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Magnetismus bei zehn GroRenordnungen
auf der Temperaturskala

Die Beitriige von Elektronen und Kernen fiihren zu vielfiltigen

magnetischen Phinomenen

Thomas Herrmannsdorfer

Magnetische Materialien und Verfahren neh-
men in der heutigen Technologie eine wichtige
Position ein. Das weite Spektrum der techni-
schen Anwendungen, das sich bis in viele Berei-
che des tdglichen Lebens erstreckt, nutzt mitt-
lerweile eine Vielfalt magnetischer Effekte.
Insbesondere dem Wechselspiel magnetischer
und leitungselektronischer Eigenschaften wird
in zunehmendem MafRe ein hohes Innovations-
potential bescheinigt. Die Kenntnis und das
quantitative Begreifen magnetischer Material-
eigenschaften ist daher von besonderer wissen-
und wirtschaftlicher Bedeutung. Mittels moder-
ner kryotechnischer Verfahren und MeRBmetho-
den ist es heute moglich, das gesamte Spektrum
magnetischer Materialeigenschaften bis hin zu
den kleinsten kernmagnetischen Effekten zu
untersuchen. Exemplarisch seien an dieser
Stelle Untersuchungen an Ubergangsmetallen,
Van Vleck-Paramagneten, stark wechselwirken-
den Kernspinsystemen und deren Wechselspiel
mit supraleitenden Eigenschaften skizziert.

nen, u- und d-Quarks bzw. die Gebilde der u-

und d-Quarks: Protonen und Neutronen - tragen
magnetische Momente. Bereits innerhalb des Gefiiges
eines einzelnen Atoms kann dies zu interessanten und
von Element zu Element stark variierenden magneti-
schen Eigenschaften fiihren. Es iiberrascht daher nicht,
daR in kondensierter Materie sehr vielféltige kooperati-
ve magnetische Erscheinungsformen auftreten kénnen.
Die Atomriimpfe und Leitungselektronen sorgen in
Festkorpern z. B. einerseits fiir diamagnetische Beitrédge
(Larmor- und Landau-Diamagnetismus), konnen aber
auch gleichzeitig die Ursache paramagnetischer Effekte
(z.B. Langevin- und Pauli-Paramagnetismus) und gege-
benenfalls auch spontaner magnetischer Ordnung (z. B.
Ferro-, Ferri- und Antiferromagnetismus) sein. Neben
den Spin- und Bahnbeitrdgen von freien und lokali-
sierten Elektronen tragen auch viele Atomkerne zum
Magnetismus bei. Fast jedes Element besitzt ein Kern-
isotop mit einem nichtverschwindenden kernmagneti-
schen Moment u,,. Kernmagnetische Momente sind
allerdings um das Massenverhéltnis von Elektron zu
Proton, d.h. um den Faktor 1/1836, kleiner als elektro-
nische magnetische Momente (). Fiir die Wechselwir-
kungsenergie E zwischen magnetischen Momenten gilt

g lle elementaren Bausteine der Materie — Elektro-
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Abb. 1:

Ansicht der Bayreuther Kernentmagnetisierungsanlage
(Helium-Dewar, Magnetsystem (links unten), Vakuumkanne
und Strahlungsschilde sind demontiert). Ihr ,,Herz“, die mono-
litische, 17,5 kg schwere Kernentmagnetisierungsstufe, wurde
aus hochreinem Kupfer gefertigt und anschliefend zur Verbes-
serung der Leitfahigkeit thermisch behandelt [4].

E ~ u?. Daraus ergeben sich dquivalente Temperaturen
T = E/kg, die bei elektronischen magnetischen Momen-
ten in Festkorpern typischerweise zwischen 1 mK und
1000 K liegen und bei kernmagnetischen Wechselwir-
kungen zwischen 1 nK und 1 mK. Kryotechnische
Methoden sind also sowohl bei der Untersuchung
kernmagnetischer als auch bei der Beobachtung der
meisten elektronischen magnetischen Materialeigen-
schaften unerlaRlich.

