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“Solid-state physics [...] worries too much about special substances.”

— The Feynman Lectures on Physics, Vol. 11
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Kapitel

Einleitung

Die Festkorperphysik gehort sicherlich zu den physikalischen Disziplinen, die in den
letzten Jahrzehnten die weitestreichenden technischen und gesellschaftlichen Auswir-
kungen entwickelt haben. Die elektronischen Eigenschaften von anwendungsrelevanten
Materialien wie Metallen und Halbleitern sind im Rahmen von quantenmechanischen
Beschreibungen gut verstanden und seit SHOCKLEY, BARDEEN und BRATTAIN 1947
den ersten Bipolartransistor vorstellten, hat die Elektronik rasante Fortschritte ge-
macht. Neue Entwicklungen sowohl in der Forschung als auch in den Produktionspro-
zessen treiben eine stetige Miniaturisierung und Leistungssteigerung, deren Ende nach
wie vor nicht abzusehen ist. Die heute allgegenwértige Verfiigbarkeit von Informations-
und Kommunikationstechnik, die in ihren gesellschaftlichen Auswirkungen einer zwei-
ten industriellen Revolution gleichkommt, ist damit letztlich auch ein Erfolg der fest-
korperphysikalischen Grundlagenforschung.

Aber auch abseits der gut verstandenen Bereiche gibt es in der Festkdrperphysik noch
Neues zu entdecken: so wurden gerade bei tiefen Temperaturen immer wieder unge-
wohnliche Zustédnde von kondensierter Materie gefunden. Das prominenteste Beispiel
ist hier sicherlich die Supraleitung, die KAMERLINGH-ONNES 1911 entdeckte [KO11],
nachdem ihm 1908 die Verfliissigung von Helium gelungen war. Der Mechanismus hin-
ter diesem erstaunlichen Effekt blieb lange unverstanden und es dauerte fast 50 Jahre,
bis BARDEEN, COOPER und SCHRIEFFER 1957 ihre mikroskopische Theorie der Su-
praleitung vorlegen konnten [BCS57].

Weitere Impulse erhielt das Gebiet mit der Entdeckung von unkonventioneller Su-
praleitung in starkkorrelierten Elektronensystemen. Wahrend némlich die Elektronen
vieler ,,einfacher® Metalle im Einteilchenbild beschrieben werden kénnen, was bei etwa
10% iiber die CoulombabstoBung wechselwirkenden Teilchen erstaunlich ist, kénnen
die Wechselwirkungen bei starken elektronischen Korrelationen nicht mehr vernachlas-
sigt werden. Oft lassen sie sich im Rahmen von LANDAUs Theorie der Fermifliissigkeit
behandeln und die kollektiven Anregungen als Quasiteilchen mit renormierter Masse
beschreiben, doch auch diese auflerordentlich erfolgreiche Theorie bricht bei neuar-



1 Einleitung

tigem Verhalten zusammen, das sich in Ermangelung besserer Begriffe nur noch als
Nicht-Fermifliissigkeits-Verhalten bezeichnen l&ft.

Unkonventionelle Supraleitung wurde 1979 in den Schwere-Fermionen-Systemen von
STEGLICH [Ste79] und 1986 in den Kupferoxid-basierten Hochtemperatursupraleitern
durch BEDNORZ und MULLER [BM86| gefunden. Beide Materialklassen wurden seit-
dem intensiv untersucht und die hochste bekannte Sprungtemperatur der Hochtem-
peratursupraleiter liegt mittlerweile bei 135K (unter Druck werden sogar bis 160 K
erreicht), doch ist die genaue Ursache fiir die Cooperpaarung in beiden Fillen bis heu-
te unbekannt. Sie steht aber moglicherweise im Zusammenhang mit der Existenz eines
Quantenkritischen Punktes (QKP). Ein solcher entsteht, wenn die Ubergangstempera-
tur eines klassischen (magnetischen) Phaseniibergangs durch einen externen Kontroll-
parameter zum absoluten Nullpunkt der Temperatur unterdriickt wird |[GSS08|. Das
System wird dann durch quantenmechanische Fluktuationen zwischen der geordneten
und der ungeordneten Phase charakterisiert. Die Kopplung an solche Fluktuationen
konnte moglicherweise die elektronische Paarbildung erkléren [Bro08].

In den letzten zehn Jahren ist auch einem anderen neuartigen elektronischen Zu-
stand grofle Aufmerksamkeit zuteil geworden: In elektronischen nematischen Phasen
bricht das Elektronensystem spontan die zugrundeliegende Rotationssymmetrie des
Kristallgitters. Bekannt sind nematische Phasen aus den Fliissigkristallen, in denen
die einzelnen Molekiile eine stabférmige Geometrie haben und sich deshalb bevorzugt
parallel anordnen, wéihrend der Freiheitsgrad der Translation wie in einer Fliissigkeit
erhalten bleibt. Dafl auch Elektronen als eigentlich punktférmige Teilchen nematische
Eigenschaften zeigen kénnen, ist dagegen duflerst iiberraschend. Es gibt aber in ver-
schiedenen Systemen experimentelle Anhaltspunkte fiir ein solches Verhalten [Fral0].

Mit dem Material Sr3Ru, O existiert nun ein Modellsystem, welches sich durch gleich
zwei der angesprochenen Phénomene auszeichnet. Einerseits findet man einen quan-
tenkritischen Punkt, der aus der Unterdriickung eines metamagnetischen Ubergangs
hervorgeht. Durch eine starke magnetoelastische Kopplung &duflern sich die quantenkri-
tischen Fluktuationen in Signaturen der thermischen Ausdehnung, welche in hervor-
ragendem Einklang mit der Standardtheorie der Quantenkritikalitét stehen [Geg06b].
Andererseits bildet sich bei tiefen Temperaturen unter einem Grad Kelvin und ho-
hen Magnetfeldern von etwa acht Tesla eine neuartige thermodynamische Phase mit
anisotropen elektronischen Transporteigenschaften in unmittelbarer Ndhe des QKPs
aus [Bor07]. Diese als ,nematisch“ bezeichnete Phase hat in den letzten Jahren ein
grofles Forschungsinteresse auf sich gezogen und ist besonders durch Widerstandsex-
perimente gut untersucht. Durch Transportmessungen in verschiedenen Richtungen
143t sich die Anisotropie zwar gut charakterisieren, doch stellt der Widerstand keine
thermodynamische Mefigrofie dar und ist auflerdem abhéngig von mikroskopischen De-
tails wie einem konkreten Strompfad oder einer bestimmten Dominenkonfiguration.
Thermodynamische Gréien wie die spezifische Wérme sind dagegen zwar eine Volu-
mengrofle, ermoglichen aber keine richtungsabhéngigen Untersuchungen. Die fiir jede
geordnete Phase zentrale Frage nach dem korrekten Ordnungsparameter ist deshalb
im Fall der nematischen Phase von SrgRu,0O, noch nicht abschlieflend beantwortet.



Mit der Dilatometrie, also der empfindlichen Messung kleiner Langenénderungen
als Funktion von Temperatur oder Magnetfeld, gibt es allerdings eine Methode, die
thermodynamische Informationen sondiert und gleichzeitig richtungsempfindlich ist.
Da eine starke Kopplung der kritischen Freiheitsgrade an das Gitter bekannt ist, sollte
sich die nematische Phase also gut durch dilatometrische Experimente charakterisieren
lassen. Zu diesem Zweck kommt in der vorliegenden Arbeit eine miniaturisierte kapa-
zitive Ausdehnungsmefzelle zum Einsatz, mittels derer eine Rotation der untersuchten
Probe um verschiedene Achsen auch unter den eingeschréankten Platzverhéltnissen in
einem 3He-*He-Mischungskryostaten moglich ist. Durch die Untersuchung von ther-
mischer Ausdehnung und Magnetostriktion in unterschiedlichen kristallographischen
Richtungen bei gleichzeitiger Variation des Magnetfeldwinkels soll die Arbeit einen
Beitrag zum besseren Verstandnis der nematischen Eigenschaften in Sr;Ru,O; leisten.

Die Arbeit ist wie folgt gegliedert: In Kapitel [2| wird zunéchst ein Abrifl der wich-
tigsten theoretischen Grundlagen gegeben. Dabei wird auf die Physik von klassischen
Phasentibergéngen und Quantenphasentibergéingen eingegangen und die Thermodyna-
mik der untersuchten Mefgréffen behandelt. Mit dem Prinzip der kapazitiven Dilato-
metrie befafit sich Kapitel [3| wobei der verwendete experimentelle Aufbau erldutert
und Mefligenauigkeit und Hintergrundeffekte diskutiert werden. Kapitel [4] gibt einen
Uberblick iiber die bisherigen Arbeiten zum System SryRu,O,. Insbesondere wird auf
die experimentelle Evidenz fiir quantenkritisches Verhalten und die Existenz einer ,ne-
matischen Phase“ sowie mogliche Modelle fiir dieselbe eingegangen. Die Frage nach
dem korrekten Ordnungsparameter motiviert die in Kapitel [5| vorgestellten Messun-
gen von thermischer Ausdehnung und Magnetostriktion, die sodann im Rahmen eines
kiirzlich veroffentlichten theoretischen Modells diskutiert werden. Schliellich sollen in
Kapitel [6] die Ergebnisse zusammengefait und in den wissenschaftlichen Gesamtzu-
sammenhang eingeordnet werden.






Kapitel

Theoretische Grundlagen

Da sich diese Arbeit mit einem itineranten System befaf$t, soll in diesem Abschnitt zu-
néchst die Theorie der Fermifliissigkeit behandelt werden, welche die Standardtheorie
der Metalle darstellt. Abweichungen von ihren Vorhersagen gehéren zu den wichtig-
sten Effekten, die im Zusammenhang mit Quantenphaseniibergédngen auftreten, auf die
danach zusammen mit ihren klassischen Gegenstiicken eingegangen werden soll. Zum
Schluf} sollen fiir die untersuchten Mefigréfien die wichtigsten thermodynamischen Be-
ziehungen vorgestellt werden.

2.1 Fermiflussigkeits-Theorie

Die physikalische Beschreibung eines Metalls stellt grundsétzlich betrachtet ein kom-
pliziertes Vielteilchenproblem dar, in welchem die Coulombwechselwirkung zwischen
einer Zahl von etwa 10?3 geladenen Teilchen beriicksichtigt werden muf. Trotzdem
kann die Sommerfeldtheorie des freien Elektronengases, welche die Elektronen unter
Vernachlassigung der Wechselwirkung als freie quantenmechanische Teilchen annimmt,
die dem Pauliprinzip gehorchen, einfache Metalle erstaunlich gut beschreiben |[AM76).
Die spezifische Warme und die elektrische Leitfdhigkeit werden dabei von Anregungs-
prozessen in der Ndhe der Fermienergie bestimmt.

LANDAU |Lan57| erkannte nun, dafl dieses Bild auch giiltig bleibt, wenn starke elek-
tronische Korrelationen vorliegen. Dabei existiert eine eineindeutige Abbildung zwi-
schen den Eigenzustédnden des freien und denen des wechselwirkenden Systems. Die
elementaren Anregungen sind im wechselwirkenden Fall nicht mehr einzelne Elektro-
nen, sondern die sog. Quasiteilchen. Obwohl die Anregung ein kollektiver Prozef ist,
wird sie durch die gleichen Quantenzahlen beschrieben wie ein freies Elektron, besitzt
also eine Ladung e und einen Spin //2. Der Effekt der Wechselwirkung dufiert sich in
einer renomierten Masse m*, die i. A. grofler als die Masse m, eines freien Elektrons
ist. Ein anschauliches Bild eines solchen Quasiteilchens ist ein Elektron, welches aus
der Fermikugel angeregt wird und dabei eine ,,Wolke* von weiteren Elektronen mit sich
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2 Theoretische Grundlagen

zieht. In Analogie zu klassischen Systemen wird so aus dem Fermigas eine Fermifiis-
sigkeit (FF). Zu den wichtigsten Vorhersagen [BP91] der FF-Theorie gehoren die in
der Temperatur lineare spezifische Warme,

2
cy =T = %k%D(EF)T , (2.1)
wobei die Zustandsdichte an der Fermikante D(Er) = m*kp/h?7? und damit der
Sommerfeldkoeffizient y gegeniiber einem freien Elektronengas um einen Faktor m*/m,
erhoht ist, die magnetische Suszeptibilitat
(guB)* m*kp

- 2.2
XU TR (22)

die ebenfalls durch die Quasiteilchenmasse m™* bestimmt ist, sowie ein quadratisch von
der Temperatur abhéngiger spezifischer Widerstand
o(T) = AT? . (2.3)

Das Wechselwirkungspotential ug zwischen den Quasiteilchen ist bei einer sphari-
schen Fermifliiche nur vom Winkel zwischen den Wellenvektoren & und &’ abhangig und
wird deshalb meist nach Legendrepolynomen entwickelt und in einem relativ kleinen
Satz von dimensionslosen Parametern F,"* zusammengefaBt, wobei die Indizes s und a
die Wechselwirkung zwischen Quasiteilchen mit gleichem und unterschiedlichem Spin
bezeichnen. Viele Eigenschaften der Fermifliissigkeit lassen sich dann als Funktion die-
ser Landauparameter ausdriicken: so 148t sich m* beispielsweise als eine Funktion von
F} darstellen mit m*/m, = 1+1/3F}. Die Theorie der Fermifltissigkeit ist ph&nomeno-
logisch in dem Sinne, dafi die Werte der F}"* fiir konkrete Systeme nicht unmittelbar
bekannt sind, sondern experimentell bestimmt werden miissen, beispielsweise F} durch
eine Messung der spezifischen Warme.

Die effektive Masse m* kann in bestimmten intermetallischen Verbindungen, den
sog. Schwere-Fermionen-(SF-)Systemen, enorme Werte von bis zu 1000m, erreichen,
was sich in stark erh6hten Werten von « und y &uflert. Um verschiedene Systeme mit-
einander zu vergleichen, ist die Betrachtung von dimensionslosen Quotienten zweck-
mafig, in denen sich die effektive Masse gerade herauskiirzt. Ein Beispiel hierfiir ist
das Sommerfeld-Wilson-Verhéltnis

A7’k ) 1

Ry=—0 ™8 _X_ _°
W 3R (gus)?y 1+ FY

(2.4)
das fiir das nichtwechselwirkende System den Wert 1 hat. Ry ermoglicht den Zugang
zum Landauparameter Ffj, der die Austauschwechselwirkung beschreibt und damit ein
MaS fiir die Stérke von ferromagnetischen Korrelationen iiber den Stoner-Mechanismus
ist. Auch der Koeffizient A ist i. A. stark erhoht; es ist namlich bekannt, daf3 das
Kadowaki-Woods-Verhiltnis Rxw = A/~ fiir unterschiedliche Systeme eine Konstan-
te ist.

12



2.2 Klassische Phaseniibergiange

STEGLICHs Entdeckung der Schwere-Fermionen-Supraleitung in CeCu,Si, [Ste79)
zeigte, dafl nicht nur Elektronen, sondern auch schwere Quasiteilchen Cooperpaare
bilden kénnen und 16ste ein grofles Forschungsinteresse auf dem Gebiet der SF-Systeme
aus. Auflerdem haben sich SF-Systeme als hervorragend geeignet fiir die Untersuchung
quantenkritischer Phénomene erwiesen |GSS08].

Die Landausche Fermifliissigkeits-Theorie ist die Standardtheorie der Metalle und
eine der wichtigsten Entwicklungen in der theoretischen Festkorperphysik. Auch in
Fallen, in denen sie keine Giiltigkeit besitzt, ist sie eine wichtige Referenz, an der
das Verhalten von unkonventionellen Systemen gemessen werden kann.! Abweichende
Effekte werden allgemein unter der Kategorie Nicht-Fermiflissigkeits-(NFF-)Verhalten
zusammengefaft.

FF-Verhalten findet sich in so unterschiedlichen Systemen wie metallischen Festkor-
pern, fliissigem 3He oder auch Neutronensternen.? Fiir eine zugéingliche Einfiihrung in
die Theorie der Fermifliissigkeit sei auf [BPM10| verwiesen.

2.2 Klassische Phaseniibergange

Ein physikalisches System kann je nach dufleren Parametern wie Temperatur oder
Druck in unterschiedlichen Phasen vorliegen, welche sich in ihren makroskopischen Ei-
genschaften grundsétzlich unterscheiden. Eine Klassifizierung der Ubergiinge zwischen
diesen Phasen geht auf EHRENFEST zuriick: Danach ist die Ordnung eines Phasen-
iibergangs die Ordnung des niedrigsten Differenzenquotienten des thermodynamischen
Potentials, welcher eine Diskontinuitat aufweist.

Der Wechsel des Aggregatzustands von fliissig nach fest bei der Siedetemperatur
T, ist beispielsweise mit einer latente Warme AQ = T.AS verbunden. Daraus ist
direkt ersichtlich, da8 die Entropie S bei T, einen Sprung macht, mit S = (0F/0T),,
ist also eine erste Ableitung der freien Energie F' unstetig. Es handelt sich daher um
einen Phasentibergang erster Ordnung, wobei die spezifische Warme ¢y = T (05/0T),,
divergiert. Bei einem Ubergang zweiter Ordnung sind dagegen die ersten Ableitungen
von F' stetig und es gibt dementsprechend keine latente Warme. Erst die zweiten
Ableitungen werden diskontinuierlich.

In der Praxis geniigen insbesondere Phaseniiberginge zweiter Ordnung meist nicht
der Ehrenfestklassifikation, denn man beobachtet in den zweiten Ableitungen der freien
Energie, wie der spezifischen Warme ¢ oder der thermischen Ausdehnung «, meist eher
Singularitéten als echte Spriinge. Als Beispiel sei der Lambda-Ubergang des fliissigen
4He zwischen der normal- und suprafluiden Phase genannt: Obwohl die spezifische Wér-
me divergiert®, handelt es sich nicht um einen Phaseniibergang erster Ordnung, denn

! Beispielsweise wird haufig die GroBe v = ¢y /T betrachtet und als Sommerfeldkoeffizient bezeichnet,
auch wenn Gleichung nicht erfiillt ist. v kann dann bspw. temperaturabhingig werden.

2Bei tiefen Temperaturen zeigt >He eine in T lineare spezifische Warme mit erhéhtem +, was historisch
die Motivation zur Entwicklung der FF-Theorie gab.

3Die Kurve ¢(T) beschreibt die namensgebende Form des griechischen Buchstaben .
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2 Theoretische Grundlagen

Abbildung 2.1: Monte-Carlo-Simulation des zweidimensionalen Isingmodells. Bei hohen
Temperaturen (T = 37, links) ist das System ungeordnet und die Korrelationsldnge & ist sehr
klein. Bei Anndherung an den Phaseniibergang (T' = 1,2T,, Mitte) wichst &, um schliefilich zu
divergieren (T = T, rechts). Quelle: Eigene Simulation.

es wird keine latente Warme beobachtet. Eines der seltenen Beispiele fiir einen Phasen-
iibergang zweiter Ordnung im strengen ehrenfestschen Sinn ist dagegen der Ubergang
eines klassischen Supraleiters im Nullfeld, der einen Sprung in der spezifischen Warme
aufweist.

Da aulerdem groflere Ordnungen als die zweite in der Realitédt keine Rolle spielen,
unterscheidet man gewohnlich lediglich zwei Arten von Phaseniibergingen: Ubergange
erster Ordnung bezeichnet man als diskontinuierliche Phasentiberginge, die sich durch
Unstetigkeiten in einer ersten partiellen Ableitung der freien Energie auszeichnen. Kon-
tinuierliche Phaseniibergdnge sind zweiter Ordnung: hier bleiben die ersten partiellen
Ableitungen stetig, wahrend Nichtanalytizitdten in Form von Spriingen, Divergenzen
oder Singularitdten in den partiellen Ableitungen zweiter Ordnung auftreten.

Neben dem thermodynamischen Verhalten duflert sich ein Phaseniibergang haufig
in einer Anderung der Symmetrie des Systems. Eine Fliissigkeit besitzt beispielsweise
vollige Translations- und Rotationssymmetrie, da keine Fernordnung zwischen den Teil-
chen existiert. Beim Erstarren erniedrigt sich diese Symmetrie zu der eines Kristalls,
man spricht auch von einer spontanen Symmetriebrechung. Ein anderes Beispiel ist das
Verhalten eines Ferromagneten bei Unterschreiten der Curietemperatur: hier kommt es
zu einer spontanen Ordnung der magnetischen Momente. Der Magnetisierungsvektor
M ist eine ausgezeichnete Richtung, womit die Isotropie des Systems gebrochen wird.

Nach LANDAU werden Phaseniiberginge héufig durch einen Ordnungsparameter ¢
charakterisiert, der im ungeordneten Zustand gleich 0 und in der geordneten Phase
endlich ist. Dies ist beim Ubergang fliissig-gasformig z. B. der Dichteunterschied p— ggas
oder beim Ferromagneten die Magnetisierung M.

Kontinuierliche Phaseniibergénge sind in der Physik von besonderem Interesse, da
sie von kritischen Fluktuationen getrieben werden. Wahrend in der ungeordneten Pha-
se der Mittelwert des Ordnungsparameters (®) = 0 ist, sind lokale Fluktuationen
um diesen Mittelwert zuléssig. Diese Fluktuationen sind durch eine Léngenskala &,
die Korrelationslange und eine Zeitskala 7, die Korrelationszeit, charakterisiert. Mit

14



2.2 Klassische Phaseniibergiange

Annédherung an den Phaseniibergang divergieren die Fluktuationen als Funktion der
reduzierten Temperatur ¢t = (7' — T¢.) /1. in vielen Féllen geméf einem Potenzgesetz:

Ext™, T =t (2.5)

Die Parameter v und z heiflen kritische Exponenten, wobei man v als kritischen Expo-
nent der Korrelationslange und z als dynamisch-kritischen Exponent bezeichnet. Das
Divergieren von 7 bedeutet anschaulich, da die Fluktuationen mit Annidherung an
den kritischen Punkt immer langsamer werden, was auch als critical slowing down
bezeichnet wird.

Dieser Effekt ist in Abbildung [2.1] am Beispiel des zweidimensionalen Isingmodells
illustriert. Wird der Abstand zur kritischen Temperatur hinreichend klein, t < 1072,
dann wird & sehr grof} gegen typische Léngenskalen des Systems, die z.B. durch den
Gitterparameter oder die Reichweite von Wechselwirkungen gegeben sind. In diesem
Bereich wird das kritische Verhalten des Systems vollstdndig von den Fluktuationen
bestimmt, wihrend mikroskopische Details unwichtig werden. Dies hat zur Folge, dafl
auch andere thermodynamische Observablen wie die spezifische Warme, der Ordnungs-
parameter, die magnetische Suszeptibilitdt oder die Kompressibilitdt Potenzgesetzen
mit zugeordneten kritischen Exponenten gehorchen.? Die kritischen Exponenten sind
nicht unabhéingig, sondern durch sog. Skalengesetze miteinander verkniipft. Die Werte
der kritischen Exponenten hingen nach der 1970 von GRIFFITHS [Gri70] formulierten
Universalitatshypothese nur noch von

o der Dimensionalitit d des Systems,’

e der Dimensionalitit n des Ordnungsparameters® sowie
e der Reichweite der Wechselwirkungen

ab. Diese beruht auf der bemerkenswerte Beobachtung, dafl auf den ersten Blick vollig
unterschiedliche physikalische Systeme in dieselbe Universalitdtsklasse fallen und damit
identisches kritisches Verhalten zeigen. Tabelle 2.1] zeigt einige kritische Exponenten,
die sowohl fiir theoretische Modelle berechnet als auch an realen Systemen experimen-
tell bestimmt wurden. Obwohl die Universalitdtsklasse d = 3, n = 1 so unterschiedliche
Systeme wie das 3D-Isingmodell, CO, am kritischen Punkt und den antiferromagne-
tischen Kristall FeF, enthélt, ergibt sich eine erstaunlich gute Ubereinstimmung der
kritischen Exponenten.

4Die Annahme eines Potenzgesetzes ist in vielen Fillen richtig, aber nicht immer allgemein genug.
Beispielsweise beobachtet man auch logarithmische Divergenzen der Form f(t) x log t!. Der kri-
tische Exponent wird deshalb allgemein definiert als ¢ = —lim;—olog f(¢)/log(¢). Ein Exponent
¢ = 0 beschreibt also sowohl einen Sprung, f(t) = A+ fiir ¢ = £|t|, als auch eine logarithmische
Divergenz in der Mef3grofie.

