, ist dann aber nicht weiter verfolgt worden.

G1.(8.9) beschreibt Nichtgleichgewichtseflekte bedingt durch die endliche Warte-
zelt, die das System vor der Messung im Spinglaszustand verbracht hat.

Fiur die Gleichgewichtsdynamik wird in der Literatur hiufig ein Potenzgesetz t—°
angesetzt. Computersimulationen von Binder (53] und Ogielski [43] deuten eben-
falls auf einen potenzartigen TRM-Zerfall im Gleichgewicht hin. Deshalb soll auch
hier fiur den Gleichgewichtszerfall zunachst ein Potenzgesetz angenommen werden:

Meg(t) = M (0) - t7° (8.10)

Der Zeitzerfall der TRM soll sich nun aus dem Gleichgewichtsanteil Meq(t) und
dem wartezeitabhingigen Anteil M (t) additiv zusammensetzen, so dafl sich ins-
gesamt folgender funkiionaler Zusammenhang ergibi:

M) = Megt) + Mult) = Ma(0) - 0% + My(0) - exp [ ~(¢/m) " ] (8.11)

- GL(8.11) beinhaltet insgesamt 5 freie Fitparameter M, (0} und o aus dem Potenz-
gesetz und M- (0), 7 und ny aus dem GEG. Der Parameter 7y besitzt dabei die

" Einschrankung, daf er in der Groflenordnung von ty liegen mu8.
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Es wurde zunéchst versucht, die TRM-Zerfallsmessungen an EuySr;_yTe(x=0.30)
mit GL(8.11) anzufitten. An dieser Probe zeigt sich der Einflu der Warteszeit
von allen gemessenen Proben am deutlichsten (vgl. Kap.6.3). Da hier auch die
Wartezeit am haufigsten variiert wurde (vier verschiedene Temperaturen, jewells
mindestens fiinf verschiedene Wartezeiten von der kirztmoglichen Wartezeit bis
tw=1d), sollte sich an dieser Probe am ehesten abzeichnen, ob der Ansatz (8.11)
geeignet ist, den TRM-Zerfall zu beschreiben.

Es wurde eine gute Anpassung fast aller 21 Datensdtze mit GL(8.11) erzielt; nur
fiir die kiirzesten Wartegeiten war der Fit nicht immer befriedigend.

Bei den Fits wurde darauf geachtet, dafl die die Gleichgewichtsdynamik charakte-
risierenden Fitparameter My (0) und o nicht mit der Wartezeit variieren. Die sich
unter dieser Einschrénkung ergebenden Fitparameter sind in Tab.8.11 aufgelistet.
Man erkennt, daB der Fitparameter Ty erwartungsgemafl etwa in der Gréflenord-
nung der Wartezeit liegt. Nur fiir die kurzen Wartezeiten liegt 7y etwas zu hoch.
Der Parameter ny. variiert nicht systematisch mit der Wartezeit und liegt bei allen
vier Temperaturen fiir die lingeren Warteseiten etwa im Bereich zwischen 0.5-0.6.
Der Parameter o liegt in der Gréfienordnung 0.1 und steigt mit der Temperatur

an.
- o l—nw
MCtD = MOOY - t + m(O) cexpl-(t/ Ty ]
log log log log
T/Te | teleed ey seeod!t mep a M Q) [(Tu/secd] "W 1[;5
0.72 15 2.49 1.62 0.052 | 133 364 0.67 0.i2

30 { 326 1.68 0.051 | 123 3.82 0.60 40.08
S0 | 3.73 1.68 0.050 | L2C 4,00 8.52 0.04
360 | 4.33 1.66 0.050 | 1.23 4.46 0.33 0.03
1440 | 4.94 167 0.051 | it.ee 4.94 0.51 0.06

0.82. 6| 256 1.49 0973 129 3.08 0.7t 011
30 326 152 0.073 | L17 3.96 0.57 6.08
90 | 3.73 1.33 0072 | LiS 3.86 0.33 0.05