Kryotechnik an den Grenzen des Moglichen
Es ist wohl am meisten dem Pioniergeist verschie-
dener europdischer, amerikanischer und japanischer
Arbeitsgruppen in der Tieftemperaturphysik und deren
Wettstreit um Tieftemperaturrekorde zu verdanken,
daR die Kryotechnik am Ende des zwanzigsten Jahr-
hunderts so weit entwickelt ist [1]. Experimente bei
Gleichgewichtstemperaturen bis zu etwa einem K
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oberhalb des absoluten Nullpunkts wurden dadurch
ermoglicht [2]. Insbesondere die im Jahr 1956 von

N. Kurti an der Universitdt Oxford erstmals an Kupfer
eingesetzte Technik der adiabatischen Kernentmagneti-
sierung und deren sukzessive Optimierung schafften
die Grundlage zum Studium von Phdanomenen bei uK-

Temperaturen [3

]. Als besonderes Beispiel der einigen

zehn mittlerweile weltweit zur Verfiigung stehenden
Kernentmagnetisierungsanlagen zeigt Abb. 1 die lei-
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Abb. 2:

Die magnetische Suszeptibilitidt einer
hochreinen, mit nur 11 ppm Eisen verun-
reinigten Platinprobe bei zehn Groen-
ordnungen auf der Temperaturskala. Die
Volumensuszeptibilitdt (SI-System)
wurde mittels SQUID-Magnetometrie
(rote Punkte, in Bildeinsatz vergrofRert)
und Wechselfeldsuszeptometrie (blaue
Punkte) gemessen. Die horizontale ge-
strichelte Linie kennzeichnet die um den
Stoner-Faktor S verstdarkte Pauli-Suszep-
tibilitdat. Die bei 4 mK <T < 40K einge-
zeichnete durchgezogene griine Linie
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verdeutlicht den Curie-Verlauf (y ~ C/T),
der von den ,giant magnetic moments
der 11 ppm Fe hervorgerufen wird. Das
bei T=2,5 mK auftretende Maximum der
im Nullfeld gemessenen Wechselfeld-
suszeptibilitit markiert die Spinglas-
Einfriertemperatur. Die bei 0,3 u)K <T
< 40 pK eingezeichnete schwarze Linie
kennzeichnet den entsprechenden Curie-
Verlauf der Suszeptibilitit der Pt-Kern-
momente (Platin besteht zu 34 % aus dem
magnetischen Isotop °°Pt).

stungsfdahigste der Bayreuther Maschinen. Mit dieser
Anlage wurde bereits bei ersten Tests eine Gleich-
gewichtstemperatur der Kernmomente, Leitungselek-
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tronen und Gitterschwingungen von 12 uK erreicht [4].
Wie bei den ersten Kernentmagnetisierungsexperimen-
ten von N. Kurti und Mitarbeitern besteht das ,Herz*
dieser Anlage ebenfalls aus Kupfer. Die aulerordentli-
che Leistungsfdhigkeit beruht auf der groen Stoffmen-
ge (etwa 100 mol im Feldbereich des 8T-Magneten) bei
dennoch geringem Gesamtwérmeleck (= 1 nW) sowie
der Ausstattung mit optimierten Wéarmeschaltern, Ther-
mometern und elektrischen Experimentzuleitungen.
Die hohe Kiihlkraft der Kupfer-Kernentmagnetisie-
rungsstufe erlaubt einen routineméRigen MelRbetrieb
fiir die Dauer einiger Tage bei Temperaturen von
wenigen 10 K (bzw. einiger Wochen bei T~ 100 uK
und gegebenenfalls einiger Monate bei T~ 1 mK).
Aufgrund ihrer hohen , Nutzlastkapazitédt® lassen
sich an der Bayreuther Anlage etwa zehn Experimente
unter Anwendung verschiedener MeBmethoden (z. B.
Widerstand, Dielektrizitdt, Magnetisierung, differenti-
elle magnetische Suszeptibilitdt, Warmekapazitiit,
Kernspinresonanz, Schwingungssensorik) gleichzeitig
durchfiihren. Besondere Aufmerksamkeit galt in den
vergangenen Jahren vor allem Materialien mit guten
»Modelleigenschaften® (z. B. einfache Gitterstruktur
und einfache leitungselektronische Eigenschaften),
sowie solchen Substanzen, deren magnetische Eigen-
schaften im Tiefsttemperaturbereich stark mit magneti-
schen Eigenschaften hoherer Energie korrelieren,
die also magnetische Vielfalt bei vielen GrofRenord-
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nungen auf der Temperaturskala zeigen (z.B. Pd, Pt,
Pr,_,Y,Nis). Vor allem die Kombination mehrerer Mef3-
methoden, z. B. der differentiellen magnetischen Sus-
zeptibilitdt, der Warmekapazitat und der Kernspin-
resonanz, bewahrte sich bei der Charakterisierung
magnetischer Korrelationseffekte. Die extrem tiefen
Temperaturen bis zu wenigen uK haben dabei quasi
nur noch von magnetischen Wechselwirkungen domi-
nierte Experimentbedingungen geschaffen.