Sauch als ,duBere Dimension“ bezeichnet

Sauch als ,innere Dimension* bezeichnet

15



2 Theoretische Grundlagen

Universalitits- | System @ 8 y
klasse
d=3,n=1 | 3dIsing-Modell 0,110(5) 0,3250(15)
CO, am kritischen Punkt 0,12(1) 0,321
FeF, (Antiferromagnet) 0,11(2) 0,325(2)
d=3,n=3 3d-Heisenberg-Modell 0,365 1,3866(12)
EuO (Ferromagnet) 0,367(8) 1,387(36)
d=2,n=1 2d-Ising-Modell 0 (log) /g = 0,125 | 7/4 =175
K,CoF, (Antiferromagnet) | -0,003(39) (log) | 0,123(8) 1,71(4)

Tabelle 2.1: Innerhalb einer Universalitdtsklasse stimmen die kritischen Exponenten o der
spezifischen Wérme, 5 des Ordnungsparameters und y der Suszeptibilitét fiir vollig unterschied-
liche physikalische Systeme {iberein. Werte fiir CO,, aus [LEB70; HM76], fiir FeF, aus [MDN94;
MMB95], fiir EuO aus [AN71], fir K,CoF, aus [IH74; Tke75|, Rest aus |Gol92; |GK80].

Theorien Eine phédnomenologische Beschreibung von kritischen Phdnomenen leistet
die Theorie von LANDAU, in der der kritische Anteil der freien Energie in der Né&-
he von T, nach dem Ordnungsparameter entwickelt wird. Wie die Weisssche Theorie
des Ferromagnetismus (hier ist der Ordnungsparameter die Magnetisierung) z&hlt sie
damit zu den Molekularfeld- oder Mean-Field-Theorien. Sie ist nur selbstkonsistent,
solange die Fluktuationen klein gegen den Mittelwert des Ordnungsparameters blei-
ben, ((® — (®))?) < (®)°. Diese Bedingung, die als Ginzburg-Kriterium bezeichnet
wird, ist aber meist verletzt, da sich der kritische Bereich gerade durch starke Fluk-
tuationen auszeichnet. Die Vorhersagen der Landau-Theorie stimmen daher i. A. nicht
mit Experimenten tberein: Beispielsweise wird fiir den kritischen Exponenten o der
Wert 0 vorhergesagt, also ein scharfer Sprung in der spezifischen Wéarme bei T.. In
realen Systemen ist dieser Sprung aber meist durch Fluktuationseffekte tiberlagert.
Allerdings ist das Ginzburg-Kriterium fiir Dimensionen d > 4 stets erfiillt, so daf} hier
die Mean-Field-Theorie korrekt wird. Dieser Wert wird als obere kritische Dimension
bezeichnet.”

WiboM formulierte 1965 die Skalenhypothese, welche besagt, dafl der singulédre Anteil
der freien Energiedichte (eines magnetischen Systems) der Form

L it (£.1) = fiaie (L7, LYR) (2.6)

gehorcht [McCO04]. Eine Reskalierung aller Langen um den Faktor L lafit das ther-
modynamische Potential unveridndert, solange reduzierte Temperatur ¢t = (T — T¢.) /T
und Feld h (bzw. die Kopplungskonstanten) ebenfalls geeignet reskaliert werden und
L <« & gilt, also der Skalierungsfaktor klein gegen die Korrelationsldnge als einzige
relevante Léangenskala bleibt. Aus lassen sich die Skalengesetze ableiten, wobei
alle kritischen Exponenten durch die Exponenten z und y ausgedriickt werden kénnen.
Eine explizite Methode fiir eine solche Reskalierung hatte erstmals KADANOFF 1966

7 Analog existiert eine untere kritische Dimension, unterhalb derer Fluktuationen so stark sind, da8
keine Ordnung bei T' > 0 stattfindet.
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A
A To
thermisch quantenkritisch % (r —ro)””
ungeordnet NFF
T. isch

Abbildung 2.2: Generisches
Phasendiagramm eines quan-
quantenmechanisch tenkritischen Punktes (QKP).

ungeordnet In einem trichterférmigen
FF Bereich oberhalb des QKPs
> bei r = r. wird anomales
Te r Verhalten beobachtet.

mit seiner Blockspinkonstruktion angegeben. Der zentrale Gedanke ist hier gerade die
Selbstédhnlichkeit des Systems auf allen Léngenskalen.

Die Giiltigkeit der Universalitdts- und der Skalenhypothese &8t sich im Rahmen
von WILSONs Renormierungsgruppentheorie (RGT, Nobelpreis 1982) exakt begriin-
den ; . Sie ermoglichte erstmals die Berechnung der kritischen Exponen-
ten von nicht exakt losbaren Modellen. In der modernen theoretischen Physik stellt
die RGT das wichtigste Werkzeug zur Behandlung kritischer Phénomene dar.

2.3 Quantenphaseniibergange

Es stellt sich nun die Frage, welchen Einflufl quantenmechanische Effekte auf einen
Phaseniibergang haben. Einerseits ist die geordnete Phase oft nur quantenmechanisch
zu verstehen (z.B. im Fall von Supraleitung oder Magnetismus), andererseits wird
das kritische Verhalten am Phaseniibergang nicht nur durch thermische, sondern auch
durch quantenmechanische Fluktuationen mit der Frequenz w. beeinflufit. Um zu ent-
scheiden, welche Art von Fluktuationen dominiert, mufl man die thermische Energie
kT mit der Quantenenergie fuw, < 1/7 o t¥* vergleichen. Da die Korrelationszeit 7
fir T' — T, divergiert, geht fiw. — 0, so daB fiir T, > 0 immer die thermischen Fluktua-
tionen dominieren. Alle Phaseniibergénge, die bei endlicher Temperatur stattfinden,
konnen deshalb als klassisch bezeichnet werden [Voj03].

Nur, wenn die Ubergangstemperatur tatsichlich zu T, = 0 reduziert wird, kénnen
Quantenfluktuationen dominieren. In diesem Fall spricht man von einem Quantenpha-
sendibergang (QPU). Zwar verbietet der dritte Hauptsatz der Thermodynamik das ex-
perimentelle Erreichen des absoluten Temperaturnullpunkts, trotzdem ist das Konzept
eines QPUs nicht nur von theoretischem Interesse, wie das generische Phasendiagramm
in Abbildung [2.2] zeigt.

Unterhalb einer Ordnungstemperatur T, existiert eine geordnete Phase, die haufig
magnetischer Natur ist. T, ist hierbei eine Funktion eines externen Kontrollparame-
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ters r. Liegen lokalisierte magnetische Momente vor, kann beispielsweise durch Anlegen
eines hydrostatischen Drucks der orbitale Uberlapp zwischen den Wellenfunktionen er-
hoht werden, was die Delokalisierung der Elektronen begiinstigt und den Magnetismus
schlieBlich zerstort. Ein antiferromagnetischer Zustand kann dagegen durch ein exter-
nes Magnetfeld unterdriickt werden. Ein weiteres Beispiel fiir einen Kontrollparameter
ist die Dotierung durch isoelektronische Fremdatome, die nicht die Ladungstrager-
konzentration, aber durch ihren unterschiedlichen Ionenradius die Gitterkonstante des
Systems dndern. Dies wird auch als Anlegen eines chemischen Drucks bezeichnet. Im
Gegensatz zu hydrostatischem Druck 148t sich durch Dotierung die Gitterkonstante
auch aufweiten, also ein effektiver negativer Druck ausiben.

Wird der Kontrollparameter r nun auf einen kritischen Wert r. eingestellt, so wird
T. = 0 und man erhélt einen quantenkritischen Punkt (QKP). Fiir hohe T und klei-
ne r wird das System von klassischen thermischen Fluktuationen dominiert: in einem
Bereich t < 1072 zeigt sich klassisch kritisches Verhalten und fiir hohere T' wird die
Ordnung durch thermische Fluktuationen zerstért, wahrend sich fiir gréfiere r ein quan-
tenmechanisch ungeordneter Bereich ergibt. Besonders interessant ist nun der quanten-
kritische Bereich, der durch kgT > hw. o (r — r.)"* begrenzt ist. Das System ist hier
charakterisiert durch die thermische Anregung des quantenkritischen Grundzustands.
Die Anregungen lassen sich nicht mehr als konventionelle Quasiteilchen beschreiben
[Voj03], was anomales Verhalten bei endlichen Temperaturen hervorruft wie unkon-
ventionelle kritische Exponenten oder Nicht-Fermifliissigkeits-(NFF-)Verhalten.

Héaufig beobachtet man bei der Anndherung an einen QKP die Bildung von neuar-
tigen geordneten Phasen. Das beriithmteste Beispiel dafiir ist die Supraleitung in den
schwere-Fermionen-Systemen CePd,Si, und Celng [Mat98]. In diesen Systemen wird
ein antiferromagnetischer Zustand durch externen Druck zu 7" = 0 unterdriickt und
in einer Kuppel iiber dem QKP Supraleitung gefunden. Am QKP ist das System ge-
rade an der Schwelle einer spontanen magnetischen Ordnung, so dafl Spinwellen sehr
leicht angeregt werden konnen. Man geht deshalb von einem magnetischen Mechanis-
mus der Cooperpaarung zwischen den schweren Quasiteilchen aus [Mat98]. Weitere
Kandidaten sind die Hochtemperatursupraleiter (HTSL) auf CuO-Basis, deren Pha-
sendiagramm zwar komplizierter ist als das generische in Abbildung[2.2] aber trotzdem
Gemeinsamkeiten aufweist. Im undotierten Zustand sind die HTSL antiferromagneti-
sche Mott-Isolatoren, in denen durch Lochdotierung die charakteristische Temperatur
T* der sog. Pseudogap-Phase zu T* = 0 unterdriickt wird. Dieser Punkt liegt in der
Nihe der optimalen Dotierung, d.h. der héchsten Ubergangstemperatur, weswegen
man unter der supraleitenden Kuppel einen verborgenen QKP vermutet |[Bro0g|. Die
Erforschung von quantenkritischen Phiénomenen kénnte damit auch zur Kliarung des
bis heute unverstandenen Mechanismus der Supraleitung in den HTSL-Materialien
beitragen.

Theorien Ein thermodynamisches System, welches durch eine Hamiltonfunktion

H= Hkin + Hpot
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2.3 Quantenphaseniibergéinge

quantenkritischer Bereich ‘ FF-Bereich mm QKEP
Q log% Tr=3/? X r—2/3
c T2%/3 Tr—1/2 c Tr— /3

0=o00+AT? | Ao r2/3

Tabelle 2.2: Links: Vorhersagen der Hertz-Millis-Theorie fiir das kritische Verhalten der ther-
mischen Ausdehnung und der spezifischen Wérme eines zweidimensionalen Ferromagneten
(d = 2 und z = 3), aus [Zhu03|. Rechts: Vorhersagen fiir den metamagnetischen quanten-
kritischen Endpunkt mit Kontrollparameter r = (H — H.)/H., aus [Mil02].

beschrieben wird, gilt als gelost, wenn die Zustandssumme Z = Trexp(—FH ) bekannt
ist. Da im klassischen Fall der potentielle und kinetische Anteil von H vertauschen, fak-
torisiert die Zustandssumme, Z = Zyiy, - Zpot, so dafl Statik und Dynamik entkoppeln.
Im quantenmechanischen Fall vertauschen die Operatoren fiir die kinetische und po-
tentielle Energie jedoch i. A. nicht, so daf} die zeitliche Dynamik explizit beriicksichtigt
werden musf.

Der Zeitentwicklungsoperator exp(—iHt/h) 148t sich durch Einfihrung einer ima-
gindren Zeit § = —ihf in die Form des statistischen Operators exp(—SH) (mit § =
1/kgT) bringen. Dadurch kann ein quantenmechanisches Modell in ein dquivalentes
klassisches Modell iiberfithrt werden, in welchem die imaginére Zeitachse eine zusétz-
liche Dimension der Lange 6 darstellt [Son97]. Die Temperatur des zugeordneten klas-
sischen Systems ergibt sich dabei aus den Kopplungskonstanten des quantenmechani-
schen Systems, wihrend die physikalische Temperatur nur iiber die Grofle des Systems
in der Zeitrichtung eingeht. Da die Zeit nach Gleichung wie die z-te Potenz einer
Lénge skaliert, ergibt sich eine effektive Dimension

deg=d+ 7z .

Dies ist fiir die theoretische Beschreibung ein vorteilhaftes Ergebnis, da deg moglicher-
weise iiber der oberen kritischen Dimension von Mean-Field-Theorien liegt, die damit
wieder giiltig werden.

Die erste theoretische Untersuchung einer magnetischen Instabilitdt in itineranten
Elektronensystemen bei 7' = 0 stammt von HERTZ |[Her76] und wurde spéter von
Mirris [Mil93] fiir endliche Temperaturen erweitert. Dabei wird das kritische Verhal-
ten mit einer storungstheoretischen Renormierungsgruppenmethode behandelt. Ist die
geordnete Phase ferromagnetischer Natur, so ergibt sich ein dynamisch-kritischer Ex-
ponent von z = 3 und fiir den antiferromagnetischen Fall z = 2. Eine der wichtigsten
Vorhersagen [L6h07] der Hertz-Millis-(HM-)Theorie ist NFF-Verhalten im quantenkri-
tischen Bereich mit einem anomalen Widerstandsexponenten kleiner als 2. Dies ist in
einer groflen Zahl von Systemen realisiert.

In der HM-Theorie sind (wie im klassischen Fall) die einzigen kritischen Fluktua-
tionen die des magnetischen Ordnungsparameters. Es sind allerdings auch Systeme
bekannt, in denen weitere Freiheitsgrade existieren: In YbRh,Si, ist beispielsweise
die Anndherung an den QKP mit einem Zusammenbruch des Kondoeffekts und einer
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sprunghaften Anderung des Fermiflichenvolumens verbunden. Damit gibt es zusétz-
liche kritische Moden und dementsprechend auch mehr als eine relevante Energieska-
la [Geg07]. Ein solcher QKP wird durch die HM-Theorie nicht mehr korrekt beschrie-
ben, vielmehr spricht man von einem ,lokalen quantenkritischen Szenario“ |[GSS08].

Der Test fiir die Theorie ist gewohnlich das Verhalten verschiedener thermodynami-
scher MefigroBlen im quantenkritischen und im FF-Bereich. Ein Beispiel fiir die Vorher-
sagen fiir d = 2 und z = 3 zeigt Tabelle (links). Ein Uberblick iiber die Ergebnisse
fir andere Werte von d und z findet sich in [Gar03] und [Kuc05|.

Wiéhrend die Hertz-Millis-Theorie fiir einen itineranten Ferromagneten im Nullfeld
nicht giiltig ist |Gar03], zeigten MILLIS et al. [Mil02], daf} sie fiir einen ferromagneti-
schen Ubergang erster Ordnung im Magnetfeld ihre Giiltigkeit mit gewissen Korrek-
turen behélt. Die Hertz-Millis-Theorie mit z = 3 ist damit die korrekte Beschreibung
flir einen metamagnetischen quantenkritischen Endpunkt, wie er im Fall des in dieser
Arbeit untersuchten Systems SrsRu,O, realisiert ist. Tab. (rechts) zeigt fiir die-
sen Fall die aus |[Mil02] entnommenen Vorhersagen. Die genaue Theorie fiir « ist in
|Geg06b] angegeben und wird in Abschnitt besprochen.

2.4 Thermodynamische MelBgroBen

In diesem Abschnitt sollen einige thermodynamische Gréflien behandelt werden, die
zur Charakterisierung von Quantenphaseniibergingen bevorzugt untersucht werden.
Es werden wichtige Relationen angegeben sowie das erwartete Verhalten in klassischen
und quantenkritischen Fallen diskutiert.

Thermische Ausdehnung Die thermischen Ausdehnungskoeffizienten o und g sind
die Ableitungen der relativen Langen- bzw. Volumendnderungen nach der Temperatur,

1 /0L 1 7oV
o = Z <61_’)Z) und ﬁ = V <87—'>p s (27)

fiir isotrope Systeme gilt a = 35. Die thermische Ausdehnung eines Festkorpers wird
durch zwei Beitrage bestimmt: Zum einen fiihrt die Anharmonizitdt des Bindungspo-
tentials bei Anregung von Gitterschwingungen zu einem erhéhten mittleren Ionenab-
stand. Unter der Annahme, daf} die Frequenz aller Phononenmoden in gleicher Weise
vom Volumen abhéngt, ist die thermische Ausdehnung proportional zum Phononen-
anteil der spezifischen Wiarme, 8 = (1/ B)’yc%hon, wobei der Griineisenparameter® -y
eine schwach temperaturabhéngige Konstante der Gréflenordnung 1 ist [AMT76]. Ein
zweiter Beitrag stammt von der kinetischen Energie U des Elektronensystems, das im

8Der Griineisenparameter v beschreibt in der Darstellung von [AM76| lediglich die Auswirkungen

phononischer Effekte. Er ist deshalb zu unterscheiden vom unten diskutierten Griineisenverhéaltnis
I", welches tiber thermodynamische Relationen des ganzen Systems definiert ist und damit auch
elektronische Effekte einschlief3t.
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Fall von freien Elektronen einen Druck p = 2/3(U/V) auf das Gitter ausiibt, der zur
Aufweitung fithrt. Mit dem Elastizitatsmodul & = dp/dV)r ergibt sich

1 on . 2
5:5(70511 +3cevl> , (2.8)

man erwartet also fiir die thermische Ausdehnung als Funktion der Temperatur ein
ahnliches Verhalten wie fir die spezifische Warme. Insbesondere sollte sich eine Kon-
stante fiir hohe Temperaturen, 8 oc T fiir T im Bereich der Debyetemperatur Op
und 8 o« T fiir T' < Op ergeben. Bei Tieftemperaturmessungen ist vor allem der letz-
te Bereich von Interesse, in welchem die thermische Ausdehnung von elektronischen
Effekten dominiert ist. Schwere-Fermionen-Systeme zeigen dort extrem grofle thermi-
sche Ausdehnung, denn einerseits erh6ht die Renormierung der effektiven Masse neben
der spezifischen Wirme auch die thermische Ausdehnung um einen Faktor m*/m im
Vergleich zu einfachen Metallen. Andererseits kann auch das unten behandelte Griinei-
senverhéltnis grole Werte annehmen und so 8 gegeniiber ¢ zusétzlich erhchen.

Magnetostriktion Die Magnetostriktion A beschreibt die Léngen- oder Volumenén-
derung als Funktion eines dufleren Magnetfelds B,

(VY an 1 (oM
A= v (aB)T,p v ( op >T,B ‘ (29)

Die Kraft oder das Drehmoment, welches die Magnetisierung einer Probe im aufle-
ren Magnetfeld erfahrt, bewirkt eine Spannung im Material, die wiederum zu einer
Dehnung fithrt. Fiir ein isotropes, para- oder diamagnetisches Metall ist eine quadra-
tische Abhingigkeit vom Magnetfeld zu erwarten, da AL oc HM = yH?. Dehnt sich
die Probe parallel zu Magnetfeld und Magnetisierung aus, so erwartet man nach dem
Poissoneffekt eine Kontraktion in der dazu senkrechten Richtung. In realen Materialien
héngt das Vorzeichen von A\ von der kristallographischen Richtung ab. Da Spannung
und Dehnung durch einen Tensor vierter Ordnung verkniipft sind, kann das magneto-
striktive Verhalten duflerst kompliziert sein [O’H00].

Griineisenverhiltnis Die spezifische Warme

08
P or),
und die thermische Ausdehnung

00, E),

beschreiben die Anderung der Entropie S als Funktion der &ufieren Parameter 7' und
p. Eine niitzliche Grofe ist nun der Griineisenparameter I' mit
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B _ 1 (95/9p)
b= = “vr@s/n), (2.11)

Viele Systeme besitzen ndmlich bei tiefen Temperaturen eine einzelne Energieskala
Ey, die sie eindeutig charakterisiert. Dies ist fiir das Elektronensystem beispielsweise
die Fermienergie Eg, fur das Kristallgitter die Debyetemperatur ©p oder fiir einen
Magneten die Kopplungskonstante .J. Dabei ist Ey = Eg(p) eine Funktion des Drucks.’
Die Entropie 148t sich dann als eine Funktion des Verhéltnisses von Temperatur und
charakteristischer Energieskala schreiben:

S=f <kgoT> (2.12)

So geht beispielsweise im Fall von Phononen f fiir kleine Argumente gegen 0 (Aus-
frieren der Phononen fir T < ©p und fiir grofle Argumente gegen const - T' (Gesetz
von Dulong und Petit fiir 7> ©p). Mit (2.12) wird (2.11]) zu

_ ks 0B (2.13)

VE() 8])

Der Griineisenparameter beschreibt also die Abhéngigkeit der charakteristischen
Energie vom Kontrollparameter. Fiir einfache Metalle ist Fy eine Konstante, das Ver-
héltnis aus thermischer Ausdehnung und spezifischer Warme also konstant und tem-
peraturunabhéangig, vgl. auch . Dieses Ergebnis ist seit 1908 als Grineisengesetz
bekannt [Gru0§].

Betrachtet man nun einen QKP und néhert sich ihm als Funktion des Kontroll-
parameters, so erwartet man sowohl fiir 8 und ¢, einen Anstieg, da die Fluktuatio-
nen die Entropie erh6éhen, aber nicht notwendigerweise ein universelles Verhalten. Als
Funktion der Temperatur miissen auflerdem beide Gréflen gegen null gehen, um dem
dritten Hauptsatz der Thermodynamik zu geniigen. AuflergewOhnlich ist nun aber
das Verhalten von I': Die charakteristische Energie Ey ist hier nadmlich gerade die
Energie der Quantenfluktuationen, die aber mit Anndherung an den QKP verschwin-
det: By = hwe o< 771 — 0, so daB der Griineisenparameter also divergiert.
GARST |Gar03] und ZHU [Zhu03] konnten zeigen, dafl eine solche Divergenz eine all-
gemeine Eigenschaft eines quantenkritischen Punkts ist, solange nur die freie Energie
einem Skalengesetz gehorcht. Im quantenkritischen Bereich, also bei Anndherung als
Funktion der Temperatur (vgl. Abbildung gilt demnach

Mo TV, (2.14)

9 AuBerer Druck auf einen Festkorper andert die Gitterkonstante. Dies wirkt sich wiederum auf die
elastische Kopplung zwischen den Atomen und damit auf ©p aus oder auf die Kopplungsstarke J
zwischen magnetischen Ionen.
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wéhrend im Fermiflussigkeitsbereich (Anndherung als Funktion des Kontrollparame-
ters) sogar der Vorfaktor exakt als eine Kombination von kritischen Exponenten be-
stimmt werden kann:
pod=ws) L (2.15)
Yo Vilp—pe)

Dieses Verhalten wurde erstmals von KUCHLER et al. [KiicO3| im Schwere-Fermionen-
Metall CeNi,Ge, gefunden. Dabei konnte im quantenkritischen Bereich eine Divergenz
von I mit einem Exponenten vz = 1 iiber mindestens zwei Dekaden in der Temperatur
gemessen und so gezeigt werden, daf sich CeNi,Ge, im undotierten Zustand auf natiir-
liche Weise an einem antiferromagnetischen QKP befindet. Der gemessene Exponent
ist hierbei konsistent mit den Vorhersagen der HM-Theorie (v = 1/2 und z = 2).

Ist das magnetische Feld H der Kontrollparameter, so 148t sich analog der magneti-
sche Griineisenparameter

(OM/OT), 1 (9S/0H); 1 (9T
o MOT@S/OT);_MOT<8H>S (2.16)

Ty =—

definieren, welcher ebenso wie I' bei Anndherung an einen QKP divergiert. Dies konn-
te beispielsweise im System YDbRh,Si, beobachtet werden |[Tok09]. Auch hier wird
das Verhéltnis der Entropieinderungen in den Richtungen von Kontrollparameter und
Temperatur gemessen. Um 'y experimentell zu bestimmen, kénnen nun Magnetisie-
rung und spezifische Wéarme separat gemessen und ihr Quotient ermittelt werden. Die
rechte Seite von Gleichung zeigt aber, dal I'y; auch auf elegante Weise direkt
aus dem magnetokalorischen Effekt, also der relativen Temperaturdnderung bei ei-
ner adiabatischen Anderung des Magnetfeldes, erhalten werden kann. TOKIWA und
GEGENWART |TG11] haben kiirzlich eine Wechselfeldmethode zur Messung des ma-
gnetokalorischen Effekts entwickelt, die schnellere und prézisere Ergebnisse liefert als
die separate Bestimmung von M und cy.
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Kapitel

Experimentelle Methoden und
Datenanalyse

3.1 Erzeugung tiefer Temperaturen

Fiir die in dieser Arbeit beschriebenen Tieftemperaturexperimente wurde ein 3He-*He-
Entmischungskryostat vom Typ Kelvinox 100 der Fa. OXFORD INSTRUMENTS einge-
setzt. Dabei stehen Temperaturen bis 15 mK zur Verfiigung. Die Kiihlwirkung in einem
solchen System basiert auf der Mischungswiirme der zwei Heliumisotope He und *He.
Fir die Erzeugung tiefer Temperaturen iiber Zeitraume von Stunden bis Monaten ist
die *He-*He-Mischungskiihlung das etablierte Standardverfahren. Eine detaillierte Be-
schreibung der Funktionsweise findet sich z. B. in den Lehrbiichern von POBELL [Pob07]
oder ENss und HUNKLINGER [EHO0O].