360 | 4.33 1.53 0071 | Li4 4.31 0.54 0.02

1440 | 494 1.52 007: | LIS 4.83 0.58 003

0.23 3 226 1.33 0106 | 110 2.68 0.73 6.06
30§ 3.26 1.35 0.10& | 0.93 3.41 0.58 0.06
80 { 3,73 1.36 0.103 | 092 3.73 0,535 0.07

3601 4.33 135 0.105 | o.92 4.41 0.37 G.08

1440 | 4.94 135 0107 | 032 4.89 0.62 0.02

1.04 11178 1902 0127 | 0.98 2.03 9,79 0.04
S| 248 1.04 0125 § 0.79 2.8¢ 0.69 0.04

30| 326 1.10 0.127 | 0.63 3.42 0.59 0.04
80 | 3.56 1.09 0.124 | D62 3.73 0.59 6.02
360 | 4.33 1.09 0131 | 038 4.25 0.33 0.04
1440 4.94 1.10 cl26 | 059 476 0.39 0.02

_ . Tab.8.1:
o __: " Fitparameter fir die Anpassung der TRM-Zerfallsmessungen bei Eux Sry Te(x=0.30)
it GI(81 1). — x? : normierte Fehlerquadratsumnie.
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Im weiteren wurde dann versucht, auch die Messungen an den anderen Pro-

ben mit GL(8.11) zu beschreiben. Dies gelang jedoch nicht immer, bei der
BuyxSr_yTe(x=0.20)-Probe z.B. war in der Nihe von T; keine Anpassung zu
erreichen.

Bei den beiden anderen Spinglasproben mit x=0.175- und x=0.15-Eu-Anteil freten
ebenfalls Schwierigkeiten bei der Anpassung der Daten mit GL(8.11) auf.

Es stellt sich deshalb die Frage, ob G1.(8.11) wirklich die richtige Form besitzt, um
den TRM-Zerfall zu beschreiben, oder, da bei der x=0.30-Probe teilweise schon
eine relativ gute Anpassung erzielt wurde, GL(8.11) nur etwas modifiziert werden
muf. Wie soll diese Modifikation aber aussehen bzw. gerechtfertigt werden?

Eine mégliche Modifikation ergibt sich, wenn man sich die TRM-Zerfalls-
beschreibung im Modell von Koper u. Hilhorst ansieht (Gl.(8.8)). In dieser
Beschreibung geht der TRM-Zerfall von einem Potenzgesetz bei kursen Beob-
achtungszeiten zu einem GEG bei groflen Beobachtungszeiten iiber. Beriicksich-
tigt werden kann dies, indem man ein GEG an den Gleichgewichtsanteil ™% in
G1.(8.11) multipliziert. Man erhilt dann folgende Beschreibung des TRM-Zerfalls:

M(t) = Ma(0) 179 + eap [ —(¢/m)™" | + Mu(0) - ezp [ —(t/7) 7" ] (8.12)

Diese Gleichung besitst eine relativ komplizierte Struktur mit dem Aufireten
gweier gestreckter Exponentialterme. Das Potenzgesetz in GL(8.12) beschreibt
wie bisher die Gleichgewichtsdynamik fiir kurze Zeiten (t € 7). Das hieran mul-
tiphizierte GEG liefert far Ia;n > 4 einen Anstieg der Relaxationsrate fiir t — 7.
Fiir ¢t > 7 bewirkt das GEG dann einen relativ schnellen Abfall der Relaxations-
rate. Ein solcher Abfall von S wird auch bei TRM-Zerfallsmessungen in der Nahe
von Ty beobachtet (vgl. Abb.6.14). Es ist daher zu erwarten, dafi der Parameter
7 in der Nihe von Ty in die Grofenordnung der Mefgeit kommd.

Der Einflul der Wartegeit auf den TRM-Zerfall steckt weiterhin nur in dem hin-

teren GEG. ~

GL(8.12) besitzt insgesamt 7(6) freie Fitparameter My(0) , o, 7 und n und fir
den Einflul der Wartezeit die Parameter My (0) <ns1:XMLFault xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat"><ns1:faultstring xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat">java.lang.OutOfMemoryError: Java heap space</ns1:faultstring></ns1:XMLFault>