Magnetismus von Platin und Palladium

Als beeindruckende Beispiele magnetischer Vielfalt
mogen die Ubergangsmetalle der VIII. Nebengruppe
des Periodensystems — Platin und Palladium - dienen.
Am Beispiel von Platin zeigt Abb. 2 die Suszeptibilitdt
zwischen 0,3 uK und 300 K, d. h. im Bereich von zehn
GroRenordnungen auf der Temperaturskala.

Oberhalb von etwa 30 K dominieren in beiden
Systemen zunéchst die magnetischen Beitrdge der 4d-
(Pd) bzw. 5d-Leitungselektronen (Pt). Ihre hohen
Zustandsdichten bei der Fermi-Energie und ihre star-
ken Austauschwechselwirkungen untereinander bewir-
ken das Auftreten ferromagnetischer Spinfluktuationen
(parallele Ausrichtung benachbarter magnetischer
Momente auf kurzer Zeit- und Léngenskala), die sich
im Experiment als verstarkte Pauli-Suszeptibilitdten
X =S¥pay; dullern (als Mall der Verstdarkung dient der
sogenannte Stoner-Faktor: S(Pt) =3,9). Unterhalb von
30 K steigt die Suszeptibilitédt bis in den mK-Bereich
an. Dieser Anstieg wird durch magnetische Verunrei-
nigungen wie Fe, Mn, Co verursacht und folgt dem
Curie-Gesetz, d. h. die Suszeptibilitdt ist umgekehrt
proportional zur Temperatur. Die magnetischen
Momente der Verunreinigungen polarisieren dabei be-
nachbarte 4d- (Pd) bzw. 5d-Momente (Pt) und treten
in engem Wechselspiel mit diesen als sogenannte ,giant
magnetic moments“ auf.

Unser spezielles Anliegen war es nun, den magneti-
schen Grundzustand dieser zuféllig verteilten ,giant
magnetic moments“ im Pd bzw. Pt zu charakterisieren.
Bei entsprechenden Suszeptibilititsmessungen fanden
wir dabei sowohl in PtFe, (Abb.2) als auch in PdFe,
(Abb. 3) bei x < 100 ppm (0,01 %) Spinglasverhalten mit
besonderen Eigenschaften idealisierter Spinglassysteme
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Abb. 3:

Die Wechselfeldsuszeptibilitit der hochverdiinnten PdFe,-
Legierung bei x=2,5, 14, 17 ppm. Die vertikalen Pfeile kenn-
zeichnen die jeweilige Spinglas-Einfriertemperatur Ty(x) ~ .
Die schwarzen durchgezogenen Linien verdeutlichen die Uber-
einstimmung der MeBwerte mit dem Curie-Gesetz. Die
durchgezogene blaue Kurve zeigt exemplarisch die lineare
Temperaturabhingigkeit der Suszeptibilitit y(7T) ~ T bei T < T;
fiir x=2,5 ppm.



[5, 6]. Die linear mit x anwachsende Spinglas-Einfrier-
temperatur Ty(x), die vergleichsweise vernachléssigbare
Weill-Temperatur 6(x) =0,1-T¢(x) und das zur Temperatur
proportionale Absinken der Suszeptibilitdt unterhalb
von T; weisen deutlich auf eine modellhafte, d. h. gut
mit theoretischen Ansédtzen vergleichbare Frustration
der dominanten Austauschkopplungen hin [5, 6]. Auf-
grund des hohen Verdiinnungsgrades (x < 100 ppm),

d. h. der weiten Abstdnde zwischen Fe-Momenten, spie-
len in den untersuchten PtFe,- und PdFe,-Proben Paar-
und Cluster-Effekte keine wesentliche Rolle mehr.

Fiir PtFe, haben wir aulerdem das Wechselspiel von
kern- und elektronischen magnetischen Eigenschaften
untersucht. Zu diesem Zweck fiihrten wir Messungen
der Wechselfeldsuszeptibilitdt (Abb.2), der Warme-
kapazitdt und der Kernspinresonanz bei Gleichge-
wichtstemperaturen von bis zu 1,5 uK, bzw. bei Kern-
spintemperaturen von bis zu 0,3 uK durch. Auf diesem
Wege gelang es uns nachzuweisen, daff die spezifische
Wirme bei den tiefen Temperaturen erhéht ist. Das
liegt an dem kleinen Anteil der Kernmomente im Be-
reich der hohen Polarisationsfelder der ,,giant magnetic
moments“. Zusétzlich konnten wir beobachten, da die
»glant magnetic moments“ die Relaxationsparameter in
Kernspinresonanzexperimenten deutlich beeinflussen
[2]. Im Gegensatz dazu wird die Giiltigkeit des Curie-
Gesetzes fiir die °*Pt-Kernmomente nicht merklich
beeinflulit.