Der Mischungseinsatz ist in einem “He-Badkryostaten mit einem Supraleitungsma-
gneten, der ein maximales Magnetfeld von 18 T bereitstellen kann, installiert. Um die
Probe oder ganze Experiment auszutauschen, kann der Einsatz separat entnommen
werden, ohne den Kryostaten und den Magneten aufwidrmen zu miissen.

3.2 Dilatometrie

Thermische Ausdehnung und Magnetostriktion werden in dieser Arbeit mit der Metho-
de der kapazitiven Dilatometrie bestimmt. Eine Léngenénderung der Probe verdndert
dabei den Plattenabstand eines Kondensators, dessen Kapazitit mit hoher Prézision
gemessen wird. Der Aufbau des Dilatometers geht auf POTT und SCHEFZYK |[PS83|
zuriick, die auch Mefprinzip und -fehler detailliert diskutieren. Die thermische Ent-
kopplung der Probe folgt dem Vorbild von LANG [Lan91].
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3 Experimentelle Methoden und Datenanalyse

3.2.1 Prinzip und Aufbau

Das hier verwendete Dilatometer wurde von R. KUCHLER am Max-Planck-Institut fiir
Chemische Physik fester Stoffe in Dresden entwickelt und in Géttingen teilweise mo-
difiziert. Abbildung zeigt einen Schnitt durch die Meflzelle, anhand dessen Aufbau
und Funktionsweise erldutert werden sollen.

Der bewegliche Rahmen (1) ist mit zwei Blattfedern (2) am festen Rahmen (3) auf-
gehangt. Durch die Parallelgeometrie kann sich der Rahmen in vertikaler Richtung
bewegen, jedoch nicht verkippen. Eine Ausdehnung der Probe (4) driickt den beweg-
lichen Rahmen gegen die Federkraft nach unten, was den Abstand zwischen den Kon-
densatorplatten (5) verringert. Die Probe selbst ist iiber den aus Graphit gefertigten
Probenhalter (6) sowie ein weiteres Graphitstiick (7) thermisch von der MeBzelle iso-
liert, dafiir jedoch tiber den Silberstempel (8) und einen Silberzopf (8 Driahte mit einem
Durchmesser von je 0,25 mm) direkt an die Mischungskammer bzw. eine Temperatur-
regelungsplattform angekoppelt. Die abnehmbare Spannvorrichtung (9) mit Spann-
schraube (10) driickt den Spannstempel (11) nach unten, welcher nach Erreichen der
gewiinschten Arbeitskapazitét mit der Klemmschraube (12) arretiert wird.

Der Zellenkorper ist aus CuBe gefertigt. Dieses Material zeichnet sich einerseits
durch eine grofle Hérte aus. Andererseits hat CuBe einen hohen Restwiderstand, was
Aufheizungen durch Wirbelstréme bei Anderung des Magnetfelds reduziert. An ei-
nem geeigneten Halter 148t sich die Mefizelle mit der seitlichen Befestigungsschraube
in unterschiedlichen Winkelstellungen im Vakuumbecher des Kryostaten montieren.
Abbildung zeigt beispielsweise die Einbaulage zur Messung der Langenénderung
senkrecht zum angelegten Magnetfeld, AL | B.

Bei ersten Probemessungen stellte sich die Thermalisierung einer direkt ins Dilato-
meter eingebauten Probe als problematisch heraus. Es hat sich deshalb als zweckmaBig
erwiesen, die Probe wie oben beschrieben thermisch von der Mefizelle zu isolieren und
stattdessen direkt an die Mischungskammer bzw. eine Temperaturregelungsplattform
anzukoppeln. Fiir den Probenhalter bietet sich Graphit als bei tiefen Temperaturen
bester bekannter thermischer Isolator an [Pob07]. Hier wird ein von der Fa. KESTLER
INGENIEURTECHNIK bezogener Prézisionsgraphit der Sorte SB811C mit einer mittleren
Korngréfie von 2 pm verwendet, der sich durch gute feinmechanische Bearbeitbarkeit
auszeichnet. Der Probenhalter besitzt an seinem unteren Ende einen Vierkant, der in
eine passend erodierte Aussparung im Dilatometer greift. Dadurch ist auch eine kor-
rekte Ausrichtung der Probe beziiglich einer Rotation um die Hochachse gewéhrleistet.

Die Kapazitit wird mit einer Meflbriicke vom Typ AH-2500A der Fa. ANDEEN-
HAGERLING bestimmt. Das Gerét gleicht die zu messende Kapazitdt mit einem inter-
nen temperaturstabilisierten Referenzkondensator ab, wodurch Messungen mit einer
Prizision' von 1 - 1077 pF ermoglicht werden. Um das Rauschen gering zu halten,
mittelt das Gerét bereits intern iiber mehrere MefSwerte, nur das Ergebnis dieser Mit-
telung wird weiterverarbeitet. Fiir die Messungen in dieser Arbeit wurde der Parameter

!Sechs Nachkommastellen auf der Anzeige, eine weitere interne Nachkommastelle kann iiber die
Rechnerschnittstelle ausgelesen werden.
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Abbildung 3.1: Schnitt durch das Dilatome-
ter mit eingebauter, thermisch entkoppelter
Probe. (1) beweglicher Rahmen, (2) Blattfe-
dern, (3) fester Rahmen, (4) Probe, (5) Kon-
densatorplatten, (6) Probenhalter, (7) thermi-
scher Isolator, (8) Silberstempel, (9) abnehm-
bare Spannvorrichtung mit (10) Spannschrau-
be, (11) Spannstempel, (12) Klemmschraube.

Abbildung 3.2: Um 90° gedrehtes Dilatome-
ter beim Einbau. Das transparente Justiernetz
ermoglicht die korrekte Ausrichtung der Mef3-
zelle relativ zum vertikalen Halter. Die ver-
stellbaren Torlonstifte (gelb, oben) zentrieren
die Anordnung im Vakuumbecher.
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averexp auf den Wert 8 gesetzt, dies entspricht einer Mittelung iiber 64 Meflwerte im
Abstand von 0,1 s.

Die Verbindung der Kondensatorplatten zum Meflgerét erfolgt iiber je eine Koaxi-
alleitung, fiir eine effiziente Schirmung des Signals miissen dabei die Auflenleiter mit
Masse verbunden werden. Um eine Erdschleife zu vermeiden, darf diese Verbindung
aber nur an genau einem Punkt erfolgen. Aus diesem Grund wurden die BNC-Buchsen
am Kopf des Kryostateneinsatzes sowie die SMB-Buchsen an der Mischungskammer
mittels geeigneter Durchfithrungen aus Teflon elektrisch vollstdndig vom Kryostaten
isoliert. Mit dem Dilatometer selbst sind die Auflenleiter ebenfalls bewuflt nicht ver-
bunden. Die Schirme der Signalleitungen haben damit nur noch iiber ihren Anschlufl
an die Meflbriicke Massekontakt. Mit diesen Mafinahmen konnte das Rauschen um
einen Faktor 10 reduziert werden und liegt im Bereich von 11076 pF p-p.?

Bei einer Arbeitskapazitdt von ca. 25 pF entspricht dies nach (s.u.) einem
Rauschen in der Lénge von 2,5- 1072 A. Es 148t sich also festhalten, dafl die Auflésung
der MeBapparatur fiir Lingendnderungen deutlich besser ist als 0,1 A.

3.2.2 Berechnung der Langendnderung

Es gilt fiir die Kapazitit eines einfachen Plattenkondensators:

A
C = €6 ¥ (3.1)
mit der elektrischen Feldkonstante ¢y = 8,8542Fm™!, der relativen Permittivitit e,
des Mediums zwischen den Kondensatorplatten, der Plattenfliche? A = 772 bei ei-
nem Plattenradius r sowie dem Plattenabstand d. Dabei wird angenommen, daf} das
Verhéltnis r/d groB ist, so dafl Randeffekte vernachlassigt werden kénnen.

Das Dilatometer wird im Vakuum betrieben, so dafl €, = 1. Da €, 1,4 ~ 1,0006, kann
auch fiir Tests im ausgebauten Zustand mit dem gleichen Zusammenhang gerechnet
werden. Andert sich die Kapazitit gegeniiber einem Startwert Cy auf den Wert C, so
ergibt sich eine Langendnderung

Al(C) = — (d(C) — d(Cp)) = egrr C-Co

(3.2)

Das Minuszeichen ensteht, da eine Ausdehnung der Probe eine Verringerung des Plat-
tenabstands zur Folge hat.

Fine wichtige Fehlerquelle stellen nichtparallele Kondensatorplatten dar. Werden die
Platten bei einem festen mittleren Abstand d gegeneinander verkippt, so erhéht sich
aufgrund der Nichtlinearitat von die gemessenen Kapazitdt und man errechnet
nach eine groflere als die reale Ldngendnderung. Ein Maf fiir die Verkippung ist

2p-p: peak-to-peak (doppelter Scheitelwert)

3Die thermische Ausdehnung von Cu [Hah70| verursacht zwischen Raum- und Heliumtemperatur eine
Anderung der Plattenfliche von ~ 3-10~>. Dies liegt in der GréBenordnung der Fertigungstoleranzen
und wird deshalb vernachlassigt.
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Abbildung 3.3: Funktionstest des Dilatometers bei Raumtemperatur. Die Léngendnde-
rung Al wurde mit einer Mefuhr in Schritten von 1/100 mm bestimmt bzw. nach (3.4]) aus der
gemessenen Kapazitit mit Korrekturen fiir unterschiedliche Kurzschlukapazitdten berechnet.

die Kurzschluflkapazitét Cyhax: Wéhrend C fiir den idealen Kondensator beliebig grof3
wird, ist Cpax bei nicht vollig parallelen Platten endlich und geht als Parameter in die
Korrektur ein, die von POTT und SCHEFZYK [PS83] zu

Aljorr = <1 _ ¢ CO) Al (3.3)

CQ

max
bestimmt wird. Obwohl nach die Empfindlichkeit |dC'/dd|4—=q, = C/do propor-
tional zur Kapazitét ist, sollte also nach die Arbeitskapazitdt Cy nicht zu nahe
bei Chax gewdhlt werden, damit der Einflufl der Plattenverkippung klein bleibt.
Die im Experiment gemessene Kapazitit betragt typischerweise einige zehn Picofa-
rad und die Langendnderung Al wird bei tiefen Temperaturen gewohnlich in Einheiten
von 107% cm angegeben. Mit r = 7mm erhilt man

(3.4)

Alyorr [1076 cm] = 1,3898 - 10° pF - <1 . C- Co) C—-Cy

C2 C-Cy

max

3.2.3 Funktionstest

Es ist hilfreich, die korrekte Funktion des Dilatometers und die Giiltigkeit der Bezie-
hung zunéchst in einem einfachen Versuch bei Raumtemperatur zu tiberpriifen.
Fir die Langenmessung wird dazu eine handelsiibliche Mefluhr mit einer Auflésung
von 1/100mm verwendet, wie man sie gewohnlich fiir feinmechanische Anwendungen
einsetzt. Ihr Taster wird auf der Oberseite des beweglichen Rahmenteils angesetzt und
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Abbildung 3.4: Links: Bestimmung der Federkonstante des Dilatometers durch Auflegen von
Gewichten. Rechts: Bei typischen Arbeitskapazititen wirkt eine Kraft von etwa 3N auf die
Probe.

die Wegénderung beim Anziehen der Spannschraube gemessen. Die Kapazitit wird
gleichzeitig auf der direkt angeschlossenen MeBbriicke beobachtet.

Abbildung zeigt einen Vergleich der direkt gemessenen Léngendnderung mit der
aus der Kapazitat berechneten. Die direkt gemessenen Liangen stimmen gut mit den
flir Cihax = 100 pF berechneten iiberein. Zwar mufl die Ortsauflosung der MeBuhr im
Vergleich zu den spéter zu messenden Langendnderungen als sehr grob beurteilt wer-
den, das Experiment zeigt aber, dafl die Langeninderung auf ca. 1% korrekt ist. Die
Maximalkapazitdt kann ndherungsweise iiberpriift werden, indem die Spannschraube
vorsichtig solange angezogen wird, bis sich ein Kurzschlufl einstellt, und die hochste
davor erreichte Kapazitéit notiert wird. Dieses Verfahren ist in gewisser Hinsicht will-
kiirlich, da der Plattenabstand nur mit begrenzter Genauigkeit variiert werden kann,
fiir die Messung von Ch,.x aber ein infinitesimaler minimaler Plattenabstand eingestellt
werden muf}. Es zeigt sich aber zumindest, dal C,ax = 100 pF einen verniinftigen Wert
darstellt. Im Interesse der Reproduzierbarkeit werden deshalb alle Auswertungen mit
diesem Wert durchgefiihrt, auch wenn die experimentell ermittelte Kurzschlulkapazi-
tat im Einzelfall leicht abweicht.

Der Funktionstest zeigt, dafl die spéter vorgenommenen Messungen nicht nur hoch-
préizise sind in dem Sinne, daf} kleine Léngendnderungen aufgelést werden konnen,
sondern auch auf mindestens 2% genau.

3.2.4 Druck auf die Probe

Eine nicht zu vernachléissigende Konsequenz der oben beschriebenen Konstruktion des
Dilatometers besteht in der Kraft, welche die Blattfedern notwendigerweise auf die
eingebaute Probe ausiiben. Um die Grofle dieser Kraft abzuschétzen, wird zunéchst
die Mefizelle mit verschiedenen Gewichten bis 100 g belastet, um so, wie in Abbil-
dung (links) gezeigt, die Federkonstante D der Blattfedern zu bestimmen. Da der
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Abbildung 3.5: Leermessung der thermischen Ausdehnung (links) und Magnetostriktion
(rechts) fiir das gedreht (AL L B) eingebaute Dilatometer. Beide Hintergriinde sind
ca. 1-2 Groflenordnungen kleiner als die spiter gemessenen Effekte und werden bei der Da-
tenanalyse abgezogen.

Elastizitdtsmodul von Kupferlegierungen sich zu tiefen Temperaturen hin nur schwach
dndert |Cop; RM67], kann der erhaltene Wert von D = 13438 Nm~! auch fiir den
spateren Betrieb im Kryostaten angenommen werden.

Damit 148t sich nun der in Abbildung (rechts) aufgetragene Zusammenhang
zwischen Kapazitdt und Kraft bzw. Plattenabstand d bestimmen. Im unbelasteten Zu-
stand ist d &~ 265 pm. Um eine Arbeitskapazitit Cy zwischen 20 pF und 35pF und
damit eine hinreichende Empfindlichkeit zu erreichen, mufl d bis auf etwa 40 pm ver-
ringert werden. Da nun C' empfindlich von d abhéngt, ist die letztlich anliegende Kraft
vom konkret gewdhlten Cy nahezu unabhéngig. Sie ist vielmehr eine Funktion der
Federkonstante und des anfénglichen Plattenabstands. Wie in Abbildung (rechts)
ersichtlich, ist im Experiment also mit einer auf die Probe wirkenden Kraft von knapp
3N zu rechnen.

3.2.5 Messung des Hintergrunds

Im verwendeten Dilatometer kommen fiir den Rahmen und die Bauteile im Bereich
der Probe unterschiedliche Werkstoffe zum Einsatz, so dafl zu erwarten ist, daf§ Hinter-
grundeffekte nicht vollstdndig kompensiert werden. Daher wurden Leermessungen von
thermischer Ausdehnung und Magnetostriktion in den spéter betrachteten Temperatur-
und Feldbereichen durchgefiihrt. Das Dilatometer wurde dazu um 90 Grad gedreht in
der auch fur die spateren Messungen verwendeten Konfiguration AL 1 B eingebaut.
Aufler einer Probe wurden alle in Abbildung gezeigten Bauteile mitgemessen.

Die thermische Ausdehnung des leeren Dilatometers ist in Abbildung [3.5| (links)
einmal fiir das Nullfeld und zusétzlich fiir die im Fall von Sr3Ru,0O, relevanten Ma-
gnetfelder von 7-8,5T aufgetragen. Die Langendnderung unterscheidet sich zwischen
0T und 7T deutlich, variiert aber zwischen 7 und 8,5T fast nicht. Auflerdem ist dort
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AL nadherungsweise linear in T'; in Ermangelung eines konkreten Modells wird deshalb
eine Gerade angepaft. Mit einer Steigung von ca. 1-10~% cmK ™ ist der Hintergrundef-
fekt eine bis zwei Groflenordnungen kleiner als die in dieser Arbeit vermessenen Effekte,
vgl. Abschnitt

Wie in Abschnitt besprochen, erwartet man fiir ein einfaches Metall eine qua-
dratische Magnetostriktion. Abbildung (rechts) zeigt, dafl sich AL(B) in der Tat
gut durch ein Potenzgesetz mit einem Exponenten nahe 2 beschreiben 1a8t. Im Bereich
um 8 T liegt dieser Hintergrundeffekt bei ca. 0,1-10~%cmT~! und damit ebenfalls eine
bis zwei Gréflenordnungen unter der typischen Magnetostriktion von SrgRuyO;.

Aus den Kurvenanpassungen ergeben sich die Hintergriinde als:

ALFS(T) =81-10cm - T [K]
ALYS(B)=6,5-10"%cm - (B[T])*8 (3.6)

Sie sind bei allen in dieser Arbeit gezeigten Daten abgezogen.

3.3 Numerische Differentiation

In dieser Arbeit sind Groflen von Interesse, die die Ableitung einer gemessenen Grofie
darstellen. Beispiele hierfiir sind die thermische Ausdehnung «, die Magnetostriktion A
oder auch die spezifische Wéarme c. Die experimentell bestimmte Mefigrofie y(x) (also
z.B. AL(T)) liegt dabei in Form von Wertepaaren (x;,y;) vor.* Es stellt sich nun die
Aufgabe, aus diesen MeBwerten auf numerischem Wege die Ableitung dy(z)/dz zu
bestimmen.

Das einfachste Verfahren hierfiir ist die Berechnung des Differenzenquotienten (y; —
Yi—1)/(z; —x;—1). Reale Mefidaten sind allerdings immer mit einem gewissen Rauschen
behaftet, welches lokal einen sehr starken Einflul auf den Differenzenquotienten hat
und die Methode deshalb ungeeignet macht. Es ist also ein Verfahren gesucht, wel-
ches die lokale Ableitung moglichst exakt bestimmt und gleichzeitig unempfindlich
gegeniiber Rauschen ist.

Ist die Funktion y(z) analytisch bekannt, so ist eine Anpassung nach der Methode der
kleinsten Fehlerquadrate ein geeignetes Verfahren. Fiir die in dieser Arbeit diskutierten
Daten gibt es allerdings i. A. kein theoretisches Modell des Kurvenverlaufs. Deshalb
kommen hier zwei andere Verfahren zum Einsatz.

Lokale Bestimmung der Steigung auf einem Intervall mittels linearer Regression.
Die lokale Steigung dy(x)/dz|,_,, ergibt sich hierbei durch lineare Regression iiber
die Menge M = {(x;,y:)|zi € [xo — /2,20 + [/2]}, also die Datenpunkte, die in einem
bei xg zentrierten Intervall der Lange [ liegen. Abbildung zeigt dies fiir eine ver-
rauschte Sinusfunktion. Das Verfahren soll also eine Kosinusfunktion méglichst gut re-
produzieren, wobei die Intervalllinge [ so grof3 gewahlt werden muf}, daf die errechnete

4Die z; seien oBdA monoton, also x; > x; V¢ > j.
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Abbildung 3.6: Numerische Differentiation von rauschbehafteten Mefldaten. Simulierte Da-
ten y; = sin(x;) + ;. Das Rauschen r ist eine normalverteilte Zufallsvariable mit o = 0,2.
Farbige Kurven: Bestimmung der Ableitung durch lokale lineare Regression {iber verschiedene
Intervalle.

Ableitung hinreichend glatt erscheint. In diesem Beispiel zeigt die Kurve fiir [ = 1,0 ein
deutliches Rauschen, was sich durch ein grofieres Glattungsintervall [ = 2,0 verbessern
1a8t. Nun zeigt sich aber, dafl die extremalen Werte dy/dz = 1, —1 nicht mehr erreicht
werden: die Extrema der Ableitung werden durch die Glattung ausgeschmiert.

Anpassung eines kubischen Splines Eine alternative Methode besteht in der An-
passung eines kubischen Splines an die Mefldaten. Dazu wird der Definitionsbereich
in n Intervalle aufgeteilt, auf denen die Funktion stiickweise durch Polynome dritten
Grades beschrieben wird. Die Anschlufibedingungen an den Knotenpunkten werden
so gewdhlt, dal Funktionswert sowie erste und zweite Ableitung iibereinstimmen. Die
entstehende Funktion ist dadurch zweimal stetig differenzierbar. Diese Eigenschaft 148t
sich ausnutzen, um eine glatte Ableitung der durch einen Spline beschriebenen Mefida-
ten zu erhalten. Fiir eine vertiefte Diskussion sei auf das Lehrbuch [Boo78] verwiesen.

Es existieren Algorithmen, die zu einer gegebenen Datenmenge automatisch einen
Gléattungsspline spl(z) erzeugen. Hier wird eine in |[Nag] beschriebene Funktion der
NUMERICAL APPLICATIONS GROUP verwendet. Der Algorithmus wéhlt die Knoten
des Splines so, daf} die die Grofe

0? 1
> llspl(en) il +5 | H M

minimal wird. Der erste Term beschreibt dabei die Abweichung des Splines von den

‘ dz (3.7)
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Abbildung 3.7: Numerische Differentiation von rauschbehafteten Mefldaten wie in Abbil-
dung Farbige Kurven: Ableitung des mit unterschiedlichen Glattungsparametern s ange-
pafiten Splines.

Datenpunkten. Der zweite, mit dem Glattungsfaktor s gewichtete Term ist ein Maf
fir die Krimmung der Kurve. Fiir kleine s liegt also der Spline sehr nahe an den
Datenpunkten,® was insbesondere in der Ableitung zu unerwiinschten Oszillationen
fiihren kann. Ein grofles s bevorzugt dagegen eine moglichst glatte Kurve, die aber
moglicherweise stark von den Daten abweicht, so dafl Details verloren gehen kénnen.
Der Parameter s muf also empirisch so gewahlt werden, daf sich ein guter Kompromif3
zwischen Datentreue und Gléttung ergibt.

Abbildung [3.7] demonstriert wiederum die Ableitung einer verrauschten Sinusfunkti-
on: Der Glittungsfaktor wird empirisch solange erhéht, bis keine unerwiinschten Uber-
schwinger mehr auftreten. Die beste Anpassung ergibt sich hier fiir s = 54.

Vergleich Eine Betrachtung der roten Kurven in den Abbildungen und zeigt,
dafl der Glattungsspline die wahre Ableitung etwas besser approximiert und dabei
konstruktionsbedingt glatt ist, wihrend die aus der Intervallableitung erhaltenen Daten
besonders im Bereich der Extrema stirker abweichen und zusétzlich ein Rauschen
aufweisen. Fur die Auswahl des zu verwendenden Verfahrens sind aber noch weitere
Aspekte wesentlich:

Bei der Intervallableitung handelt es sich um eine lokale Methode: Die Ableitung
dy(x)/dx|,_,, ist nur von den Datenpunkten in unmittelbarer Umgebung von g
abhingig. Der Spline ist dagegen das Ergebnis einer globalen Optimierung, die das

5Fiir s = 0 erhilt man einen interpolierenden Spline, der durch alle Datenpunkte verlauft.
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Maf minimiert. Deshalb ist der Wert der Ableitung an einer gegebenen Stel-
le letztlich eine Funktion aller Datenpunkte. Fehler an weiter entfernten Stellen der
Kurve kénnen also die lokale Ableitung verfdlschen. Weiterhin ist das Rauschen in
der Intervallableitung auch ein Maf fiir die Qualitdt der Ausgangsdaten, wiahrend der
glatte Spline hieriiber keine Riickschliisse ermoglicht.

In dieser Arbeit wird deshalb im folgenden stets die Methode der Intervallableitung
eingesetzt.

35






Kapitel

Der itinerante Metamagnet Sr3Ru,0-

Das System Sr3Ru,O; hat in den letzten 10 Jahren eine betrachtliche Aufmerksamkeit
in der experimentellen und theoretischen Festkorperphysik erhalten. In unmittelbarer
Nahe eines quantenkritischen Endpunkts bei ca. 8 T bildet sich in Sr3Ru,0O- eine ,ne-
matische Phase“ mit anisotropen elektronischen Transporteigenschaften, deren genaue
Natur allerdings noch nicht abschliefflend geklért ist. Im folgenden wird der bisherige
Stand der Forschung zusammengefaflt.

4.1 Kiristallstruktur und elektronische Eigenschaften

Bei SrsRu,0; handelt es sich um ein Mitglied der Ruddlesden-Popper(RP)-Serie der
Form Sry,+1Ru,O03,,+1, wobei der Parameter n die Zahl der aufeinanderfolgenden RuO-
Ebenen und damit eine effektive Dimensionalitédt beschreibt. Fiir unterschiedliche Wer-
te von n weist die Serie weitere interessante Vertreter auf. Wahrend das Perowskit
SrRuO4 (n = o0) ein dreidimensionaler Ferromagnet mit einer Curietemperatur von
160K ist |All96], handelt es sich beim doppellagigen SroRuO, um ein quasi zweidi-
mensionales Metall, in dem bei T, ~ 1,3 K unkonventionelle Supraleitung einsetzt (vgl.
den Ubersichtsartikel [MMO3]). Im Gegensatz zu anderen unkonventionellen Supralei-
tern findet hier Spin-Triplett-Paarung statt, d. h. zwei Elektronen mit parallelem Spin
bilden ein Cooperpaar mit S = 1. Der Ordnungsparameter hat p-Wellen-Symmetrie
und die Supraleitung tritt (im Gegensatz zu den Hochtemperatursupraleitern) bereits
im undotierten System auf. Solche Ergebnisse motivierten die Suche nach weiteren
interessanten Materialien in der RP-Serie.

Perowskite besitzen i. A. eine tetragonale Struktur mit der Raumgruppe I4mm; in
SrsRu, O, fithrt allerdings eine durch den verhéltnismaflig grofien Ionenradius von Ru
hervorgerufene Druckspannung zu einer kooperative Rotation der RuO-Oktaeder um
etwa 7°, welche, wie in Abbildung gezeigt, die Symmetrie zu der der orthorhombi-
schen Raumgruppe Bbcb erniedrigt [Sha00a]. In der ab-Ebene ergibt sich dadurch eine
um den Faktor /2 vergroBerte Einheitszelle mit den Gitterkonstanten a ~ b ~ 5,501&
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4 Der itinerante Metamagnet SrsRu,0;

Abbildung 4.1: Kristallstruktur von Sr3Ru,0,. Jeweils zwei aufeinanderfolgende Lagen von
RuO sind durch isolierende Lagen von SrO voneinander getrennt. Durch kooperative Rotati-
on der RuO-Oktaeder um 7° vergrofert sich die tetragonale Einheitszelle (a und c) zu einer
orthorhombischen (b und d). Visualisiert mit VESTA [MI08].

und ¢ &~ 20,721& bei Raumtemperatur . Obwohl die Gitterparameter a und b
praktisch gleich sind, gibt es in der Ebene keine vierfache Rotationssymmetrie mehr.
Die Kristallstruktur wird deshalb auch als pseudotetragonal bezeichnet. In dieser Ar-
beit beziehen sich kristallographische Achsen (a, b, ¢) stets auf das genannte pseudote-
tragonale System.

Die elektronische Struktur von SrsRu,O ist relativ kompliziert, da viele Bénder
das Ferminiveau schneiden. In einer Tight-Binding-Néherung 148t sich die Fermiflache
allerdings mit heuristischen Argumenten konstruieren [Merl0|], wobei die Béander aus
den to4-Orbitalen der Ru-4d-Elektronen hervorgehen. Die d,.- bzw. d,.-Bénder haben
quasi-eindimensionalen Charakter, da der orbitale Uberlapp jeweils nur ein Hiipfen
in der z- bzw. y-Richtung ermdglicht und der Transport in z-Richtung durch die Sr-
Lagen unterbunden wird. Das d,,-Band ist dagegen zweidimensional. Durch die Dop-
pellagenaufspaltung findet man jedes dieser Bénder zweimal. Die Vergréflerung der
Einheitszelle durch die Oktaederrotation fiihrt zu einer entsprechend kleineren Bril-
louinzone und im reduzierten Zonenschema kommt es zu einer Riickprojektion in die
erste Brillouinzone.

Dort, wo sich verschiedene Bénder schneiden, bilden sich durch Hybridisierung Ener-
gieliicken aus und es entsteht eine komplexe Fermifliche mit mehreren Teilflachen.
Mittels winkelaufgeloster Photoemissionsspektroskopie (angle-resolved photoemission
spectroscopy, ARPES) 14t sich diese mit hoher Genauigkeit vermessen. Mit dieser
Methode erhielten TAMAI et al. die in Abbildung wiedergegebene Band-
struktur, die eine gute Ubereinstimmung mit Bandstrukturrechnungen aufweist. Ein
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Abbildung 4.2: Die Fermifliche von Sr;Ru, 0, extrahiert
aus ARPES-Messungen [Tam08]. Die Brillouinzone halbiert
sich durch die Oktaederrotation auf die Fliche der inneren
Raute.

Vergleich mit diesen Rechnungen ermoglicht aulerdem die Zuordnung der Fermiteil-
flichen zu den atomaren Orbitalen.

ARPES-Messungen geben auch Hinweise auf die Existenz einer scharfen Spitze in der
Zustandsdichte. Diese van-Hove-Singularitéat liegt ca. 3,5 eV unter der Fermikante beim
X-Punkt in der Nédhe der vo-Fermiteilfliche und spielt wahrscheinlich eine wichtige
Rolle fiir den weiter unten diskutierten Metamagnetismus.

Im gesamten Bereich unterhalb von Raumtemperatur ist das Transportverhalten me-
tallisch, wobei der spezifische Widerstand ¢ in Richtung der c-Achse um einen Faktor
40 bis 300 grofler ist als parallel zu den RuO-Ebenen. Dies spiegelt den stark zweidi-
mensionalen Charakter des Systems wider, der bereits in der obigen Diskussion von
Kristallstruktur und Fermiflichen deutlich wurde. Fiir tiefe Temperaturen verhélt sich
der spezifische Widerstand wie o = gg + AT?, was SrsRu, 0, als eine Fermifliissigkeit
ausweist [lke00]. Der Sommerfeldkoeffizient v ist mit 110 mJ/(mol RuK?) gegeniiber
anderen System leicht erhoht, die effektiven Massen der Ladungstrager [Mer09] liegen
im Bereich von m* = 5..20me. Dies klassifiziert SrqRu,0, noch nicht als Schweres-
Fermionen-, aber doch als ein starkkorreliertes Elektronensystem. Suszeptibilitdtsmes-
sungen [Ike00] zeigen ein paramagnetisches Curie-Weiss-Verhalten ohne spontane ma-
gnetische Ordnung, doch ist x im Grundzustand stark austauschverstirkt. Zusam-
men mit einem Wilsonverhaltnis von etwa 10 deutet dies auf eine Nahe zu einer
ferromagnetischen Instabilitdt hin. In der Tat 18t sich durch einen verhaltnisméfig
geringen uniaxialen Druck in der c-Richtung von etwa 4 kbar Ferromagnetismus indu-
zieren [YPMO6].

4.2 Metamagnetismus und Quantenkritikalitat

In itineranten Ferromagneten kommt es unter Einflufl der Austauschwechselwirkung
zu einer spontanen Magnetisierung der Leitungselektronen. Eine erhoéhte kinetische
Energie des Gesamtsystems wird dabei durch eine Absenkung der Coulombenergie
iiberkompensiert. Bedingung fiir das Auftreten einer solchen spontanen Spinaufspal-
tung ist das bekannte Stoner-Kriterium |[Blu01]:

UD(ep) > 1 (4.1)
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Dabei ist U ein Maf fur die Stdrke der Austauschwechselwirkung und D(ep) die Zu-
standsdichte bei der Fermienergie. In den klassischen Bandferromagneten Co, Fe und
Ni liegt ep in einem schmalen 3d-Band, wodurch Gleichung erfiillt wird.

Weiterhin gibt es nun Félle, in denen die Fermienergie zu weit von einer Singularitit
in der Zustandsdichte entfernt ist, um dem Stonerkriterium zu geniigen. Im Nullfeld ist
das System damit paramagnetisch. Wie in Abbildung dargestellt, kann ein dufleres
Magnetfeld aber das chemische Potential so verschieben, dafi die Singularitidt wieder
in der Nahe der Fermikante zu liegen kommt und damit fiir den Stonermechanismus
zuginglich wird.! Zusitzlich zum linearen paramagnetischen Verhalten der Magnetisie-
rung kommt es zu einer stirkeren, spontanen Magnetisierungszunahme. Dieser Effekt
wird als Metamagnetismus bezeichnet.

In SryRu,0O- treten metamagnetische Ubergiinge sowohl fiir Felder in der als auch
senkrecht zur ab-Ebene auf. Fiir B || ab betragt das metamagnetische kritische Feld
B etwa 5,5 T, fir B || ¢ findet man BI"™ ~ 7,8 T [Per01]. Messungen der komplexen
magnetischen Wechselfeldsuszeptibilitit y zeigen unterhalb einer kritischen Tempera-
tur T* einen nichtverschwindenden Imaginérteil und damit Hystereseeffekte |Gri03],
was auf einen Ubergang erster Ordnung hindeutet. In der B-T-Ebene findet man ei-
ne Linie von Ubergingen erster Ordnung, die in einem kritischen Endpunkt (7*,H*)
endet. Wird nun das Magnetfeld kontinuierlich aus der ab-Ebene in Richtung der c-
Achse verkippt, so wird eine Erhéhung von B™ beobachtet, einhergehend mit einer
Abnahme der kritischen Temperatur 7%. Fir © = <(B,ab) — 90° geht T* schliefilich
gegen 0, vgl. Abbildung In der (T',0)-Ebene erhélt man so eine Linie von kritischen
Endpunkten, die fiir © — 90° zu T' = 0 unterdriickt wird. Aufgrund dieser Situation
spricht man auch von einem quantenkritischen Endpunkt (QKEP).

Dieses Bild wird weiter unterstiitzt durch Untersuchungen der Transporteigenschaf-
ten im Bereich um den QKEP. Wéahrend die Temperaturabhéingigkeit des spezifischen
Widerstands 0 = g9 + AT im Nullfeld mit @« = 2 FF-Verhalten aufweist, beob-
achtet man in einem charakteristischen , Trichter” iiber dem QKEP einen anomalen
Exponenten von a < 2, vgl. Abbildung Auflerdem treten bei Anndherung an den
QKEP Divergenzen sowohl im Koeffizienten A [Gri0l] als auch in der spezifischen
Wirme |Per01] auf.

Ein quantenkritischer Punkt im herkémmlichen Sinne entsteht aus der Unterdriickung
eines Ubergangs zweiter Ordnung (siehe Abschnitt und trennt daher im Phasen-
diagramm zwei Bereiche unterschiedlicher Symmetrie, bspw. einen Antiferromagneten
von einem Paramagneten. Im hier vorliegenden Fall entsteht der QKEP dagegen aus
der Unterdriickung einer Linie von kritischen Endpunkten und trennt zwei Grund-
zustande, die sich lediglich durch den Grad der Spinpolarisation unterscheiden. Der
QKEP ist deshalb von einem Bereich konstanter Symmetrie umgeben. Die experimen-
tellen Ergebnisse zeigen also, daf3 eine spontane Symmetriebrechung keine notwendige
Bedingung fiir das Auftreten von quantenkritischem Verhalten ist. Den Kontrollpara-

'Die Zeemanenergie —up B ist im Vergleich zu typischen Fermienergien und Bandbreiten von einigen
eV gering; us = 9-1072* J/T ~ 0,1 meV/T. Er muB deshalb sehr nahe an der Singularitit liegen.
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Abbildung 4.3: Tllustration zum Metamagnetismus: In a) liegt die Fermienergie in der Nahe
einer van-Hove-Singularitit und das Stoner-Kriterium Gl. ist erfiillt. Es bildet sich eine
spontane Magnetisierung wie in b) aus. Dies ist der Fall eines Ferromagneten. Im Fall ¢) ist
das Stoner-Kriterium gerade nicht erfiillt. Wird aber wie in d) zusétzlich ein duleres meta-
magnetisches kritisches Magnetfeld H*™ angelegt, so verschiebt die Zeeman-Aufspaltung die
Fermienergie (zumindest fiir ein Subband) wieder in die Ndhe der Singularitdt. Wie in e) ge-
zeigt, kommt es nun zu einer spontanen Zunahme der Magnetisierung bei H = HI™. Die
typische Magnetisierungskurve M (H) des Metamagneten ist in f) gezeigt.
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Abbildung 4.4: Durch Verkippen des Magnet-  Abbildung 4.5: Exponent der Tempe-
felds aus der ab-Ebene in die c-Richtung wird  raturabhéngigkeit des spezifischen Wider-
die kritische Temperatur 7%, die den End- stands ¢ = go + AT® von SrsRu,0O,
punkt (schwarz) einer Linie von metamagneti-  fiir Felder in der ab-Ebene. In einem
schen Ubergéingen erster Ordnung (griine Fli-  trichterférmigen Bereich iiber dem QKEP
che) darstellt, zu T = 0 unterdriickt. Der Win-  tritt NFF-Verhalten mit a < 2 auf.
kel © = 4 (B,ab) fungiert als Kontrollparameter,  Aus .

der das System fiir © = 90° auf den quantenkri-

tischen Endpunkt einstellt. Aus \\

meter ist durch den Winkel © gegeben.

4.3 Magnetoelastische Kopplung und thermische Ausdehnung

Messungen der Magnetostriktion A ergeben eine Signatur, die in hohem
MaBe derjenigen der magnetischen Suszeptibilitdt y = dM/dH &hnelt. Insbesondere
lassen sich die metamagnetischen Uberginge im Bereich um 8 T sehr deutlich beob-
achten, was auf eine starke Kopplung der magnetischen Freiheitsgrade an das Gitter
hindeutet. A mifit nach Gleichung die Ableitung der Magnetisierung nach dem
Druck p, wihrend x diejenige nach dem Magnetfeld darstellt. Die starke Ahnlichkeit
der zwei Groflen deutet also darauf hin, dafl Ableitungen der freien Energie nach p und
H dieselbe thermodynamische Information abbilden. Es bietet sich deshalb an, auch
Grofien wie o und A auf quantenkritische Effekte zu untersuchen.

GEGENWART et al. haben die thermische Ausdehnung in c-Richtung ge-
messen und dabei das in Abbildung (links) gezeigte Verhalten gefunden. Fiir tiefe
Temperaturen zeigt sich FF-Verhalten mit o oc T’y wihrend « im quantenkritischen Be-
reich ein Maximum annimmt und danach wieder fallt. Mit Anndherung an das kritische
Feld wird dieses Maximum schérfer und wandert zu niedrigeren Temperaturen. Beim
kritischen Feld durchlduft  einen Vorzeichenwechsel und wird fiir H > H. negativ.

Unter der Annahme, dafl der Druck nur iiber die Kopplung an das metamagnetische
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Abbildung 4.6: (links) Die thermische Ausdehnung von SrqRu,O; wechselt am QKEP das
Vorzeichen, weil die Entropie dort ein Maximum durchléuft. (rechts) Die Theorie eines metama-
gnetischen QKEPs liefert drei charakteristische Bereiche fiir v (hier ist d = 2). Aus [Geg06b].

kritische Feld H. in die freie Energie eingeht?, wird o mit Gleichung (2.10)) zu

SL(2Sy _L(3sy om
V\op)r V\OH)p Op

und mifit damit die Ableitung der Entropie nach dem Kontrollparameter. Die kriti-
schen Fluktuationen erh6hen auch bei endlichen Temperaturen die Entropie, die des-
halb beim kritischen Feld H = H. ein Maximum annimmt. Der Vorzeichenwechsel
der thermischen Ausdehnung kann also qualitativ verstanden werden [GRO5|. Die ge-
naue Form von « ist konsistent mit den Vorhersagen der Hertz-Millis-Theorie eines
zweidimensionalen metamagnetischen QKEPs mit longitudinalen Fluktuationen der
Magnetisierung beim kritischen Feld [Mil02]. Man unterscheidet die drei im Inset zu
Abbildung (rechts) gezeigten Bereiche: Im Bereich I gilt o o< T, wéhrend es in Be-
reich II zu Abweichungen von diesem Fermifliissigkeitsverhalten kommt. Der Ubergang
in den quantenkritischen Bereich III wird gerade vom Maximum in « markiert. Im Pha-
sendiagramm beschreiben die Orte der Maxima von « den charakteristischen ,, Trichter
iiber dem QKP. Die Theorie macht weiterhin Vorhersagen beziiglich des Skalenverhal-
tens: Danach skaliert z. B. wie in Abbildung (rechts) gezeigt, die Temperatur, bei
der a sein Maximum annimmt, wie h%/3. In einer geeigneten Skalenauftragung wird
dementsprechend ein Kollaps der bei verschiedenen Magnetfeldern gemessenen Daten
beobachtet |Geg06b|. Bemerkenswerterweise ist der kritische Beitrag so stark, dafl er
die thermische Ausdehnung fast vollstdndig dominiert, so daf fiir die Analyse keinerlei
Hintergrund angenommen bzw. abgezogen werden mufte.

(4.2)

2Das heiBit anschaulich, daB H und p als Kontrollparameter der Quantenkritikalitit dquivalent sind.
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Abbildung 4.7: Nahe des QKEPs beobach-
tet man in sehr reinen Proben einen Bereich
mit stark erhéhtem, temperaturunabhingi-
gen Restwiderstand. Aus |Gri04].
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Abbildung 4.8: Anomalien in verschiede-
nen Mef3groflen deuten iibereinstimmend auf
die Existenz einer wohldefinierten Phase hin.
Unterhalb der roten Pfeile sind die Ubergiinge

erster Ordnung. Aus |Gri04].

4.4 Nematische Phase

Die Proben, an denen die ersten Untersuchungen zu Sr;Ru,O-, durchgefiihrt wurden,
besaflen mit einem Restwiderstand von g9 = 3 uflcm bereits eine recht hohe Qua-
litdt [Per01} |Gri03; |Gri0l]. Erst mit einer weiteren Optimierung der Probenqualitét
auf g9 = 0,4 uQem zeigte sich ein grundsétzlich neues Verhalten |Gri04]. Wéhrend
abseits des QKEPs die Probeneigenschaften im Wesentlichen unabhéngig von der Pro-
benreinheit waren, wurde in den sehr sauberen Proben fir B || ¢ in der Néhe des
metamagnetischen Ubergangs bei 7,8 T ein Bereich mit stark erhthtem und tempera-
turunabhéngigen Restwiderstand beobachtet, vgl. Abbildung[4.7] Fiihrt man die Daten
aus verschiedenen Mefigroflen zusammen, so zeigt sich fiir T' < 1 K eine wohldefinierte
Phase, s. Abbildung Sie ist bei tiefen Temperaturen durch zwei metamagnetische
Ubergiinge erster Ordnung begrenzt, welche sich z. B. durch einen nichtverschwinden-
den Imagindrteil der magnetischen Suszeptibilitdt duBlern. Zu hoéheren Temperaturen
hin sind sie durch eine Linie verbunden, die wahrscheinlich einem Ubergang zweiter
Ordnung entspricht.

In weiteren Experimenten [Bor07] wurde das Magnetfeld nun um verschiedene Win-
kel aus der c¢-Richtung verkippt, so daf} es eine Komponente in der ab-Ebene besitzt.
In Anlehnung an die englischsprachige Literatur soll diese im folgenden kurz mit ,,In-
Plane-Komponente® oder Hjy_plane bezeichnet werden. Der spezifische Widerstand fiir
eine Temperatur von 100 mK und einen Kippwinkel von 13° ist in Abbildung fiir
zwei unterschiedliche Konfigurationen gezeigt. Dabei wird g mit dem Stromfluf paral-
lel zur In-Plane-Komponente des Magnetfelds gemessen, und fiir o, gilt entsprechend
I | Hiyplane- Wihrend g (schwarze Kurve) nach wie vor den aus Abbildung [4.7
bekannten erhohten Restwiderstand aufweist, ist diese Anomalie in o (rote Kurve)
unterdriickt.
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Nach diesem experimentellen Befund kann von einer ,,leichten* bzw. ,,schweren Ach-
se“ fiir den Transport gesprochen werden, und zwar existiert eine

o leichte Achse fiir I 1 Hijy plane und eine
o schwere Achse fiir I || Hin-plane-

Je nach der Richtung, in die das Feld verkippt wird, kann die leichte Achse parallel
zur a- oder b-Richtung des Kristalls gelegt werden, beliebige Richtungen (z.B. 45°)
sind allerdings nicht moglich. Fiir groflere Kippwinkel verschwindet die Widerstands-
anomalie schnell. Neutronenstreuexperimente zeigen oberhalb einer Auflésungsgrenze
von 4 - 1075 A keinen Unterschied der Gitterparameter a und b. Offenbar bleibt al-
so die zugrundeliegende Symmetrie des Gitters erhalten, wéhrend der elektronische
Transport eine Anisotropie aufweist. BORZI ET AL. [Bor(7] sprachen deshalb von ei-
ner elektronischen nematischen Phase.® Als phanomenologischen Ordnungsparameter
fiihrten sie die relative Differenz des spezifischen Widerstands

(o) —o1)/(e) +01) (4.3)

ein. Dieser Ordnungsparameter wird fiir 77 — 0 maximal und geht fir 7" — T, konti-
nuierlich gegen Null.

4.4.1 Domanenmodell

Da beim Eintritt in die nematische Phase keine wesentliche Anderung des Hallkoeffi-
zienten stattfindet |Gri04], fillt eine Anderung der Ladungstrigerkonzentration (z.B.
durch Lokalisierung von Ladungstriagern) als Erklarung fiir den erhéhten Restwider-
stand aus. Dieser mufl vielmehr in einem itineranten Szenario beschrieben werden,
wobei er durch elastische Streuung hervorgerufen wird.

GRIGERA et al. |Gri04] postulierten eine spontane symmetriebrechende Verzerrung
der Fermifliche. Diese Verzerrung hétte dabei zwei um 90° gegeneinander gedreh-
te Moglichkeiten, sich relativ zum Gitter auszurichten, so dafl sich Doménen bilden

3Vgl. zum Begriff der Nematizitit den Abschnitt weiter unten.
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konnten. Der erhohte Wert von gg liele sich dann durch Streuung an den Grenzen zwi-
schen diesen Doménen erklaren. Géibe es weiterhin einen Mechanismus, durch den das
In-Plane-Feld die Doménen ausrichten konnte, so liele sich aulerdem das Auftreten
einer leichten Richtung verstehen, in der die anomale Streuung unterdriickt wird. Fiir
groflere Kippwinkel, bei denen die Anisotropie verschwindet, gibt es zwei mogliche Me-
chanismen: Entweder verschwindet die nematische Ordnung ganz, oder die Doménen
sind vollstdndig ausgerichtet, so dafl nur noch ein Typ von Doméne existiert, also auch
keine Domédnenwande und damit keine Streuung mehr vorhanden sind.

Ein Szenario mit Doménenbildung wird unterstiitzt durch Messungen des de-Haas-
van-Alphen(dHvA)-Effektes. MERCURE et al. [Mer09; Mer10] finden innerhalb der ne-
matischen Phase zwei dHvA-Frequenzen, die mit den 8- und a1-Orbits identifiziert wer-
den koénnen. Da die Temperaturabhéngigkeit ihrer Amplituden der Lifshitz-Kosevitch-
Theorie gehorcht, ist es wahrscheinlich, dafl die dHvA-Oszillationen von Landauschen
Quasiteilchen stammen. Innerhalb der Phase findet man also Fermifliissigkeitsverhal-
ten. Das Verhéltnis der Amplituden unterschiedlicher Orbits aufierhalb der Phase ist
durch den Dingle-Faktor Rp = exp(—mnhkp/elB) gegeben, welcher die magnetfeldab-
hingige Dampfung der Oszillationen durch Streuung an homogen verteilten Storstel-
len beschreibt. Elektronen auf groferen Orbits (mit grofierem Fermiwellenvektor kp)
miissen pro Umlauf eine gréfere Strecke zuriicklegen, so dafl die Zyklotronresonanz-
bedingung mit groflerer Wahrscheinlichkeit durch Streuung verletzt wird. Die aus der
Dingle-Analyse extrahierte mittlere freie Wegldnge [ = 135 nm ist konsistent mit dem
aus dem Restwiderstand erhaltenen Wert. Innerhalb der Phase folgt die Démpfung
aber nicht mehr dem erwarteten Verlauf: vielmehr werden Oszillationen mit groflem
Fermiflichenquerschnitt, also einer grolen Bahnfliche im Realraum, {iberproportional,
d. h. noch stérker, als es nach dem Dinglefaktor zu erwarten wére, gedampft. Dies liefle
sich so erklaren, daf3 der dHvA-Effekt nur fiir Kreisbahnen, die vollstdndig innerhalb
einer Doméne liegen, beobachtet werden kann. Fiir gréflere Orbits wiirde die Oszilla-
tion durch Streuung an den Doménenwéinden zerstort. Unter dieser Annahme erhélt
man einen mittleren Doménendurchmesser von der Gréflenordnung 500 nm.

4.5 Spezifische Warme und Entropie

ROST et al. [Ros09] haben Experimente zum magnetokalorischen Effekt in SrqRu,O-
vorgenommen und das Verhalten von Entropie und spezifischer Warme im Phasendia-
gramm untersucht. Wahrend die seitlichen Phasengrenzlinien schon in fritheren Ar-
beiten als Phaseniibergidnge erster Ordnung klassifiziert wurden, konnte hier erstma-
lig auch fiir das ,,Dach“ eine deutliche thermodynamische Signatur gefunden werden.
Abbildung (links) zeigt einen deutlichen Sprung der spezifischen Wérme, was
mit einem Phasentibergang zweiter Ordnung konsistent ist. Auffallig ist allerdings die
Ubergangstemperatur von 1,2 K, die signifikant hoher liegt als die aus anderen Gréfien
bestimmte, vgl. Abbildung
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Abbildung 4.10: Spezifische Wérme von Sr3Ru,0, aus [Ros09]. Links: in der Nihe des Pha-
sendachs zeigt ¢(T) fir B = 7,9 T einen Sprung bei ca. 1,2 K. Rechts: Bei T' = 0,25 K lassen
sich Entropie und spezifische Wirme durch Ac(H) = AS(H) o< T - (H — H.)~! beschreiben.