Die Vielfalt der magnetischen Eigenschaften macht
Platin zur wohl flexibelsten Thermometriesubstanz.
Die Untersuchungen an Platin erlangten kiirzlich wie-
der eine besondere Aktualitdt: Wir konnten erstmalig
bei T = 1,5 mK und Kkritischen Feldern von bis zu etwa
70 uT Supraleitung in Pt-Proben nachweisen [7]. Platin
galt bislang als eines der wenigen metallischen Elemen-
te, in denen Supraleitung nicht auftritt. Die entschei-
denden Experimente hierzu fiihrten wir an Proben aus
hochreinem, gepreltem Platinpulver durch. Im Unter-
schied zu massivem Platin zeigt dieses granulare Platin
einen deutlich schwécheren und im Detail noch nicht
verstandenen magnetischen Beitrag der lokalisierten
Verunreinigungsmomente, wihrend die sonstigen
magnetischen Materialeigenschaften mit denen des
massiven Platins weitgehend {ibereinstimmen. Die
Elektron-Phonon-Wechselwirkung setzt sich in granu-
larem Platin anscheinend gerade noch gegen die kon-
kurrierenden magnetischen Beitrdge durch.

Van Vleck-Paramagnete

und ,,High T “-Kernspinordnung

Eine besonders interessante Materialklasse, bei der
elektronische und kernmagnetische Beitrdge unter-
schiedlicher Energieskalen auf einzigartige Weise mit-
einander wechselwirken, sind die Van Vleck-Para-
magnete. Als Beispiel ihrer magnetischen Vielfalt ist in
Abb. 4 die magnetische Suszeptibilitédt der intermetalli-
schen Verbindung PrNis iiber acht GréBenordnungen
auf der Temperaturskala gezeigt. Der Magnetismus in
dieser intermetallischen Verbindung wird von den
Pr-Atomen dominiert, und zwar von den stark Spin-
Bahn-gekoppelten 4f-Momenten der Pr®*-Ionen (das
»,Ni-3d-Band“ ist in PrNis komplett gefiillt und trégt
nicht mehr signifikant bei). Erste Abweichungen vom
Langevin-Paramagnetimus (d. h. vom Curie-Gesetz der
elektronischen Suszeptibilitdt) treten etwa unterhalb
von 100 K auf. Hier beginnt die Kristallfeldaufspaltung
der 4f-Niveaus, die schlielllich nach Durchlaufen eines

runden Suszeptibilitditsmaximums bei 15 K aufgrund
der Entpopulation hoherenergetischer Nicht-Singulett-
Zustdnde zugunsten des unmagnetischen Singulett-
Grundzustandes zu einer temperaturunabhéngigen
elektronischen Van Vleck-Suszeptibiltidt unterhalb

von etwa 4 K fiihrt. Bedingt durch die gegentiiber der
Kristallfeldaufspaltung kleine elektronische Austausch-
energie kann in PrNij bis zu T= 0 keine elektronische
magnetische Ordnung auftreten.

Bei tiefen Temperaturen (T < 0,1 K) erkennt man in
Abb. 4 einen Suszeptibilitdtsanstieg gemdll dem Curie-
Weill-Gesetz, d. h. die Suszeptibilitét ist proportional
zu C/(T - 6). Die Curie-Konstante C ist dabei um den
Wert (1 + k)2 gegeniiber dem Anteil isolierter ' Pr-
Kerne verstdrkt. Die Verstdrkung k eines *'Pr-Kern-
moments ist hierbei das Produkt aus dem intraatoma-
ren Hyperfeinfaktor #; (einem Maf fiir die Fermi-
Kontakt-Wechselwirkung der 4f-Elektronen am
Kernort) und der bereits ermittelten Van Vleck-Sus-
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Magnetische Vielfalt der intermetalli-
schen Verbindung PrNi; bei Temperatu-
ren bis zu acht Grofenordnungen unter-
halb der Raumtemperatur. Die Suszepti-
bilitidt (SI-Volumensuszeptibilitit) wurde
mittels SQUID-Magnetometrie (rote
Punkte) und Wechselfeldsuszeptometrie
(griine und blaue Punkte) gemessen. Die
rote durchgezogene Linie ist eine Anpas-
sung des Curie-Gesetzes an den von den
magnetischen Pr’*-Ionen verursachten