Im Fermifliissigkeitsbereich bei tiefen Temperaturen gilt

c:vT:Tg—i = S:/ydevT—i—const.:c—l—const. , (4.4)
so dafl Entropie und spezifische Wiarme bis auf eine Konstante identisch sind. Wie
Abbildung (rechts) zeigt, steigen beide Grofien auf beiden Seiten des kritischen
Felds an und durchlaufen im kritischen Bereich ein Maximum. Ein Maximum der
Entropie beim kritischen Wert des Kontrollparameters ist eine zentrale Eigenschaft
eines Quantenphaseniibergangs, die auch zum in Abschnitt besprochenen Vorzei-
chenwechsel in der thermischen Ausdehnung fiihrt. Der Verlauf des kritischen An-
teils der spezifischen Wérme 148t sich fir H < H. durch eine Divergenz der Form
Ac/T o« [(H — H)/H:] '*%! anpassen. In [Ros10] wird gezeigt, da8 sich eine Diver-
genz der Form (H — H.)~! aus einer entsprechend konstruierten Bandstruktur mit
van-Hove-Singularitdten ableiten 148t.

Der beobachtete Exponent scheint im Widerspruch zur Hertz-Millis-Theorie, welche
die thermische Ausdehnung korrekt beschreibt, fiir die spezifische Wérme allerdings
¢  h™1/3 vorhersagt, vgl. Abschnitt Dabei ist allerdings zu beriicksichtigen, dafl
der kritische Anteil Ac/T auf einem verhéltnisméfig grofien Hintergrund analysiert
wird, der im Nullfeld bereits etwa 110mJ/molRuK? betrigt. Der quantenkritische
Beitrag dominiert nur sehr nahe am QKP, gerade dort wird er aber durch die Bildung
einer neuen Phase abgeschnitten. In der thermischen Ausdehnung {ibersteigt dagegen
der kritische Beitrag den Hintergrund um Groflenordnungen.

Die GroBe S/T zeigt fir H < H. ebenso eine Divergenz, welche allerdings im Be-
reich der nematischen Phase abgeschnitten wird. In einem einfachen qualitativen Bild
vermeidet das System damit eine unphysikalische Singularitéit der Entropie beim QKP
durch das Einnehmen eines neuen geordneten Zustands, in welchem die quantenkriti-
schen Fluktuationen unterdriickt sind. Dies ist ein weiterer Hinweis auf eine urséchliche
Verbindung zwischen Quantenkritikalitdt und der nematischen Phase [Ros09).

47



4 Der itinerante Metamagnet SrsRu,0;

Im Phasendiagramm in Abbildung [4.8] fallt auf, daf die Phasengrenzlinien bei tiefen
Temperaturen nach auflen geneigt sind. Fiir einen Phaseniibergang erster Ordnung ist
die Steigung der Koexistenzkurve B.(7T') iiber die Clausius-Clapeyron-Gleichung

dB.  S1— 55
dT M, — M,

(4.5)

mit den Unterschieden von Entropie und Magnetisierung verkniipft, wobei der Index 1
(2) jeweils die Phase bei tieferen (hoheren) Feldern bezeichnen soll. Da die Magnetisie-
rung bei den metamagnetischen Ubergéingen einen Sprung mit positivem Vorzeichen
macht, ist my — my > 0. Die Steigung der Phasengrenzlinie ist beim ersten Ubergang
negativ, so dafl So > S7, Entsprechendes gilt fiir den zweiten Ubergang. Damit folgt
aus ([4.5)), daB die nematische Phase eine hohere Entropie besitzt als ihre Umgebung.
Dies konnte auch experimentell verifiziert werden: ROST et al. [Ros09] finden in Mes-
sungen des magnetokalorischen Effekts (Gleichung ) einen Sprung der Entropie,
der quantitativ mit dem aus berechneten iibereinstimmt. Dies ist ein starker
Hinweis darauf, daf es sich beim metamagnetischen Ubergang tatsichlich um einen
Phaseniibergang erster Ordnung zwischen thermodynamischen Gleichgewichtsphasen
handelt.

Die erhohte Entropie ist ein duflerst iberraschendes Ergebnis, da bei Phaseniiber-
gidngen zweiter Ordnung die Tieftemperaturphase i. A. durch einen spontanen Sym-
metriebruch geordnet ist und damit eine niedrigere Entropie besitzt. Eine mogliche
Interpretation ist eine Erhéhung der Unordnung durch die oben besprochene Existenz
von Doménen unterschiedlicher Orientierung. Gegen eine solche Annahme spricht al-
lerdings die Grofle der Doménen, die bei einem mittleren Durchmesser von 500 nm in
der Ebene etwa 10* Einheitszellen enthalten sollten. Ihr Entropiebeitrag wire also ge-
geniiber dem der Ru-Atome einer einzigen Einheitszelle zu vernachléssigen. Moglicher-
weise spielen deshalb auch Fluktuationseffekte zwischen Doménen unterschiedlicher
Orientierung eine Rolle [Rag09].

4.6 Nematizitat

Nematizitéit bezeichnet einen Zustand, in dem die Rotationssymmetrie eines Systems
gebrochen wird, wiahrend die Translationssymmetrie erhalten bleibt. In der nemati-
schen Phase eines Fliissigkristalls beispielsweise sind die stdbchenférmigen Molekiile
beziiglich ihrer Orientierung geordnet (,Kristall“), bzgl. der Position jedoch ungeord-
net (,Flissigkeit®) [Set91]. Urséchlich fur die Physik des Gesamtsystems ist hier die
langliche Form der einzelnen Teilchen. In den letzten 10 Jahren gaben nun mehrere
Experimente Hinweise auf die Existenz von elektronischen nematischen Zustéinden in
unterschiedlichen Systemen [Fral0], darunter auch SrsRu,O-. Wie konnen aber punkt-
formige Elektronen einen nematischen Zustand einnehmen?

Ein Beispiel sind zweidimensionale Elektronengase (2DEG), wie sie z.B. in GaAs-
GaAlAs-Heterostrukturen realisiert werden kénnen. Diese Systeme sind bekannt fiir
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4.6 Nematizitat

das Auftreten des ganzzahligen und gebrochenzahligen Quantenhalleffekts [KDP&O;
TSG82] bei tiefen Temperaturen und hohen Magnetfeldern. Im Léngswiderstand wur-
de zusétzlich eine starke Anisotropie 0;./0yy ~ 100 beobachtet, je nachdem, in wel-
cher Richtung dieser gemessen wird [Lil99]. Da die Anisotropie nur bei halber Fiil-
lung bestimmter Landauniveaus auftritt, anderweitig aber nicht zu finden ist, kann
eine intrinsische, moglicherweise durch die Herstellung bedingte Anisotropie der Probe
ausgeschlossen werden. Die Ursache liegt vielmehr in der Bildung von unidirektionalen
Ladungsdichtewellen, die sich in einem Streifenmuster mit einer Langenskala von ca.
100 nm anordnen [KFS96|.

Der Effekt tritt fiir ein senkrecht angelegtes Magnetfeld nur fiir sehr tiefe Temperatu-
ren T' < 100 mK auf, wihrend die Theorie die Bildung von Ladungsdichtewellen bereits
fiir Temperaturen von einigen Kelvin vorhersagt. Ein Verkippen des Magnetfelds in die
Ebene 1a3t die Anisotropie aber auch bei héheren Temperaturen hervortreten. Aufler-
dem wird nun auch fir Fillfaktoren, fiir die der Widerstand vorher isotrop war, die
Symmetrie gebrochen. Dies spricht dafiir, daf3 lokale Streifenordnung in Form von Do-
ménen bereits bei hoheren Temperaturen auftritt, aber von thermischen Fluktuationen
zerstort wird, so daf} sich keine langreichweitige Ordnung ausbilden kann.

Die Beobachtungen in 2DEGn (anisotroper Transport, der durch ein Magnetfeld in
der Ebene beeinflufit werden kann) sind bemerkenswert dhnlich zu denen in SrgRu,O-,
allerdings muf} auch auf grundlegende Unterschiede hingewiesen werden: Die Elektro-
nendichte in den Quanten-Hall-Systemen betrigt gop =~ 3-10' cm ™2, denn nur eine so
starke Verdiinnung ermoglicht Experimente in den niedrigsten Landauniveaus. Im drei-
dimensionalen Fall entspricht dies immer noch g3p = QS/DQ ~ 2-10'" cm 3. Dieser Wert
liegt 5-6 Groflenordnungen unter der Elektronendichte eines Metalls wie SrsRu,O-.

Etwas weniger deutliche, aber hochinteressante Hinweise auf elektronische nema-
tische Ordnung gibt es in den Hochtemperatursupraleitern YBaCuO und LaSrCuO.
Dort beobachtet man in den CuO-Ebenen einen anisotropen spezifischen Widerstand
mit einem Verhéltnis g,/0p = 2, der zu tiefen Temperaturen hin steigt [And02]. Zwar
ist die Kristallstruktur jeweils orthorhombisch, doch steigende Dotierung verringert die
Orthorhombizitat, wéhrend sie die Anisotropie verstéarkt, so dafi die Symmetrie des Git-
ters als Ursache ausgeschlossen werden kann. Messungen des Nernst-Effekts zeigen, daf3
das Einsetzen der Anisotropie mit dem Eintritt in die Pseudogap-Phase zusammenfallt,
die damit als symmetriegebrochener elektronischer Zustand identifiziert wird [Daol0].
Ahnliche Beobachtungen gibt es auch in den z.Zt. intensiv untersuchten Eisenarse-
nidsupraleitern. Anders als die Kuprate, die im undotierten Zustand Mott-Isolatoren
sind, zeichnen diese Systeme sich durch einen metallischen Grundzustand aus, dessen
Antiferromagnetismus durch Dotierung unterdriickt wird und in einen supraleitenden
Zustand mit Sprungtemperaturen von bis zu 55 K miindet [PG10]. Der antiferroma-
gnetischen Ordnung geht ein struktureller Phaseniibergang voraus, der moglicherweise
von einem elektronischen Ordnungsiibergang getrieben wird. Widerstandsanisotropien
in diesem Bereich geben Hinweise auf die Existenz nematischer Ordnung [Chul0).
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4 Der itinerante Metamagnet SrsRu,0;

4.6.1 Theorien fiir Sr;Ru,0,

Wie lafit sich nun die Entstehung der nematische Phase in Sr;Ru,0O, erklaren? GRI-
GERA et al. |Gri04] postulierten eine spontane symmetriebrechende Fermiflichenver-
zerrung. Ein solcher Effekt wurde erstmals von POMERANCHUK [Pom58| im Rahmen
der Fermifliissigkeitstheorie diskutiert und wird seitdem als Pomeranchuk-Instabilitdt
bezeichnet. Dabei wird die Fermifliche unter bestimmten Voraussetzungen instabil
und erniedrigt ihre Symmetrie. Im Experiment wurde eine Pomeranchuk-Instabilitit
seitdem allerdings noch nicht beobachtet.
Fiir eine Theorie der nematischen Phase sind zwei Aspekte wesentlich:

1. Es liegt, wie oben besprochen, quantenkritisches Verhalten vor. In der Néhe ei-
nes quantenkritischen Punktes entstehen oftmals neuartige Phasen wie z. B. die
Schwere-Fermionen-Supraleitung |[GSS0§|. Auch fiir die Hochtemperatursupralei-
ter wird ein ,verborgener“ quantenkritischer Punkt diskutiert [Bro0§|. Quanten-
kritische Fluktuationen spielen also auch im Fall von Sr3Ru,O, mdglicherweise
eine wichtige Rolle.

2. Es gibt eine komplizierte Bandstruktur mit orbitalem Charakter und Meta-
magnetismus, welcher durch van-Hove-Singularitdten in der elektronischen Zu-
standsdichte hervorgerufen wird. Es konnte sich bei der Nematizitat also auch
um einen Bandstruktureffekt handeln.

Es ist nicht klar, ob diese zwei Aspekte unabhingig voneinander sind, in den letzten
Jahren haben sich theoretische Anstrengungen allerdings stéarker auf den zweiten Punkt
konzentriert.

BERRIDCE et al. [Ber09; Ber10] betrachten dazu ein Stoner-Modell mit einer Spitze
in der Zustandsdichte und fithren eine Ginzburg-Landau-Entwicklung in der Nahe der
kritischen Endpunkte durch. Sie finden einen Zustand rdumlich modulierter Magneti-
sierung, der ein magnetisches Analogon zum FFLO-Zustand in Supraleitern darstellt.
Ein solcher inhomogener Zustand wiirde sich durch richtungsabhéngige Streuung aus-
zeichnen und damit die Widerstandsanisotropie erklaren, allerdings kann das Modell
keine Erklarung fiir die Ausrichtung dieser Anisotropie durch das Magnetfeld liefern.

RAGHU et al. [Rag09] nédhern sich der nematischen Phase im Rahmen eines Tight-
Binding-Modells unter Einbeziehung der Spin-Bahn-Kopplung und kénnen damit eine
realistischere Modellierung der Bandstruktur von SrsRu,O. erreichen, die aus den
lokalen Wellenfunktionen dg,, d;. und d,. der Ru-Atome aufbaut. Ein nematischer
Ordnungsparameter ergibt sich dabei aus dem Besetzungsunterschied zwischen den
quasi-eindimensionalen d.- und den d,,-Bandern. Auch dieses Modell kann die Beob-
achtungen aus den Widerstandsmessungen nicht abschlieend erkléren.
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Kapitel

Messungen und Ergebnisse

Im letzten Abschnitt wurde die ,nematische Phase“ in Sr;Ru,O, beschrieben und
die Frage nach dem korrekten Ordnungsparameter dieser Phase aufgeworfen. Frithere
Arbeiten haben gezeigt, dafl es eine starke Kopplung zwischen elastischen und magne-
tischen Eigenschaften gibt. Dies motiviert eine Untersuchung der nematischen Phase
mit der Methode der kapazitiven Dilatometrie. Es soll dabei analog vorgegangen wer-
den wie in den in Abbildung gezeigten Widerstandsexperimenten: zuerst wird ein
Magnetfeld von ca. 8 T parallel zur c-Richtung angelegt, um das System auf den quan-
tenkritischen Punkt einzustellen. Danach wird der Einflufl eines leicht in die ab-Ebene
verkippten Magnetfelds untersucht. Fiir die spétere Diskussion werden erginzend auch
einige Messungen der spezifischen Wérme einbezogen.

Die in diesem Abschnitt vorgestellten Daten wurden an einer hochreinen SrsRu,O-
Probe! gemessen, welche von R. PERRY [Per04] in der Arbeitsgruppe von Y. MAE-
NO an der Universitdt von Kyoto im Zonenschmelzverfahren hergestellt wurde. Das
Probenstiick stammt vom selben Einkristall, der bereits in [Gri04} |Geg06b} |GegO6a)
untersucht wurde, womit eine gute Vergleichbarkeit der Ergebnisse gewéhrleistet ist.
Mittels Funkenerosion wurden senkrecht zu den zu messenden Richtungen je zwei plan-
parallele Flachen hergestellt. Die Abmessungen der Probe betragen danach 1,2 mm in
der c-Richtung und 1,5mm in der a-Richtung.

5.1 Dilatometrie an Sr;Ru,0;,

Abbildung zeigt schematisch die unterschiedlichen Konfigurationen, die fiir diese
Arbeit untersucht wurden. Die gemessene Langenédnderung AL liegt dabei (bis auf
einige Messungen am Anfang dieses Kapitels) immer in der ab-Ebene und ist parallel
zu einer [100]-Richtung des pseudotetragonalen Gitters (vgl. Abschnitt [4.1)). Das Ma-
gnetfeld B ist parallel zur c-Achse und kann nun um einen Winkel ® = 5° 10°,15°
verkippt werden, so dafl eine Komponente von B in der ab-Ebene entsteht. Wie schon

' Die genaue Bezeichnung der Probe lautet Nr. C660a.
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5 Messungen und Ergebnisse

Abbildung 5.1: Die Langendnderung AL wurde in
zwei unterschiedlichen Konfigurationen beziiglich der
In-Plane-Komponente Biy plane gemessen. Durch Ver-

kippen von B um unterschiedliche Achsen ergibt sich
AL || Bin-plane (rot) und AL L Bj, plane (blau).

in Abschnitt @ soll diese kurz mit Bj,_plane bezeichnet werden. Gemessen wird sowohl
die Langenanderung parallel (AL || Bigplane) als auch senkrecht (AL L Biy plane) ZU
dieser Komponente. Je nach Konfiguration werden im folgenden die Groflien AL, o und
A mit einem entsprechenden Index versehen, also AL, o) usw.

Da die Richtung des Magnetfelds durch die Lage des fest installierten Supraleitungs-
magneten vorgegeben ist, wird die Verkippung im Experiment durch eine Rotation des
Dilatometers um seine Befestigungsachse (vgl. Abbildung oder durch eine Rota-
tion der Probe um die Mefirichtung (in einem fiir den jeweiligen Winkel gefertigten
Probenhalter, Bauteil 6 in Abbildung realisiert. Die zwei Konfigurationen unter-
scheiden sich also durch die Wahl der Drehachse, wihrend jeweils dieselbe physikalische
Achse der Probe gemessen wird. Aufgrund der begrenzten Grofle der Anordnung ist die
Ausrichtung mit einem Fehler behaftet, der schitzungsweise A® < 2° betrigt. Da eine
Anderung des Winkels oder ein Wechsel der Konfiguration mindestens einen Ausbau
des Mischungseinsatzes und meist sogar einen Ausbau der Probe aus dem Dilatometer
erfordert, kann sich A® zwischen zwei Messungen entsprechend dndern.

5.1.1 Unverkippte Konfiguration

Um die Vergleichbarkeit mit existierenden Mefldaten sicherzustellen, wurde zunéchst
die Magnetostriktion fiir B || ¢ untersucht, die bereits aus [Geg06a} |Gri04] bekannt ist.
Abbildung (links) zeigt hierfiir die Langenédnderung als Funktion des Magnetfelds
und den hieraus berechneten Magnetostriktionskoeffizienten A fiir verschiedene Tem-
peraturen. Bei tiefen Temperaturen zeigen sich in A drei Maxima bei 7,53 T, 7,85 T und
8,09 T, von denen das mittlere bei B = 7,85T das am stérksten ausgeprégte ist. Es
handelt sich bei den Maxima um die bekannten metamagnetischen Uberginge, wobei
der zweite und dritte erster Ordnung sind, wihrend der erste Ubergang als Crossover
eingeordnet wird |Gri04]. Die nematische Phase wird, wie in Abschnitt beschrie-
ben, vom zweiten und dritten Ubergang eingeschlossen. Mit steigender Temperatur
werden die Maxima niedriger und breiter und verschieben sich auflerdem zu kleine-
ren Feldern. Die Magnetostriktion ist im gesamten Feldbereich positiv; insbesondere
wachst die Lange sowohl beim Eintritt als auch beim Austritt aus der nematischen
Phase. Insgesamt ist eine sehr gute Ubereinstimmung mit den Daten aus vorherigen
Arbeiten festzustellen.
Im folgenden werden nun ausschliellich Messungen in der Ebene behandelt.
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Abbildung 5.2: Magnetostriktion von SryRu,O, parallel (links) und senkrecht (rechts) zur
c-Achse. In beiden Richtungen werden die drei metamagnetischen Ubergéinge beobachtet. Die
Kurven fiir die Langenénderung sind in vertikaler Richtung willkiirlich verschoben.
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5 Messungen und Ergebnisse

Magnetostriktion Die Magnetostriktion in der Ebene (Abbildung[.2]rechts) zeigt ein
qualitativ dhnliches Verhalten. Auch hier ist A durchweg positiv, allerdings um einen
Faktor 6 — 7 kleiner. Der metamagnetische Crossover bei 7,53 T ist deutlich schwécher
ausgeprigt und la3t sich nur bei den niedrigsten Temperaturen auflésen.

Aus den Positionen der Maxima von A 148t sich nun das Phasendiagramm in Abbil-
dung konstruieren. Die Daten zeigen eine gute Ubereinstimmung mit den aus den
Maxima der magnetischen Wechselfeldsuszeptibilitdt gewonnenen Punkten [Gri04], wo-
bei insbesondere beim metamagnetische Hauptiibergang eine systematische Verschie-
bung um ca. 10mT zu hoheren Feldern auffillt. Fiir diese Verschiebung gibt es zwei
mogliche Erklarungsansitze: Einerseits tritt in supraleitenden Magneten héufig ein
geringes remanentes Feld auf, da es sich bei der fiir die Windungen verwendeten Le-
gierung Nb;Sn um einen Supraleiter zweiter Art handelt. Da die Verschiebung jedoch
bei mehreren Messungen mit unterschiedlicher Vorgeschichte des Magneten in gleicher
Weise beobachtet wird, ist ein anderer Effekt wahrscheinlicher: Nach Abschnitt
wirkt im Dilatometer prinzipbedingt eine Kraft von etwa 3 N auf die Probe, welche bei
einer Auflagefliche von ca. 1,85 mm? einem uniaxialen Druck von ca. 16 bar entspricht.
Die hydrostatische Druckabhdngigkeit des metamagnetischen Feldes von SrsRu,O;
wurde abgeschétzt zu d By, /dp = 5,6 T/GPa [Chi02} (Geg06a], was eine Verschiebung
von 9,1 mT bedeutet. Die Verschiebung des metamagnetischen Ubergangs wird damit
quantitativ erklart. Aulerdem ist der Magnetostriktionskoeffizient iiber die Maxwell-

relation
oM
- (50
Op B

mit der Druckabhéngigkeit der Magnetisierung verkniipft. Das positive Vorzeichen von
A impliziert also eine unter Druck geringer werdende Magnetisierung. Diese Beobach-
tung ist qualitativ konsistent mit der Verschiebung des metamagnetischen Feldes unter
uniaxialem Druck.

Thermische Ausdehnung Als néchstes soll die thermische Ausdehnung in der Ebene
betrachtet werden. Die entsprechenden Daten in c-Richtung sind bereits aus fritheren
Untersuchungen bekannt, vgl. Abbildung auf Seite In Abbildung (links) ist
der thermische Ausdehnungskoeffizient «, der durch lineare Anpassungen iiber Interval-
le von 80 mK bestimmt wurde, zunéchst fiir Magnetfelder aulerhalb der nematischen
Phase gezeigt. Das Verhalten ist qualitativ recht dhnlich wie in der c-Richtung: es
zeigt sich ein Maximum in «, welches mit Ann&herung an das kritische Feld bei 7,85 T
schmaler und hoéher wird und sich zu tieferen Temperaturen verschiebt. Mit einem
maximalen Wert von 3,5 - 107 K~! bei B = 7,8 T ist die thermische Ausdehnung um
einen Faktor 3 kleiner als in c-Richtung. Fiir hohe Temperaturen geht o nicht, wie es
theoretisch zu erwarten wére, gegen 0, sondern es bleibt ein konstanter Hintergrund
von 0,5- 1076 K~ erhalten. Dieser ist von gleicher GréBe wie in der c-Richtung, macht
sich aber aufgrund der kleineren Betrige des kritischen Anteils in der ab-Ebene stérker
bemerkbar.
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5.1 Dilatometrie an SrsRu,0,,
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Abbildung 5.3: Links: Thermische Ausdehnung in der ab-Ebene fiir Magnetfelder auflerhalb
der nematischen Phase. Rechts: Nach Subtraktion eines FF-Hintergrunds (rote Linie im linken
Bild) zeigt sich ein quantenkritisches Verhalten, wie es bereits in der c-Richtung beobachtet
wurde.

Wie auch in der c-Richtung durchléuft « in der Ebene einen Vorzeichenwechsel beim
kritischen Feld. Bei héheren Temperaturen wird « in der Ebene im Gegensatz zur c-
Richtung allerdings auch fiir H > H, wieder positiv. Auch hier ist also anscheinend der
relative Einflufl eines Hintergrunds stérker als in der c-Richtung, wo fir die kritische
Analyse kein Hintergrundsbeitrag abgezogen werden mufite. In der ab-Ebene ist dies
aber offensichtlich notwendig.

Fir B = 7,8 T scheint der Hintergrund temperaturunabhéngig zu sein. Das Abziehen
eines konstanten Hintergrunds in « ist aber nicht mit dem dritten Hauptsatz der
Thermodynamik vereinbar, der verlangt, dafl limp_,o(c) = 0. Es wird deshalb das
Verhalten einer Fermifliissigkeit mit o(T") = 0,14 - 107 K=2 subtrahiert, wodurch sich
die in Abbildung (rechts) aufgetragenen Daten ergeben.

Einen Uberblick iiber das Verhalten des kritischen Anteils von « in der (B,T)-Ebene
gibt die Abbildung[5.4] Orte mit o = 0 sind in schwarzer Farbe codiert; es zeigt sich,
daf3 der Nulldurchgang von «, wie theoretisch erwartet und auch in der c-Richtung
gemessen , temperaturunabhéngig ist. Dies spricht dafiir, dafl der fir die Sub-
traktion angenommene Hintergrund plausibel ist. Auch die als weile Symbole einge-
tragene Temperaturen extremaler thermischer Ausdehnung zeigen eine dhnlich Feldab-
hingigkeit wie in der c-Richtung, wobei die Ubereinstimmung auf der Niederfeldseite
etwas schlechter ist.

Im folgenden soll die Langenénderung als Funktion der Temperatur fiir Magnetfelder
im nematischen Bereich behandelt werden. Eine solche Messung ist in Abbildung
gezeigt. Das auffalligste Merkmal ist das Auftreten einer deutlichen spontanen Lénge-
ninderung bei T~ 1 K. Der Sprung hat eine Héhe von AL/L ~ 1-1077, was bei einer
Probenlinge von L = 1,5 mm einer Lingeninderung von AL ~ 1,5A entspricht. Der
Effekt ist also auBerordentlich klein. Der im Inset zu Abbildung[5.5] gezeigte thermische
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5 Messungen und Ergebnisse

Abbildung 5.4: Ubersicht iiber das
Verhalten des kritischen Anteils von a
in der ab-Ebene. Orte mit o = 0 sind
in schwarzer Farbe codiert. Ty max(B),
die Positionen maximaler bzw. minima-
ler thermischer Ausdehnung, verlaufen
dhnlich wie in c-Richtung.

L 408
L < |
i 8 ~06
L 02 © ] _
T S T g
04 08 12 16 —404 —
TIK] 3
1 3
Sr,Ru,0, | 02 Abbildung 5.5: Beim ,,Dach“ der ne-
©=0° matischen Phase zeigt sich eine sprung-
B=792T 7 hafte Langendnderung von AL/L =
(') . ; . ; . :"’ . :1 10~7. Die thermische Ausdehnung o

(Inset) zeigt die Signatur eines Phasen-
ibergangs zweiter Ordnung.
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Ausdehnungskoeffizient o wurde wie oben durch lineare Anpassungen iiber Interval-
le von 80mK bestimmt; er zeigt einerseits einen Sprung und andererseits auch ein
ausgepragtes Maximum mit einer Halbwertsbreite von ca. 300 mK.

Die Orte der Maxima von « sind ebenfalls im Phasendiagramm in Abbildung
eingetragen. Wie schon fiir die Magnetostriktion ergibt sich eine hervorragende Uber-
einstimmung mit den bekannten Daten. Die Beobachtung einer klaren Signatur eines
Phaseniibergangs in der thermischen Ausdehnung in der Ebene ist besonders bemer-
kenswert, da parallel zur c-Richtung lediglich schwache Anomalien beim Eintritt in
die nematische Phase auftreten [Geg06b]. Wahrend die obere Phasengrenze (,,Dach®)
zuerst nur in Transportmessungen beobachtet wurde, haben ROST et al. [Ros09] kiirz-
lich einen Sprung in der spezifischen Warme gefunden. Dieser tritt allerdings bei einer
Temperatur von 1,2 K auf und liegt damit deutlich hoher als die Anomalien aller an-
deren Messungen. Moglicherweise wird hier ein Kristall von noch hoherer Qualitét
als in fritheren Verdffentlichungen verwendet, bei dem der Eintritt in die nematische
Phase bereits bei einer hoheren Temperatur erfolgt. Anderseits konnte die spezifische
Wiérme auch Anomalien aufweisen, die nicht direkt mit der oberen Phasengrenze in
Verbindung stehen. In jedem Fall stellen die Messungen in dieser Arbeit eine der ersten
deutliche Beobachtungen des Phaseniibergangs in einer thermodynamischen Mef3grofie
dar.

Die Signatur von « zeigt eine beginnende Divergenz und AL einen, wenn auch ver-
breiterten, Sprung, was sich als Phaseniibergang erster Ordnung interpretieren lief3e.
Da der Sprung aber nicht scharf ist, keine Hysterese beobachtet wird und auflerdem
ganz allgemein Phaseniiberginge zweiter Ordnung im strengen ehrenfestschen Sin-
ne selten sind, ist aber ein nicht mean-field-artiger Phaseniibergang zweiter Ordnung
wahrscheinlich. Auch wenn sich die Ordnung des Phaseniibergangs nur aus der thermi-
schen Ausdehnung nicht mit abschliefender Sicherheit feststellen 148t, wird im folgen-
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Abbildung 5.7: Magnetostriktion A in der Basalebene von SrsRu,O fiir um ® = %(B,c)
verkippte Felder, gemessen parallel (obere Zeile) bzw. senkrecht zu Hin-plane (untere Zeile). Bei
® = 5° ist A noch weitgehend isotrop. Fiir ® > 10° zeigt sich beim Eintritt in die nematische
Phase eine Kontraktion parallel zum In-Plane-Feld, wiahrend sich die Probe in senkrechter
Richtung ausdehnt.

den von einem Phaseniibergang zweiter Ordnung ausgegangen. Dies ist auch konsistent
mit der in der spezifischen Warme gefundenen Signatur.

5.1.2 Verkippte Felder

Magnetostriktion Um die Position der metamagnetischen Uberginge und damit die
Lage der nematischen Phase im (B,T)-Diagramm festzustellen, wurde jeweils zuerst
die Magnetostriktion untersucht. Sie ist in Abbildung fir die zwei MeBrichtungen
gezeigt. Fiir ® = 5° ist A in der Ebene noch weitgehend isotrop: Die Signatur ist ge-
geniiber dem Fall des unverkippten Feldes (Abbildung|5.2| rechts) nur wenig verdndert,
allerdings ist im Vergleich das Maximum beim metamagnetischen Hauptiibergang fiir
AL || Bip-plane leicht verringert und fiir AL L Bj,plane entsprechend erhéht.

Fir ® = 10° ergibt sich ein deutlich unterschiedliches Verhalten: Wahrend A; am
Hauptiibergang nach wie vor positiv ist, wird A beim gleichen Feld negativ. Diese stark
anisotrope Léngendnderung entspricht einer Verzerrung der Probe in der Ebene beim
Eintritt in die nematische Phase. Der Effekt ist temperaturabhéngig: bei T = 800 mK
hat A wieder ein positives Vorzeichen, bleibt aber einen Faktor 2 kleiner als A, so
dafl man nach wie vor von einer Verzerrung sprechen kann. Der zweite Ubergang ist
in A} nur bei der tiefsten gemessenen Temperatur aufzulosen, dafiir zeigt sich nun in
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A ein deutlicher positiver Lingensprung. Auch beim zweiten Ubergang findet man
also eine anisotrope Léangenadnderung, allerdings mit entgegengesetzter Tendenz: der
beim Eintritt in die nematische Phase eingenommene Verzerrungszustand wird beim
Verlassen zumindest qualitativ, wenn auch nicht quantitativ, wieder abgebaut.

Das beschriebene Verzerrungsverhalten verstetigt sich fiir einen gréfleren Verkip-
pungswinkel von ® = 15°: Beim ersten Ubergang wird das Minimum in A| noch deut-
lich kleiner und behélt auch bei der héchsten gemessenen Temperatur sein negatives
Vorzeichen.

Interessanterweise folgt unmittelbar auf die Kontraktion in AL wieder ein Maxi-
mum in \|. Wie die detaillierte Auftragung im Inset zu Abbildung zeigt, wird es
aber im Gegensatz zum Minimum nicht von einer Signatur in | begleitet. Fiir die
Bestimmung der Grenzlinien im in Abbildung [5.10] gezeigten Phasendiagramm wer-
den deshalb das Minimum in A und das Maximum in A; herangezogen. Da aus den
Messungen nicht mit Sicherheit zwischen Phaseniibergidngen erster und zweiter Ord-
nung unterschieden werden kann, sind die kritischen Endpunkte der metamagnetischen
Ubergénge, wie sie fiir unverkippte Felder der Abbildung entnommen werden kon-
nen, nicht eingezeichnet.

Bei Betrachtung des Phasendiagramms zeigt sich, dafl sich mit steigendem Verkip-
pungswinkel ® die Lage der Ubergéinge zu kleineren Magnetfeldern verschiebt. Dies
ist qualitativ zu erwarten, da das metamagnetische kritische Feld fiir B || ab deutlich
kleiner ist und sich dazwischen monoton verhélt. Zum genaueren Vergleich sind in
Abbildung auch Datenpunkte aus der Arbeit von RAGHU et al. [Rag09| eingetra-
gen, die aus Messungen von Suszeptibilitdt und spezifischem Widerstand die Lage der
Phasengrenzen bei T' = 100 mK als Funktion des Winkels bestimmt haben.

Thermische Ausdehnung Nachdem nun fiir die jeweiligen Winkel & die Lage der
metamagnetischen Uberginge und damit der nematischen Phase im (B,T)-Diagramm
bekannt ist, soll die thermische Ausdehnung bei konstantem Magnetfeld betrachtet
werden. Hierfiir wurden jeweils 3 Felder innerhalb der Phase und zwei Felder aufer-
halb der Phase ausgewédhlt und in einem Temperaturbereich von 120mK < T < 4K
vermessen. Die Abbildung gibt einen Uberblick iiber die so erhaltenen Mefdaten.

Fiir ® = 5° zeigen bei hoheren Temperaturen die Kurven AL und AL, fast genau
aufeinander. Zum Vergleich ist zusitzlich die entsprechende? Messung fiir ® = 0° bei
B =7.92T mit aufgetragen, die bei hohen Temperaturen das gleiche Verhalten zeigt.
Beim Eintritt in die nematische Phase zeigt sich in beiden Mefirichtungen eine deutliche
spontane Lingenédnderung, wie sie auch schon fiir & = 0° beobachtet wurde. Innerhalb
der nematischen Phase bei T' < 1K beginnt sich eine Anisotropie zu entwickeln: die
Anderung in AL, wird klein, wihrend in AL beim Abkiihlen eine deutlich stiarkere
Kontraktion erfolgt.

Fiir ® = 10° verstéirkt sich diese Anisotropie deutlich: Die relative Anderung von

2Die Felder sind so gewahlt, daf die relative Position zum metamagnetischen Ubergang gleich bleibt,
vgl. Abbildung @
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Abbildung 5.8: Thermische Ausdehnung AL(T)/L in der Basalebene von SryRu,0O; fiir um
® = 4 (B,c) verkippte Felder. Bei Messungen mit Magnetfeldern innerhalb (zweite bis vierte
Zeile) des nematischen Bereichs findet man ALj + ALy = 0 fir & > 10°, was aulerhalb
(erste und letzte Zeile) nicht erfiillt ist. Alle Kurven sind in vertikaler Richtung willkiirlich

verschoben.
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Ly in der nematischen Phase wird gegeniiber ® = 5% um einen Faktor 3 — 4 grofer.
In AL, findet beim Abkiihlen nun sogar eine Expansion statt. Damit zeigt auch die
thermische Ausdehnung die Existenz des bereits in der Magnetostriktion gefundenen
Verzerrungszustands innerhalb der nematischen Phase, wobei in beiden Mefgréfien
libereinstimmend eine Kontraktion in AL und eine Expansion in AL auftritt.

Der fiir & = 0° und & = 5° (hier in beiden gemessenen Richtungen) gefundene
sprungartige Lidngendnderung am ,,Dach® 143t sich fiir ® = 10° nicht mehr feststellen,
sie hat sich vielmehr zu einem deutlichen Knick in AL entwickelt, wohingegen in AL
keine Signatur des Phaseniibergangs mehr zu sehen ist.

Ein genauerer Vergleich der thermischen Ausdehnung fiir AL || Bin-plane und AL L
Bin plane zeigt, daf die Langenanderungen in den zwei gemessenen Richtungen inner-
halb der Phase nicht unabhéngig voneinander sind: Die Multiplikation von AL mit
dem Faktor (—1) ergibt eine Kurve, die bei vielen Feldern mit duflerster Genauigkeit
mit AL tibereinstimmt und erst bei Temperaturen oberhalb der Phasengrenzlinie ab-
weicht (griine Kurven in Abbildung . Zwar ergeben sich fiir einzelne Magnetfelder
auch kleinere Abweichungen innerhalb der Phase, die aber unbedeutend erscheinen im
Vergleich mit Feldern aufierhalb der Phase, wo ein Zusammenhang zwischen den Kur-
ven nicht zu beobachten ist. Die thermische Ausdehnung gehorcht also innerhalb der
nematischen Phase der Beziehung

AL”(T) +AL(T)=0 , (5.1)

was als eine gleichformige, also den Flacheninhalt erhaltende, Verzerrung bezeichnet
werden kann.

Fiir einen hoheren Verkippungswinkel ® = 15° bleibt die absolute Léngenénderung
innerhalb der Phase mit (je nach Feld) AL/L = 1...2-107% unveréindert und
gilt weiterhin. Lediglich AL, ist fiir hohe Temperaturen grofier geworden. Wie bereits
in den Magnetostriktionsdaten ist also bei & = 5° eine beginnende Anisotropie zu
beobachten, die bei 10° voll einsetzt und bei 15° geséttigt ist.

In Abbildung [5.9] ist der aus den besprochenen Lingendaten berechnete thermi-
sche Ausdehnungskoeffizient a aufgetragen. Auch hier ist bei tiefen Temperaturen die
gleichformige Verzerrung o + o = 0 erkennbar. o zeigt am Phaseniibergang einen
scharfen Sprung von 2-3-109K~! auf sehr kleine Werte. Die Spitze, die fiir ® = 0°
den Sprung in « tiberlagerte, tritt nicht mehr auf. In o) sind fiir ® = 10° noch Ansétze
des Sprungs zu sehen, fiir ® = 15° allerdings nicht mehr auszumachen. Das Verhalten
bei tiefen Temperaturen ist linear in 7" und gehorcht damit der fiir eine Fermifliissig-
keit erwarteten Abhédngigkeit o oc T'. Dies ist konsistent mit den dHvA-Messungen
(Abschnitt , wo ebenfalls Fermifliissigkeitsverhalten gefunden wurde.

Die Anomalien in der thermischen Ausdehnung kénnen nun zur Bestimmung der obe-
ren Phasengrenzlinie (,,Dach“) verwendet werden. Fiir & = 5° werden die Orte der Ma-
xima in « eingetragen, wiahrend fiir gréflere Winkel eine gleiche-Flachen-Konstruktion
(sog. Zwickel-Abgleich) zum Einsatz kommt. Dabei wird die real gemessene, durch
Fluktuationseffekte verbreiterte Kurve o(7) durch einen idealisierten scharfen Sprung
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Abbildung 5.9: Thermischer Ausdeh-
nungskoeflizient « fiir grofie Verkip-
pungswinkel ® und Felder innerhalb der
nematischen Phase.

Abbildung 5.10: Phasendiagramm
fr um den Winkel @& gegen die
c-Richtung verkippte Magnetfelder.
Die nematische Phase verschiebt sich
mit steigendem Winkel zu kleineren
Feldern. Die Felder, bei denen die in
Abb. gezeigte thermische Ausdeh-
nung gemessen wurde (rote Kreise),
wurden so gewdhlt, dal sie die gleiche
relative Position in Bezug auf die Pha-
sengrenzen haben. Die Pfeile markieren
die Felder, fiir die in Abb. die
thermische Ausdehnung fiir 0° und 5°
verglichen wird.



5.2 Diskussion

unverzerrt
Bin—pla‘ne

schwere Achse
0 i Abbildung 5.11: Qualitative Zusammenfassung
leichte Achse . . . .
der Meflergebnisse. Die Richtungen der Expansi-
on und Kontraktion relativ zu Bj,-plane lassen sich
. in Zusammenhang bringen mit der leichten und
schweren Achse fiir den elektronischen Transport

B (o)

bei T = T, ersetzt. Praktisch 148t sich dies durch Beschreibung mit einer Sigmoid-
Funktion

s(z) = Hexlp(—w) (5.2)

realisieren und man erhélt
o(T) = a+(b—a) exp(_Z(T T (5.3)
— AL(T) = /a(T)dT —a+ (b a); log (1 +exp(g(T =To)) +¢ . (5.4)

Da die Eigenschaft s(x) = 1 — s(—x) besitzt, beschreibt einen um 7T sym-
metrischen Sprung in a der Hohe b — @ mit 1/g als Maf fir die Breite. Die Funktion
kann direkt an die gemessenen Langendaten angepafit werden, wodurch der feh-
lerbehaftete Ableitungsschritt wegfallt, und man erhélt T, als Anpassungsparameter.

Mit den erhaltenen Ubergangstemperaturen kann nun das Phasendiagramm in Ab-
bildung [5.10] vervollstandigt werden.

5.2 Diskussion

Die im vorangegangenen Abschnitt vorgestellten dilatometrischen Untersuchungen in
Sr;Ru, O, haben zwei wesentliche Resultate erbracht: Dies ist zum einen die gleichfor-
mige Verzerrung der Basalebene innerhalb der nematischen Phase, welche im Folgenden
im Rahmen eines kiirzlich veréffentlichten Modells diskutiert werden soll. Zum ande-
ren wurde in « eine klare thermodynamische Signatur fiir die obere Phasengrenzlinie
gefunden, die in der Diskussion ndher untersucht wird.

5.2.1 Verzerrung

Die Ergebnisse aus Magnetostriktion und thermischer Ausdehnung liefern eindeutige
Hinweise auf die Existenz eines verzerrten Zustands in der nematischen Phase. In Ab-
bildung [5.11] ist das gefundene Verhalten schematisch illustriert: Sowohl in T- als auch
in B-Richtung kommt es bei Eintritt in die Phase zu einer Langenkontraktion parallel
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zu Biyplane und zu einer Expansion in der senkrechten Richtung. Die Zustinde au-
Berhalb der Phase sind als ,,unverzerrt“ skizziert und beschrieben. Da im Experiment
nur Langendnderungen gemessenen werden, ist dies nicht im strengen Sinne korrekt;
insbesondere wird in der Magnetostriktion beim ersten Ubergang eine Verzerrung auf-
gebaut, die beim zweiten Ubergang zwar tendenziell wieder abgebaut, aber nicht in
voller Grofle kompensiert wird.? Die Skizze ist deshalb so zu verstehen, daf innerhalb
der Phase eine stirkere Verzerrung vorliegt als auflerhalb, was von den Mefldaten voll
untermauert wird. Die Verzerrung ist von der Gréfenordnung 10~7 fiir B || ¢ und 10~°
fiir verkippte Felder. Dies ist unterhalb der instrumentellen Auflésung von 10~° von
Neutronenbeugungsexperimenten, in denen keine Gitterverzerrung festgestellt werden
konnte [Bor07].

Es kann nun ein Vergleich mit dem in Abschnitt [4.4] beschriebenen Widerstandsex-
periment vorgenommen werden, um die dort gefundene leichte und schwere Achse fiir
den Stromflufl mit den Richtungen der Kontraktion bzw. Ausdehnung in Verbindung
zu bringen. Es zeigt sich (Abbildung [5.11)), daB die Ausdehnung in Richtung der leich-
ten Achse und die Kontraktion in Richtung der schweren Achse erfolgt. Damit ist eine
zusétzliche Randbedingung fiir Modelle der nematischen Phase gegeben.

Modell der partiellen orbitalen Ordnung LEE und Wu |[LW10] haben kiirzlich ei-
ne Theorie fiir Sr;Ru,0, verdffentlicht, die auf einem Tight-Binding-Ansatz aus dgy-,
dy-- und d,.-Orbitalen beruht und aulerdem die Spin-Bahn-Wechselwirkung bertick-
sichtigt. Das Modell reproduziert die bekannte Fermifliche in guter Nédherung. Die
Besetzung der Zustdnde wird im Rahmen eines Hubbard-Modells behandelt, das auf
einem Gitterplatz Wechselwirkungen zwischen verschiedenen Orbitalen beriicksichtigt.
Der nematische Ordnungsparameter N = 2(n¥* — n®?) ist dann, wie auch schon im
Modell von RAGHU et al. [Rag09], durch den Besetzungsunterschied zwischen den
Quasi-1D-Béandern d,. und d,. gegeben.

In den Rechnungen zeigen sich drei metamagnetische Uberginge bei 16 T, 26 T und
29T, womit das Verhalten des realen Systems zumindest der Gréflenordnung nach
wiedergegeben wird. Zwischen dem zweiten und dritten Ubergang kommen Teile der
Fermifliche in der Nahe der X-Punkte in die Ndhe der van-Hove-Singularitdt und der
Ordnungsparameter wird endlich mit einem Wert von N = 0,02. Das heifit, daf ca. 1%
der Elektronen vom d.- ins d,.-Band umverteilt werden, man kann deshalb von einer
partiellen orbitalen Ordnung sprechen. Mit dieser Ordnung geht eine leichte Verzerrung
der Fermifldche in der Néhe der X-Punkte einher, wo sich eine van-Hove-Singularitit in
der Zustandsdichte befindet, vgl. Abschnitt Die hohe Zustandsdichte impliziert ein
schmales Band und damit eine kleine Fermigeschwindigkeit vp = 0¢/0k|k,, weswegen
die Elektronen in den nematisch verzerrten Bereichen der Fermifliche nur wenig zum
Transport beitragen. Der erhéhte spezifische Widerstand fiir das unverkippte Feld ist

3Eine vollstandige Kompensation ist allerdings auch nicht zu erwarten, da das In-Plane-Feld einen
expliziten Bruch der Rotationssymmetrie in der Ebene darstellt und deshalb auch auflerhalb der
spontan symmetriegebrochenen Phase keine isotrope Magnetostriktion angenommen werden kann.
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deshalb nur im Rahmen des Doméanenmodells zu verstehen. Da d,. und d,. ohne ein
In-Plane-Feld entartet sind, sollte IV gleichermaflen positive wie negative Werte anneh-
men koénnen, was einer orbitalen Ordnung in x- bzw. y-Richtung entspricht. Die zwei
moglichen Varianten sollen im folgenden als N™ und N~ bezeichnet werden. Wenn
geringe Unordnung in der Probe lokal eine der beiden Varianten (z.B. durch lokale
Kristallfeldaufspaltung) bevorzugt, kann dies zur Bildung einer Doméanenstruktur fith-
ren, die den erhohten Restwiderstand als Streuung an Domé&nenwénden erklart. Da
beide Varianten im Mittel gleich héufig sind, ist das gemessene Signal isotrop.

Zum Vergleich mit den in dieser Arbeit vorgestellten Meflergebnissen mufl nun ge-
klart werden, welche Kopplung ans Gitter fiir das Modell der partiellen orbitalen Ord-
nung zu erwarteten ist. Abbildung zeigt, daf3 die yo-Fermiteilfliche, welche in der
Néhe der van-Hove-Singularitit liegt, unbesetzte Zustdnde einschliefit. Es handelt sich
also um lochartige Zusténde, deren Fermienergie nahe an der oberen Bandkante liegt.
Solche Zustande haben antibindenden Charakter [Wul0], wie er sich bspw. am Wasser-
stoffmolekiil veranschaulichen 1483t. Dort sinkt die Energieaufspaltung zwischen binden-
dem und antibindendem Zustand mit steigendem Ionenabstand. Die erhohte Besetzung
eines antibindenden Zustands sollte also aus energetischen Griinden zu einer Expansion
des Gitters in der entsprechenden Richtung fiihren.

In der thermischen Ausdehnung fiir unverkippte Felder wird mit Eintritt in die ne-
matische Phase stets eine Kontraktion in der Mefirichtung beobachtet. Das bedeutet
aber, daf} die zwei Varianten von Doménen nicht mehr gleichverteilt sein kénnen, da
andernfalls im Mittel iiber alle Doméanen keine Verzerrung zu beobachten wére. Das
obige Argument zur Kopplung ans Gitter kann allerdings auch in umgekehrter Rich-
tung gefithrt werden: ein uniaxialer Druck in der Ebene, der zu einer Kompression
entlang einer Kristallachse fiihrt, sollte den entsprechenden antibindenden Zustand
energetisch anheben. Ein solcher Druck wird nun gerade, wie in Abschnitt [3.2.4] aus-
gefiihrt, durch die Federkraft des Dilatometers auf die Probe ausgeiibt. Wird also z. B.
AL in der z-Richtung gemessen, so wird dadurch das d,.-Band energetisch begiin-
stigt. Es bildet sich ein leichter Uberschuf von N*t-Doménen und es kommt zu einer
Kontraktion in der xz-Richtung. Damit ist erklart, warum im unverkippten Feld beim
Eintritt in die nematische Phase stets eine Kontraktion beobachtet wird: das System
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bevorzugt eine Variantenverteilung, um damit dem uniaxialen Druck nachzugeben.

Wird nun das Magnetfeld leicht in die Ebene gekippt (Bin-plane zeige oBdA in
die z-Richtung), so mu im Hamiltonoperator zusétzlich ein Zeemanterm der Form
Hiy-plane = —piBB cos(q))[:x berticksichtigt werden, welcher die Entartung der d.- und
dy.-Zustande authebt: dadurch wird d,. energetisch abgesenkt und damit die Variante
N7 bevorzugt, was wiederum eine Kontraktion in z-Richtung ergeben sollte. In der
Tat beobachtet man fiir verkippte Felder beim Eintritt in die nematische Phase eine
deutlichere Kontraktion parallel zum In-Plane-Feld. Das verkippte Feld verstéirkt also
den Effekt des fiir AL || Bin-plane Uniaxialen Drucks, wirkt ihm aber fiir AL L Biy plane
entgegen, was beim Vergleich der thermischen Ausdehnung fiir & = 0° und ¢ = 5°
deutlich wird. Die explizite Symmetriebrechung durch den uniaxialen Druck bewirkt
offensichtlich nur eine kleine Anderung der Variantenverteilung, da der Verzerrungszu-
stand sich mit zunehmendem Kippwinkel weiter verstirkt. Bei & = 15° erscheint die
Verzerrung allerdings geséttigt, so dafl hier von der fast ausschliellichen Existenz der
bevorzugten Doménenvariante auszugehen ist.

Die Aufhebung der Entartung durch ein verkipptes Magnetfeld bleibt nicht ohne
Auswirkungen auf die Form der Doménen, da eine Doménenwand im lokalisierten
Bild mit dem Aufbrechen von Bindungen einhergeht. Sind bei einem In-Plane-Feld
in z-Richtung die d,,-Bindungen energetisch angehoben, dann sollte ein Aufbrechen
derselben weniger Energie kosten, wahrend d,.-Bindungen bevorzugt erhalten blei-
ben. Doménenwéande richten sich demnach bevorzugt in y-Richtung aus, was zu einer
ldnglichen Form der Doménen fithrt, wie sie in Abbildung skizziert ist. Die aus
dHvA-Messungen bekannte Langenskala von 500 nm entspricht dabei der kurzen Do-
méanenachse.

Die skizzierte mesoskopische Struktur sollte ein deutlich anisotropes Transportver-
halten zeigen, da ein Elektron in der Richtung parallel zu Bj, plane auf viele Domé-
nenwénde trifft und damit héufig gestreut wird. In der senkrechten Richtung ist die
freie Weglange dagegen viel grofler. Auch Minoritatsdoménen, die nur einige Prozent
der Probe ausmachen, kénnten also noch fiir eine starke Widerstandsanisotropie sor-
gen, wihrend das Ausdehnungsverhalten fast vollstdndig von den Majoritdtsdoménen
bestimmt wird. Es besteht deshalb kein Widerspruch zwischen der in dieser Arbeit
festgestellten Séttigung der Gitterverzerrung bei 10°-15° und den Widerstandsexperi-
menten, die bei diesen Winkeln noch Anisotropie zeigen. In der Tat beobachtet man im
Widerstand nematische Eigenschaften noch bis zur Bifurkation des metamagnetischen
Ubergangs bei ® = 35° [Rag09]. Moglicherweise sind Minoritétsdominen durch lokale
Defekte verankert und bleiben deshalb auch bei starken In-Plane-Feldern erhalten.

Temperaturabhangigkeit Nachdem also die gefundene Verzerrung qualitativ gut im
Modell der partiellen orbitalen Ordnung verstanden werden kann, stellt sich nun die
Frage, ob sich damit auch die Temperaturabhéngigkeit, insbesondere das Fermifliissig-
keitsverhalten und die gleichférmige Verzerrung, erkldren l14f3t. Ein moglicher Ansatz
ware der folgende: Der Besetzungsunterschied zwischen den d,.- und d,.-Béndern ist
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klein, so daf fiir beide Richtungen die gleiche Kopplung der Besetzungszahlen an das
Gitter,
AL, = f(An**), AL, = f(AnY?) , (5.5)

mit einer ungeraden Funktion f erwartet werden kann. Mit steigender Temperatur
werden nun in der nematischen Phase Ladungstrager in das energetisch ungiinstigere
Band angeregt, so dafl der Ordnungsparameter N kleiner wird, bis die nematische Ord-
nung schliefflich am ,Dach®“ der Phase verschwindet. Genau dieses Verhalten wird auch
experimentell im ph&nomenologischen Ordnungsparameter Gleichung gefunden.
Kann nun Ladungserhaltung zwischen den d,.- und d,.-Béndern vorausgesetzt wer-
den, d.h. An® + An¥%* = 0, so folgt aus Gleichung AL, + AL, = 0, womit die
in dieser Arbeit gefundene gleichférmige Verzerrung erklart wére.

Gerade die Voraussetzung der Ladungserhaltung ist aber moglicherweise problema-
tisch, da neben d,, und d,. noch weitere Béander zur elektronischen Struktur beitragen.
Insbesondere d, stellt in Rechnungen ein Teilchenreservoir dar, welches das chemische
Potential konstant halt [Rag09].

Der soeben besprochene Ansatz geht davon aus, dafl die thermische Ausdehnung
durch die Temperaturabhangigkeit des Ordnungsparameters bestimmt wird. Anderer-
seits ist auch bei einem konstanten Ordnungsparameter thermische Ausdehnung des
Elektronensystems zu erwarten, was im folgenden diskutiert werden soll:

In Ubereinstimmung mit anderen Arbeiten wurde in der nematischen Phase Fer-
mifliissigkeitsverhalten gefunden mit AL/L o« T? bzw. a o T. Uberraschenderweise
besitzt « allerdings in den zwei gemessenen Richtungen ein unterschiedliches Vorzei-
chen. Fiir eine Fermifliissigkeit ist die spezifische Warme linear in der Temperatur,
c =T, wobei der Sommerfeldkoeffizient v nach Gleichung proportional zur elek-
tronischen Zustandsdichte an der Fermikante ist. Daraus ergibt sich die Entropie als
S = [¢/TdT = ~T + const.* und die thermische Ausdehnung wird damit zu

= = | = - — = - - a— . .
o v < > V] o =1 (5.6)

Die Bénder d,. und d,. sind quasi-eindimensional, es ist daher plausibel, dafl die
thermische Ausdehnung in der x- bzw. y-Richtung ausschliefllich durch eins der zwei
Bénder bestimmt wird. Das Vorzeichen von « in der nematischen Phase mifit also
in den zwei Richtungen die uniaxiale Druckabhéngigkeit der Zustandsdichte. Fiir das
Band || Bin-plane miBt man positives o und damit %;EF) < 0, fur die senkrechte
Richtung entsprechend umgekehrt.

Betrachtet man zum Vergleich ein einfaches Metall im Rahmen einer Tight-Binding-
Néherung, so steigt die Bandbreite mit sinkender Gitterkonstante. Dadurch wird die
Zustandsdichte kleiner, so dafl dD(Er)/dp < 0. Das einfache Metall besitzt somit eine
(isotrope) positive thermische Ausdehnung. Wie im Fall von Sr3Ru,O- je nach Rich-
tung unterschiedliche Vorzeichen von dD(Ey)/dp entstehen, ist in einem anschaulichen

*In einer Fermifliissigkeit ist also die Entropie bis auf eine Konstante gleich der spezifischen Wirme.
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Modell weniger leicht zu verstehen. Besonders das Vorzeichen héngt von mikroskopi-
schen Details der jeweiligen Bandstrukturrechnung ab und kann von den gegenwarti-
gen Modellen nicht ohne weiteres vorhergesagt werden [Kiv11]. Deshalb kann an dieser
Stelle nur festgehalten werden: Falls die nematische Phase durch die FF-Theorie kor-
rekt beschrieben wird, zeichnet sie sich durch eine stark anisotrope Druckabhéangigkeit
der Zustandsdichte aus.

Nachdem nun zwei mogliche Beitrdge zur thermischen Ausdehnung diskutiert wur-
den, kann abschliefend tiberlegt werden, welcher der zwei Effekte wann wichtig ist.
Der Ordnungsparameter eines klassischen kontinuierlichen Phaseniibergangs variiert
fiir t < 0 wie [¢t|® mit 8 < 1 (vgl. Tabelle . Die Weisssche Molekularfeldtheorie
des Ferromagneten [Gol92| liefert z. B. 5 = %, die Magnetisierung verlduft also wur-
zelférmig und ist damit bei tiefen Temperaturen ndherungsweise konstant, wéahrend
sie ihre stirkste Anderung in der Nihe der kritischen Temperatur hat. Wenn hier ein
ahnliches Verhalten vorausgesetzt werden kann (vgl. hierzu die Diskussion des Phasen-
ibergangs weiter unten), so wiirden die zwei angesprochenen Effekte beide wie folgt
in die thermische Ausdehnung eingehen:

Bei tiefen Temperaturen ist der Ordnungsparameter n ndherungsweise konstant und
die FF-artige thermische Ausdehnung wird durch den Elektronenimpuls bestimmt. Bei
héheren Temperaturen wird n dagegen kleiner und der Verzerrungszustand damit ab-
gebaut. Es kommt also bereits unterhalb der kritischen Temperatur zu Abweichungen
vom FF-Verhalten. Bei Betrachtung von Abbildung zeigt sich in der Tat, dafl die
Kurven «(T') noch vor dem eigentlichen Sprung abgerundet werden. Das vorgeschla-
gene Szenario erscheint damit plausibel.

5.2.2 Quantenkritischer Einflu

Das bis jetzt diskutierte Modell kann die nematischen Eigenschaften mit groffem Erfolg
aus der Bandstruktur von SrsRu,O- erklaren, berticksichtigt aber noch nicht den Ein-
fluBl (quanten-)kritischer Fluktuationen. Wahrend die thermische Ausdehnung im Rah-
men einer Hertz-Millis-Theorie-behandelt wurde, in die insbesondere die Dimensiona-
litédt des Systems eingeht ([Mil02], vgl. Abschnitt [4.3), haben WEICKERT et al. [Weil0)
kiirzlich eine allgemeinere Analyse eines quantenkritischen Endpunkts (QKEP) vorge-
nommen, wobei sich viele Eigenschaften aus nur drei Grundannahmen ableiten lassen:

1. Der kritische Anteil der freien Energie hat die Form Fy, = f(h,T,r), wobei h =
H — H. den Abstand zum metamagnetischen kritischen Feld bezeichnet.

2. Am QKEP divergiert die magnetische Suszeptibilitiat, x — oo fir T, |h| — 0.

3. Ein externer hydrostatischer Druck geht nur iiber die Druckabhéngigkeit des
metamagnetischen kritischen Feldes ein, H. = H.(p).

Aus diesem phénomenologischen Ansatz folgen nur mit Hilfe von thermodynamischen
Relationen ein Vorzeichenwechsel von «a bei H., a(h) = —a(—h), sowie die Ahnlich-
keit von Suszeptibilitdt und Magnetostriktion, x oc A. Das Verhalten von Sr3Ru,0O; in
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der Nihe des metamagnetischen Ubergangs wird dadurch also schon gut beschrieben
(vgl. Abschnitt . Sehr &hnliche experimentelle Ergebnisse sind schon seit lange-
rem aus dem Schwere-Fermionen-System CeRu,Si, bekannt und werden durch den
phéinomenologischen Ansatz ebenfalls gut beschrieben [Weil0]. Ahnlich wie Sr3Ru,O-
zeigt CeRu,Si, einen metamagnetischen Ubergang® bei H. ~ 7,8 T, unterscheidet sich
aber ansonsten in fundamentalen mikroskopischen Eigenschaften [F1o02|: So sind die
Elektronenmassen mit meg ~ 120m. deutlich gréfler und die Topologie der Fermifliache
ist dreidimensional, wahrend SrsRu,0O-, noch kein Schwere-Fermionen-System darstellt
und durch die Schichtstruktur einen duflerst zweidimensionalen elektronischen Charak-
ter aufweist.

Als weitere Vorhersage 143t sich eine Proportionalitit zwischen Suszeptibilitdt und
Kompressibilitat « bzw. Elastizitdtsmodul € = 1/k herleiten, bei tiefen Temperaturen

also
1 /0V

/{z—v<ap>To<x—>oo fir H — H, . (5.7)
Es ist bekannt, dal der Fermidruck des Elektronengases zwar nicht der einzige, aber
doch ein wesentlicher Beitrag zur Kompressibilitdt von Metallen ist. Fir einfache Al-
kalimetalle 148t sich der Elastizititsmodul fast quantitativ, aber auch fiir Ubergangs-
metalle noch der Gréflenordnung nach mit dem Druck von freien Elektronen erklé-
ren [AM76]. Eine Divergenz der elektronischen Kompressibilitat fiihrt daher zwar nicht
zu einer Instabilitdt des Kristalls, 148t aber in jedem Fall einen deutlichen Effekt auf
die elastischen Eigenschaften erwarten. Eine ,,Aufweichung® des Gitters ist also mog-
licherweise ein universelles Phéinomen in der Nihe eines QKEPs.6

In der Tat beobachtet man in Ultraschallmessungen an CeRu,Si, in der Néhe des
kritischen Feldes eine Abnahme der longitudinalen Schallgeschwindigkeit um 30 Pro-
zent [Pue88|. Da ¢ = \/E/p, bedeutet dies eine Halbierung des Elastizititsmoduls, was
als ,,Quasikollaps“ des Gitters bezeichnet wurde [Flo95].

Fine starke Kopplung an die elastischen Eigenschaften wurde kiirzlich auch fiir den
Fall einer Pomeranchuck-Instabilitdt mit d,2_,2-Symmetrie, wie sie fiir Sr3Ru,0; po-
stuliert wurde, vorhergesagt |[AS09]. Ultraschalluntersuchungen an SrqRu,O, wéren
damit eine interessante Mo6glichkeit, die nematische Phase ndher zu charakterisieren.
Solche Experimente liegen z. Zt. allerdings noch nicht vor.

Wird nun die Bildung der nematischen Phase durch eine Divergenz der Kompres-
sibilitat « begiinstigt, so existiert moglicherweise ein kritischer Wert ., bei dessen
Uberschreitung das System gegen die nematische Ordnung instabil wird. Der Um-
rif der nematischen Phase wire dann durch eine Linie konstanter Magnetostriktion
mit A\ = const. - k. gegeben. Wie die Auftragung in Abbildung zeigt, kann diese

5Dieser bleibt bis zu tiefsten Temperaturen ein Crossover, stellt also keinen echten Phaseniibergang
dar. Ein QKEP ist damit weder in SryRu,0O, noch in CeRu,Si, exakt realisiert: Im ersten Fall wird
er durch Bildung der nematischen Phase iiberdeckt, im letzteren ist der metamagnetische Ubergang
gewissermaflen ,weiter” als bis zu 7' = 0 unterdriickt [Weil0].

5Diese Vorhersage ist eine Besonderheit fiir den Fall des quantenkritischen Endpunktes, der dadurch
gegeniiber einem gewohnlichen QKP ausgezeichnet wird.
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Abbildung 5.13: Konturlinien des
Magnetostriktionskoeffizienten A\ fiir
B || ¢ || AL als Maf fiir die Starke
der quantenkritischen Fluktuationen.
Der schraffierte Bereich entspricht
der Lage der nematischen Phase; die
. horizontalen Linien zeigen die Lage
76 78 ! : : der der Darstellung zugrundeliegenden

BI[T] Magnetostriktionskurven aus |[Geg06a].

TIK]

einfache Annahme jedoch nicht unmittelbar bestdtigt werden. Insbesondere die obere
Phasengrenzlinie verlduft nicht parallel zu Linien konstanter Magnetostriktion, son-
dern schneidet sie vielmehr. In gréferer Entfernung vom metamagnetischen Ubergang
weisen die Konturlinien zwar eine Form auf, die derjenigen der nematischen Phase
stark dhnelt, wobei insbesondere die nach auflen geneigten Flanken auffillig sind. Wie
allerdings das Phasendiagramm in Abbildung zeigt, sind die seitlichen Grenzen
der Phase durch Orte nicht konstanter, sondern vielmehr maximaler Magnetostriktion
gegeben. Die obigen Uberlegungen zeigen damit, da quantenkritische Fluktuationen
durchaus eine wichtige Rolle fiir die nematische Ordnung spielen kénnten, sich aber
nicht in der konkreten Form der Phase niederschlagen.

5.2.3 Nematischer Phaseniibergang

Ein weiteres wesentliches Ergebnis dieser Arbeit ist die Beobachtung der Phasengrenze
am ,Dach“ in der thermischen Ausdehnung: fiir B || ¢ zeigt sich dabei ein Sprung in
«, der von einer Spitze iiberlagert wird. Dies kann als Signatur eines klassischen Pha-
seniibergangs zweiter Ordnung interpretiert werden. Mit zunehmender Verkippung des
Magnetfelds wird die Spitze kleiner und es bleibt ein verbreiterter Sprung. Mogliche
Interpretationen fiir diese Signatur wéren ein mean-field-artiger Ubergang zweiter Ord-
nung oder aber ein Crossover.

Kritische Analyse Auflerst aufschluBireich wire nun eine Bestimmung des kritischen
Exponenten am Ubergang in die nematische Phase. Wire dieser mit hinreichender
Genauigkeit bekannt, so konnten Vergleiche mit anderen Festkorper- oder Modellsy-
stemen vorgenommen oder der Phaseniibergang womoglich einer Universalitatsklasse
zugeordnet werden. Theoretische Berechnungen fiir den kritischen Exponenten der
thermischen Ausdehnung sind oft nicht bekannt, allerdings gilt im Falle eines klassi-
schen Phaseniibergangs das Griineisengesetz mit Ey = const. Spezifische Warme
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Abbildung 5.14: Versuch zur Bestimmung des kritischen Exponenten der thermischen Aus-
dehnung beim Eintritt in die nematische Phase durch Anpassen eines Potenzgesetzes. Links:
der deutlichste Langensprung bei 7,92 T ist nicht sauber vom Hintergrund zu trennen (vgl.
Text). Rechts: Bei 7,87 T ist der Sprung etwas kleiner, der Hintergrund hat allerdings eine
giinstigere Form.

und thermische Ausdehnung sind also einander proportional, sieche Gleichung .
Fir den kritischen Exponenten der thermischen Ausdehnung erwartet man deshalb
den gleichen Wert wie fiir den der spezifischen Wéarme.

Die Bestimmung von kritischen Exponenten ist nicht trivial und erfordert eine &du-
Berst prazise Messung in unmittelbarer Nahe des Phaseniibergangs [Wos07]. Fiir die
kritische Analyse wurde deshalb der Bereich zwischen 0,6 K und 1,5 K bei B =7,92T
(bei diesem Magnetfeld ist der Liangensprung besonders ausgeprégt) duflerst langsam
mit einer Rate von 180 mK/h vermessen und die Daten zusétzlich gemittelt.

KRELLNER et al. [Kre09] konnten im System YbRh,Si,, welches beim antiferroma-
gnetischen Phasentibergang ebenfalls einen Léngensprung aufweist, den kritischen Ex-
ponenten der thermischen Ausdehnung direkt aus den Liangendaten durch Anpassung
der Funktion

AL
L

gewinnen, wobei t = (T — T,)/T. die reduzierte Temperatur und © die Heavisidesche
Sprungfunktion bezeichnet. Diese Form bietet eine Reihe von Vorteilen: die Bereiche
t < 0 und ¢ > 0 kénnen in einer einzigen Anpassung behandelt werden, T, ist ein freier
Parameter und der Ableitungsschritt fillt weg. Da a = dL(T")/dT, erhdlt man den
kritischen Exponenten a der thermischen Ausdehnung als a = a’ + 1.

Abbildung |5.14] (links) zeigt eine Anpassung von Gleichung an die Lingen-
daten, die fiir verschiedene Temperaturbereiche durchgefithrt wurde. Es zeigt sich ein
dabei ein offensichtlicher Widerspruch: Der kritische Bereich von Phaseniibergingen
ist i. A. klein, ¢ < 107!, Bei T, ~ 1K sind belastbare Ergebnisse also héchstens fiir
einen Bereich von 100 mK um den Phaseniibergang zu erwarten. Bereits der Lén-
gensprung selbst nimmt jedoch etwa die gleiche Breite ein. Um ihn auf dem Hinter-

(T) = (A10(—t) + A20(¢)) - [¢| ™ + B+ Ct (5.8)
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grund zu detektieren, muf3 der Bereich fiir die Kurvenanpassung daher noch grofier
gewdhlt werden. Die griine Kurve in Abbildung entspricht einer Kurvenanpas-
sung fir 0,8 K < T < 1,2K und liefert einen kritischen Exponenten von a = 0,173.
Allerdings kann sie, besonders im Randbereich, die Meldaten nicht korrekt beschrei-
ben. Problematisch ist hier besonders der Vorzeichenwechsel von positiver zu negativer
Steigung, den AL/L von T' < T, zu T > T, durchlauft und der durch den linearen
Hintergrund nicht wiedergegeben werden kann. Die Wahl von kleineren Anpassungs-
bereichen (blaue und rote Kurven) erfafit nicht den ganzen Sprung und liefert a ~ 0,
womit keine Singularitdt in o mehr beschrieben wird.

Eine mogliche Abhilfe bestiinde darin, den Hintergrund durch Terme hoherer als
linearer Ordnung zu beschreiben. Gleichung hat aber einschliefllich T, bereits
6 freie Parameter und es zeigt sich, daBl mit noch mehr Freiheitsgraden keine ver-
wertbaren Ergebnisse fiir ¢ mehr erhalten werden kénnen. Der theoretische Verlauf
des Hintergrunds ist kompliziert, da er sich einerseits aus dem quantenkritischen Hin-
tergrund und andererseits aus der thermischen Ausdehnung der nematischen Phase
zusammensetzt. Er kann deshalb auch nicht ohne weiteres abgezogen werden, um den
reinen Langensprung zu erhalten.

Abbildung [5.14] (rechts) zeigt einen weiteren Versuch fiir ein kleineres Feld von
B = 7,87T. Der Langensprung ist hier weniger stark ausgepréigt, allerdings ist der
Hintergrund anndhernd linear. Eine Anpassung von Gleichung iiber einen Bereich
mit || < 0,1 ist hier besser moglich und beschreibt die Kurve zufriedenstellend. Fiir
den kritischen Exponenten ergibt sich ein aulerordentlich kleiner Wert a = 0,0002, der
vom Fehler (0,0089) weit tiberstiegen wird. Ein Wert a = 0 entspricht einerseits dem
Ergebnis eines Mean-Field-Szenarios, in welchem keine Fluktuationen beriicksichtigt
sind und fiir & ein Sprung erwartet wird. Da « aber im unverkippten Feld keinen reinen
Sprung, sondern vielmehr eine deutliche Spitze aufweist, liegt Mean-Field-Verhalten of-
fensichtlich nicht vor. Eine zweite Moglichkeit wire das Vorliegen einer logarithmischen
Divergenz, die allerdings durch die Funktion nicht beschrieben werden kann. Es
wird deshalb ein weiterer Anpassungsversuch mit einer neuen Funktion unternommen.
Aus « o log|t|~* folgt durch Integration:

AL
L

Der Exponent a spielt im Falle der logarithmischen Divergenz keine Rolle und kann in
die Konstanten A; und A, absorbiert werden.

Abbildung zeigt die Anpassung von Gleichung an die Langendaten bei
7,87 T. Die Daten lassen sich grundsétzlich durch die angepafite Funktion beschreiben,
sind also konsistent mit einer logarithmischen Divergenz von « am kritischen Punkt.
Wie die dhnlich gute Anpassung in Abbildung zeigt, ist das Verhalten aber nicht
von einem Potenzgesetz mit einem kleinen Exponenten a < 0,1 zu unterscheiden.

(T) = (A16(=t) + A20(1)) - (—a) - (|t|log[t| — |t]) + B+ Ct (5.9)

Universalitatsklasse Unabhangig von der experimentellen Bestimmung eines kriti-
schen Exponenten 148t sich die Natur des Phaseniibergangs unter den im vorigen
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Abschnitt iiber das Modell der partiellen orbitalen Ordnung gemachten Annahmen
diskutieren. Demnach kommt es unterhalb von T, zu einer spontanen Brechung der
vierzdhligen Rotationssymmetrie des Kristallgitters in der Ebene, wobei im unver-
kippten Feld die zwei als N™ und N~ bezeichneten energetisch dquivalenten Zustinde
eingenommen werden kénnen. Der zugehorige Ordnungsparameter ist ein Skalar und
hat die Dimension n =1. Die nematische Ordnung spielt sich in der Ebene ab, so dafl
die effektive Dimensionalitit des Systems d = 2 ist. Damit ist gerade die Universalitats-
klasse des zweidimensionalen Isingmodells beschrieben. Die Aquivalenz zwischen der
nematischen Ordnung und einem Isingmodell 148t sich veranschaulichen, wenn man
z.B. den N*- als Spin-Up(?)- und den N~ - als Spin-Down(])-Zustand identifiziert.
Wird das Magnetfeld in die Ebene gekippt, so wird eine der zwei Varianten N, N~
energetisch bevorzugt. Die In-Plane-Komponente des Magnetfelds ist damit dquivalent
zum Anlegen eines externen Magnetfelds an einen Ising-Magneten. Sowohl im Modell
der orbitalen Ordnung als auch im Isingsystem liegt damit ein Fall von expliziter Sym-
metriebrechung vor. Im Folgenden soll nun diskutiert werden, ob die experimentellen
Daten diese einfachen Uberlegungen rechtfertigen.

Zum Verhalten des zweidimensionalen Isingmodells in externen Magnetfeldern hat
A. KALZ Monte-Carlo-Simulationen auf Gittern mit einer Kantenlédnge von L = 50—
100 Gitterpliatzen” durchgefiihrt [Kalll]. Abbildung (links) zeigt, dafl die spezi-
fische Wéarme c als Funktion der Temperatur im Nullfeld die bekannte logarithmische
Divergenz aufweist (vgl. Tabelle . Werden nun nach und nach stiarkere externe
Felder angelegt, so wird das Maximum in c kleiner, breiter. und verschiebt sich zu
héheren Temperaturen. Durch starkere Magnetfelder ist die Symmetrie zwischen den
zwei moglichen Spinzustdnden explizit gebrochen, so dafi hier nicht mehr von einem
Phaseniibergang zweiter Ordnung, sondern nur noch von einem ,,Crossover” gespro-
chen werden kann. Da kritische Fluktuationen unterdriickt werden, verschwindet die

"Die Systemgrofie ist so groB gewahlt, dafl sie keinen Einflul mehr auf die ermittelten thermodyna-
mischen Gréflen hat, diese als Funktion von L also konvergiert sind.
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Abbildung 5.16: Phaseniibergidnge zweiter Ordnung unter dem Einflul expliziter Sym-
metriebrechung. Links: spezifische Wéarme des 2d-Isingmodells aus einer Simulation von
A. Kavrz [Kalll]. Rechts: Thermische Ausdehnung in SrgRu,O5.

scharfe Spitze bei T, im dufleren Feld.
Dieses Verhalten des Modellsystems kann nun mit der in Abbildung (rechts)

gezeigten Entwicklung des nematischen Phaseniibergangs verglichen werden. Fiir B || ¢
ist der Ubergang durch einen Sprung in o gekennzeichnet. Im Gegensatz zum Modell-
system wéchst dieser jedoch mit zunehmender Verkippung stark an. Eine nennenswerte
Verbreiterung des Ubergangs ist nicht festzustellen. Weiterhin entwickelt sich die Uber-
gangstemperatur fiir steigende Verkippung zu kleineren statt zu grofleren Werten. Die
Spitze, die den Sprung in « fir B || ¢ iiberlagert, verschwindet durch Feldverkippung
rasch.

Der letztgenannte Effekt 148t sich in Analogie zum Modellsystem verstehen: da der
Eintritt in die verzerrte Phase im unverkippten Feld mit starken Fluktuationen zwi-
schen den zwei dquivalenten Verzerrungsvarianten N+ und N~ einhergehen sollte,
sind deutliche Fluktuationseffekte zu erwarten, die sich in der beobachteten Spitze in
a aduBlern. Davon abgesehen zeigen aber deutliche Unterschiede zwischen Mefldaten
und Simulation, daf§ die Annahme eines Ising-artigen nematischen Phaseniibergangs
zu kurz greift. So wird im Isingmodell die Wechselwirkung zwischen den Spins durch
eine einzige, temperatur- und feldunabhingige Konstante J beschrieben. Wie diese
Wechselwirkung im Fall der nematischen Phase aussieht, ist dagegen nicht ohne wei-
teres klar. Da das kritische metamagnetische Feld H,,,, aber stark winkelabhéngig ist,
gilt dasselbe moglicherweise auch fir die Stiarke der Wechselwirkung.

Weiterhin existieren im Isingmagneten die zwei moglichen Zustidnde 1 und | un-
abhidngig von Temperatur oder Feld. Da leider keine Rechnungen zum nematischen
Ordnungsparameter bei endlicher Temperatur existieren, kann diese Annahme nicht
ohne weiteres auf das Modell der partiellen orbitalen Ordnung iibertragen werden.
Wiirde der Zusammenbruch der nematischen Ordnung fiir 7" > 1 K nur auf der ther-
mischen Unordnung der Zustinde N und N~ beruhen, so wire wie beim Isingmodell
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eine Verbreiterung des Ubergangs zu erwarten, die aber nicht beobachtet wird. Aufler-
dem geht der Ordnungsparameter des Isingmodells fiir T — T, kontinuierlich und glatt
gegen null. Betrachtet man dazu die Uberlegungen des Abschnitts zur Tempe-
raturabhéngigkeit und insbesondere Gleichung , so sollte sich auch AL(T) bei T,
ahnlich glatt verhalten, zumindest aber nicht die beobachtete sprunghafte Anderung
zeigen.

AbschlieBend muf} auch die anfangs gemachte Annahme eines giiltigen Griineisenge-
setzes kritisch hinterfragt werden. Wahrend die nematische Phase eine Fermifliissigkeit
bildet, befindet sich das System oberhalb des Phaseniibergangs im NFF-Bereich |Gri01],
so daB eine Verletzung des Griineisengesetzes nicht auszuschliefen ist. Dann allerdings
waren die Signaturen von thermischer Ausdehnung « und spezifischer Warme ¢ schon
prinzipiell nicht vergleichbar. In der Tat wurde in ¢(7") beim Eintritt in die Phase im
unverkippten Feld nur ein Sprung ohne die in « sichtbare iiberlagerte Spitze gefunden,
vgl. Abschnitt Der gleiche Ubergang von einem NFF-Zustand in eine geordnete
FF-Phase liegt allerdings auch im oben erwédhnten Fall von YbRh,Si, vor, wo das
Griineisengesetz offensichtlich erfiillt ist [Kre09].%

Fiir die Aquivalenz der Modelle spricht, da8 die Signatur von o am Phaseniibergang
konsistent mit einer logarithmischen Divergenz ist, wie sie fiir ein 2d-Ising-System
erwartet wird. Auf Grundlage der Mefldaten kénnen andere Exponenten aber nicht
ausgeschlossen werden. Auch angesichts der oben diskutierten Unterschiede kann die
Analyse deshalb die Natur des kritischen Verhaltens nicht vollstdndig klaren.

5.3 Entropie

Nachdem in dieser Arbeit die thermische Ausdehnung von Sr;Ru,O- in der ab-Ebene
bestimmt wurde, 148t sich zusammen mit den Daten, die GEGENWART et al. [Geg06b|
schon frither fiir die c-Richtung bestimmt haben, der Volumenausdehnungskoeffizient
[ berechnen. Da es sich um ein tetragonales System handelt, gilt § = a. + 2 - agp. Fir
die Analyse wird sowohl von . als auch von g, der in Abschnitt [5.1.1] gefundene iso-
trope FF-Hintergrund abgezogen. Bei einigen Kurven, die nicht genau beim gleichen
Feldwert vorliegen, wurde zwischen benachbarten Magnetfeldern linear interpoliert.
Die so erhaltenen Kurven 3(T') zeigen qualitativ das gleiche quantenkritische Verhal-
ten wie a., enthalten allerdings zusétzlich den aus dem Beitrag von a,; stammenden
Lingensprung als Signatur des nematischen Ubergangs.

Ist B als Funktion von H bekannt, so 148t sich aulerdem unter gewissen Vorausset-
zungen die Entropie S(H) bestimmen. Durch eine solche Auswertung konnen einer-
seits andere bekannte Messungen der Entropie iiberpriift werden, weiterhin aber auch
die unterschiedlichen thermodynamischen Groflen auf ihre Konsistenz getestet werden.

®In Sr;Ru, 0O, handelt es sich allerdings um eine neuartige Phase, die sich in unmittelbarer Niithe des
QKPs bildet, wihrend im Fall von YbRh,Si, klassische antiferromagnetische Ordnung vorliegt, aus
deren Unterdriickung der QKP erst hervorgeht. Im Phasendiagramm erfolgt die Bestimmung der
kritischen Exponenten deshalb in YbRh,Si, abseits des QKP und nicht unmittelbar iiber ihm.
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Abbildung 5.17: Aus dem Volumenausdehnungskoeffizienten nach Gl. berechnete Entro-
pie von SrgRu,O;. Links: Auf beiden Seiten der nematischen Phase (die senkrechten Linien
markieren ihre Lage) steigt die Entropie stark an, dieser Anstieg wird in der Phase abgeschnit-
ten. Rechts: Im Fermifliissigkeitsbereich, insb. auch innerhalb der nematischen Phase, ist S/T
temperaturunabhéngig.

Unter der auf Seite vorgestellten Annahme, daf§ der Druck in die freie Energie
nur in der Form eines druckabhéngigen kritischen Felds eingeht, d. h. f von der Form
f = f(T,H — H.(p)) ist, ergibt sich die Entropie wie folgt aus dem Volumenausdeh-
nungskoeffizienten :

1 08 1 0S 0H.

=TV ey T Vo o
1 85 OH, (5.10)
TV OH op
OH N\ ! H
. S(H) = S(Ho) = V ( c ) / B(H)dH' (5.11)
Op Hy

Fiir ppdH./dp wird der bereits oben verwendete Wert von 5,6 T/GPa |[Chi02; Geg06a]
angenommen. Als untere Integrationsgrenze wird ein Feld von 6 T gewéahlt. Das Mol-
volumen pro Ru-Atom ergibt sich aus dem Produkt der Gitterkonstanten a, b und ¢
mit den in Abschnitt [4.1] angegebenen Werten, wobei die pseudotetragonale Einheits-
zelle 8 Ru-Atome enthilt (sie ist doppelt so grofi wie die tetragonale Einheitszelle,
welche 4 Ru-Atome einschliefit, vgl. Abbildung auf Seite . Damit errechnet man
VRY = 1/8. Ny -a-b-c=472cm3.

In Abbildung (links) sind die durch Integration nach der Trapezregel berech-
neten Entropien fiir verschiedene Temperaturen aufgetragen. Auf beiden Seiten der
nematischen Phase steigt S mit Anndherung an das kritische Feld. Es kommt aber
nicht zu einer Divergenz, da der Anstieg im Bereich der Phase abgeschnitten wird.
Bei Temperaturen oberhalb von 1,2K ist eine Abflachung nicht mehr zu beobachten
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Abbildung 5.18: Spezifische Warme von SrzRu,O, fiir B || ¢ nach Daten von Y. TOKIWA.
Links: Fiir hohere Temperaturen beobachtet man eine charakteristische Doppelspitze beim
kritischen Feld. Rechts: Die aus der thermischen Ausdehnung 5 berechnte Entropie zeigt eine
gute Ubereinstimmung.

und S zeigt nur noch ein breites Maximum im Bereich des kritischen Feldes. In die
Auftragung von S/T fir kleinere Temperaturen in Abbildung (rechts) fallen die
Daten fiir unterschiedliche Temperaturen mit guter Genauigkeit zusammen, wie fiir
eine Fermifliissigkeit zu erwarten ist.

Bei B = 7,5T liest man fiir AS/T ca. 50mJ/molRuK? ab. ROST et al. [Ros09] ha-
ben aus Messungen des magnetokalorischen Effekts ebenfalls einen Wert von S(B =
7,5T)—S(B = 6T) ~ 50 mJ/molRuK? erhalten, s. hierzu Abbildung Es zeigt sich
also eine sehr gute quantitative Ubereinstimmung der aus der Messung unterschiedli-
cher physikalischer Effekte bestimmten Entropien. Dies zeigt zum einen, dafl die Mes-
sungen untereinander thermodynamisch konsistent sind. Weiterhin demonstriert die
Ubereinstimmung, dafl der Wert fiir die Druckabhéngigkeit des kritischen Feldes aus
[Chi02] korrekt ist. Schliefllich wird die Giltigkeit der in gemachten Annah-
men bestatigt, was das allgemeine Modell von WEICKERT et al. [Weil(] untermauert,
wonach die Thermodynamik des Systems ganz wesentlich durch den Abstand vom
kritischen Magnetfeld bestimmt wird.

5.4 Spezifische Warme

Ergidnzend zu den aus der Dilatometrie gewonnenen Ergebnissen sollen zuséatzlich ei-
nige Messungen der spezifischen Warme betrachtet werden, die von Y. TOKIWA an
der gleichen Probe (C660a) mittels einer semi-adiabatischen Heizpulsmethode vorge-
nommen wurden. In Abbildung ist der Sommerfeldkoeffizienten v = ¢/T" in der
Nahe des metamagnetischen kritischen Feldes H™™ fiir unterschiedliche Temperatu-
ren aufgetragen. Der Wert im Nullfeld betriigt bei 0,25 K etwa 110 mJ/molRuK?, was
konsistent mit anderen verdffentlichten Daten ist [Ros10].
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5 Messungen und Ergebnisse

Fir T > 1,5 K zeigt sich eine charakteristische Struktur aus zwei Maxima beiderseits
des kritischen Feldes, welche ein Minimum bei HI™ zwischen sich einschliefen. Fiir
tiefe Temperaturen entwickelt sich die Struktur dagegen zu einem einzigen Maximum
bei HM™.

Die Beobachtungen lassen sich wiederum im bereits in Abschnitt behandelten
allgemeinen Szenario metamagnetischer Quantenkritikalitdt diskutieren. Die magneti-
sche Suszeptibilitdt, welche in diesem Szenario als Funktion von T' divergiert,

X(T, H™) = 0o fir T —0 , (5.12)

ist iiber die Maxwellrelation 52 52
g X
902 — 772 (5.13)
mit dem Koeffizienten ~y der spezifischen Warme verkniipft [Weil0]. Aus der Divergenz
von x(T,HM™™), welche eine positive Kriimmung bedeutet, folgt damit ein Minimum
von v(H) bei H™". Da v(H) zu beiden Seiten von H'™ nicht beliebig weit ansteigen
kann, enstehen notwendigerweise zwei Maxima.

Die Divergenz von x setzt sich zu tiefen Temperaturen hin nicht beliebig weit fort,
sondern wird im Bereich der nematischen Phase abgeschnitten, so daf§ x séttigt |Gri03].
Damit dndert sich auch das Vorzeichen der Kriimmung, so dafl bei tiefen Temperaturen
ein Maximum von v(H) bei H™ ensteht.

Wiederum kann ein Vergleich zum System CeRu,Si, gezogen werden, in welchem
schon frither die oben beschriebene ,,Doppelspitze” in der spezifischen Warme gefunden
wurde |Aok9g|. Die gleiche Struktur wurde auch fiir SrgRu,O-, vorhergesagt [Weil0]
und ist nun mit den Daten in Abbildung bestétigt. Damit gibt es einen weiteren
Anhaltspunkt fiir den EinfluB metamagnetischer Quantenfluktuationen in SrsRu,0O,.

Interessant wére noch eine Bestimmung der analytischen Abhéngigkeit AS(H —
H.) und ein Vergleich mit der ebenfalls in [Ros09] gefundenen Divergenz AS(H —
H.) < (H — H.)"!. Dies stellte eine Abweichung von den Vorhersagen der HM-Theorie
dar, vgl. Seite Die Kurven in Abbildung (rechts) zeigen die Anpassung einer
Divergenz Ac « h™%, wobei in h = H — H. das kritische Feld mit H. = 7,85T
festgesetzt ist. Eine Anpassung mit a als freiem Parameter liefert a = 0,88(3), also
eine weniger steile Divergenz als in [Ros09]. Dies stellt zumindest der Tendenz nach
eine Anndherung an das HM-Szenario dar, ist aber immer noch vom vorhergesagten
Wert a = 1/3 entfernt. Mit einem festen Exponenten a = 1 ergibt sich allerdings
eine fast ebenso gute Beschreibung der Daten, die somit nicht im groben Widerspruch
zum in [Ros09] gefundenen Exponenten stehen. Es gilt allerdings nach wie vor die auf
Seite [47] diskutierte Einschrankung, dafi die untersuchten Daten einen relativ grofen
Hintergrundsbeitrag haben, der moglicherweise selbst feldabhéingig ist. Der erhaltene
Exponent gibt also nicht notwendigerweise allein das kritische Verhalten wieder.

Zusétzlich ist in Abbildung (rechts) noch einmal die aus der thermischen Aus-
dehnung § berechnte Entropie AS/T, die nach Gleichung bis auf eine Konstante

der spezifischen Wirme entsprechen sollte. Auch wenn die quantitative Ubereinstim-
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mung nicht perfekt ist, zeigt sich hier wiederum die gute Konsistenz der auf unter-
schiedliche Weise bestimmten thermodynamischen Grofien.
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Kapitel

Zusammenfassung

Mit dem Material Sr4Ru,0- hat sich die vorliegende Arbeit mit einem System befafit,
welches sich durch Phédnomene auszeichnet, die in der aktuellen Festkérperforschung
von grofiem Interesse sind. Die Unterdriickung eines metamagnetischen Ubergangs,
welcher durch eine Singularitdt in der elektronischen Zustandsdichte hervorgerufen
wird, zum Temperaturnullpunkt fithrt zu einem quantenkritischen Endpunkt. Die da-
mit verbundenen Quantenfluktuationen koppeln stark an das Gitter, und nahe des
quantenkritischen Endpunkts bildet sich eine neuartige Phase. Wahrend das Kristall-
gitter in der ab-Ebene eine vierzahlige Rotationssymmetrie besitzt, wird diese vom
Elektronensystem in dieser nematischen Phase spontan gebrochen.

Zur Charakterisierung dieser nematischen Phase wurden hochauflésende Messun-
gen von thermischer Ausdehnung und Magnetostriktion bei tiefen Temperaturen und
hohen Magnetfeldern durchgefiihrt. Ein miniaturisiertes Dilatometer, welches sich in
verschiedenen Konfigurationen in einen 3He-*He-Mischungskryostaten einbauen lie8,
ermoglichte es, die Auswirkungen der nematischen Ordnung auf das Gitter in unter-
schiedlichen Richtungen zu studieren.

Das wesentliche experimentelle Ergebnis dieser Arbeit ist die Existenz einer sym-
metriebrechenden Gitterverzerrung innerhalb der nematischen Phase. Da die relative
Lingeninderung AL/ L lediglich von der GréBenordnung 10~¢ und damit unterhalb der
Auflésungsgrenze beispielsweise von Neutronenbeugungsexperimenten ist, konnte sie in
fritheren Messungen nicht detektiert werden. Durch einen Vergleich mit Widerstands-
messungen konnte gezeigt werden, dafl es parallel zur leichten Transportachse zu einer
Expansion des Gitters kommt, wéhrend es sich in der Richtung der schweren Achse
zusammenzieht. Mit dieser Beziehung, die tibereinstimmend aus thermischer Ausdeh-
nung und Magnetostriktion hervorgeht, ist eine Randbedingung fiir alle Theorien der
elektronischen Nematizitét in Sr;Ru,O, gegeben. Weiterhin zeichnet sich die nemati-
sche Phase durch eine gleichformige thermische Ausdehnung der Form AL +AL; =0
aus. Dies ist besonders bemerkenswert, da auflerhalb der Phase bereits die Magnet-
feldkomponente in der Ebene eine anisotrope thermische Ausdehnung bewirkt.
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6 Zusammenfassung

Wie auch in den Widerstandsexperimenten tritt die Symmetriebrechung, obwohl
inhdrent vorhanden, erst bei einer teilweisen Verkippung des Magnetfelds in die ab-
Ebene in Erscheinung. An dieser Stelle sei noch einmal auf die Abbildung [5.§ auf
Seite [60| verwiesen, in der bei einem Winkel von 5° der Effekt besonders deutlich wird:
Bei hohen Temperaturen ist die thermische Ausdehnung isotrop, wiahrend sich bei
Abkiihlung in die nematische Phase eine spontane Gitterverzerrung entwickelt.

Die gefundene Verzerrung wurde im Rahmen eines kiirzlich veroffentlichten theore-
tischen Modells diskutiert, welches die nematische Phase als eine Form von partieller
orbitaler Ordnung innerhalb einer komplexen Bandstruktur beschreibt. Dies fithrt zur
Bildung einer Struktur von Doménen, welche in verkippten Feldern eine ldngliche Geo-
metrie annehmen. Zusammen mit dem antibindenden Charakter der beteiligten quasi-
eindimensionalen Bander konnten damit die im spezifischen Widerstand und in den
dilatometrischen Messungen gefundenen Anisotropien konsistent beschrieben werden.

Ein weiteres wesentliches Ergebnis dieser Arbeit ist die Beobachtung eines deutlichen
Langensprungs, der beim Eintritt in die nematische Phase als Funktion der Tempera-
tur auftritt. Wahrend es in der c-Richtung nur schwache Anomalien in der thermischen
Ausdehnung gibt, konnte damit in der ab-Ebene eine deutliche thermodynamische Si-
gnatur eines Phaseniibergangs zweiter Ordnung gefunden werden. Im Rahmen des
Modells der partiellen orbitalen Ordnung kann der Ubergang in erster Niherung in
die 2d-Ising-Universalitatsklasse eingeordnet werden und das kritische Verhalten am
Phaseniibergang konnte mit der fiir diese Klasse erwarteten logarithmischen Divergenz
des thermischen Ausdehnungskoeffizienten angepafit werden. Die Anpassung ist aller-
dings nicht eindeutig, und der Vergleich mit Simulationen ergibt besonders im Fall
expliziter Symmetriebrechung deutliche Abweichungen. Es ist deshalb nicht sicher, ob
der nematische Phaseniibergang klassisch-universelles kritisches Verhalten zeigt.

Neben den im besprochenen Modell beriicksichtigten Bandstruktureffekten gibt es,
wie auf Seite[68 beschrieben, starke Hinweise auf quantenkritische Einfliisse. Die gefun-
dene Verzerrung kann somit auch in den Zusammenhang allgemeiner Vorhersagen von
strukturellen Instabilitdten in der Nahe von quantenkritischen Punkten eingeordnet
werden. Inwiefern Quantenfluktuationen die Bildung der nematischen Phase hervorru-
fen, bleibt eine spannende Fragestellung.

Aus den Resultaten dieser Arbeit eréffnen sich weitere Arbeitsansdtze sowohl auf
experimenteller als auch theoretischer Seite.

Oben wurden die in spezifischem Widerstand und Ausdehnung gefundenen Aniso-
tropien diskutiert. Bei der experimentellen Bestimmung dieser Grofien schlieffen sich
die Anforderungen an die Probengeometrie in gewisser Hinsicht gegenseitig aus: Fir
Transportmessungen ist ein grofles Aspektverhéltnis, d. h. eine lange Probe mit einem
kleinen Querschnitt wiinschenswert, denn nur so entsteht bei einem sehr kleinen spezi-
fischen Widerstand ein hinreichend grofles Signal. Das Dilatometer erfordert dagegen
einen groflen Querschnitt, um bei gegebener Federkraft den Druck auf die Probe klein
zu halten. Gelédnge es, einen Kompromifl zwischen diesen Anforderungen zu finden, so
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wére eine simultane Messung der zwei Groflen sicherlich aufschlufireich. Dies gilt be-
sonders angesichts der auf Seite [65] angesprochenen Vermutung, dafl uniaxialer Druck
im unverkippten Feld eine der zwei Doménenvarianten bevorzugt. Um dies zu besté-
tigen, sollte untersucht werden, ob durch Anlegen eines uniaxialen Drucks Einflufl auf
die Widerstandsanisotropie genommen werden kann.

Weiterhin waren genauere Messungen im Bereich des nematischen Phaseniibergangs
wichtig, um zu klaren, inwieweit moglicherweise universelles Verhalten vorliegt. Der
Einflu} einer expliziten Symmetriebrechung durch ein verkipptes Feld auf die Signatur
des Ubergangs sollte beispielsweise auch fiir die spezifische Warme untersucht werden.

Die Arbeit zeigt allgemein, dafl mit der Dilatometrie ein hochempfindliches Werk-
zeug zur Untersuchung von symmetriebrechenden Phénomenen wie der elektronischen
nematischen Ordnung existiert. Es ist deshalb zu hoffen, dafl die vorliegenden Ergeb-
nisse auch von theoretischer Seite eine stérkere Beriicksichtigung der Kopplung von
elektronischen Freiheitsgraden an das Kristallgitter motivieren. In Bezug auf Modelle
fiir SrsRu, O, wére es beispielsweise wiinschenswert, nicht nur das Vorzeichen, sondern
auch die GroBlenordnung der Verzerrung erkléaren zu kénnen. Auflerdem sind Rechnun-
gen bei endlicher Temperatur notwendig, um iiber die Temperaturabhingigkeit des
Ordnungsparameters die gleichférmige Verzerrung und auch die kontinuierliche Ab-
nahme der anisotropen Streuung zu verstehen.

Der obige Ausblick zeigt, dafl das untersuchte System sicherlich noch weitere in-
teressante Problemstellungen und offene Fragen bereithédlt. Ganz allgemein kann ab-
schlieffend festgehalten werden, dafl es sich bei den Ergebnissen dieser Arbeit um die
erste Beobachtung einer strukturellen Instabilitdt nahe eines quantenkritischen Punk-
tes handelt.
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