Suszeptibilitdtsanstieg. Die blaue durch-
gezogene Linie ist eine Anpassung des
Curie-Weil3-Gesetzes an den von den
hyperfeinverstirkten magnetischen *'Pr-
Kernmomenten verursachten Suszeptibi-
litdtsanstieg, welcher der bei T< 4K
konstanten elektronischen Van Vleck-
Suszeptibilitédt iiberlagert ist. Der verti-
kale Pfeil markiert den Ubergang in die
kernferromagnetisch geordnete Phase.

zeptibilitét yyy. Wihrend in einfachen metallischen
Elementen nur k-Werte (Knight-Shift) von wenigen
Prozent gefunden werden, erreicht nun k(PrNis) die
enorme GroRe 11,1 [8]. Die ' Pr-Kernmomente indu-
zieren sozusagen effektive elektronische Momente im
elektronischen Singulett-Grundzustand und treten in
Einheit mit diesen als hyperfeinverstidrkte Kernmomen-
te u=(1+k)u(*Pr)=52 u,=0,028 uy auf. Die im Ver-
gleich zu unverstédrkten Kernspinsystemen nun auch
wesentlich hohere Austauschkopplung zwingt das
hyperfeinverstdarkte Kernspinsystem PrNis bereits bei
T.=0,37 mK zur kernmagnetischen Ordnung (Abb. 4).
Die positive WeiR-Temperatur 6 =+0,21 mK belegt den
ferromagnetischen Ordnungscharakter dieses Phasen-

iiberganges.

Die dabei fiir heutige kryotechnische Moglichkeiten
noch gut erreichbare kernmagnetische Ordungstempe-
ratur motivierte uns, erstmalig ein gezielt verdiinntes
Kernspinsystem, Pr,_,Y,Nis, zu untersuchen. Als Sub-
stituenten fiir die *'Pr-Atome wihlten wir das che-
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misch dhnliche 8°Yttrium, welches keine 4f-Elektronen
und ein nur kleines Kernmoment y = 0,14 y,, besitzt,

d. h. keine vergleichbaren elektronischen und kern-
magnetischen Beitrdge liefert. Wir konnten neben einer
starken Beeinflussung der elektronischen Van Vleck-
Suszeptibilitédt vor allem eine deutliche Reduktion der
kernmagnetischen Wei§- und Ordnungstemperatur,
6(x) und T,(x), mit wachsender 8Y-Konzentrationen im
Bereich 0 < x < 0,20 nachweisen [8] (Abb. 5). Wahrend

Preistriger
Pry_,Y,Nis
5001 | : : : :
2 400! |
= ° Tvioden(®)
25001 | o |
a [ )
£ 200{® . 1
5 e T
§ 100+ o ®
g TG
000 005 010 015 020
Yttrium-Anteil x
Abb.5:

Die mit Hilfe der Wechselfeldsuszeptibi-
litditsmethode ermittelten kritischen Tem-
peraturen - gemessene Ordnungstempe-
ratur T (x) (blaue Punkte), Weil3-Tempe-
ratur 6(x) (rote Punkte), bzw. im Rahmen
einer Molekularfeldabschitzung berech-
nete Werte Tyogen(*) =T, =6 (durchgezo-
gene Linie) - des hyperfeinverstiarkten
verdiinnten Kernspinsystems Pr;_,Y,Nis

die Konzentrationsabhéngigkeiten
der Van Vleck-Suszeptibilitdt und
des zugehorigen Hyperfeinverstér-
kungsfaktors k(x) noch einem ein-
fachen Molekularfeldmodell folgen,
deutet die gegeniiber einer Mole-
kularfeldabschatzung iiberpropor-
tional groRe Reduktion von Weil3-
und Ordnungstemperatur auf eine
Anderung des zunichst ferromagne-
tischen Ordnungscharakters hin.
Neben der technischen Bedeutung
dieses Ergebnisses (z. B. Verwen-
dung von Prg gyY 5oNis als Kern-
kiihlsubstanz hoher Kiihlkraft und
niedriger Endtemperatur, T, =

100 ¢K) wird damit erstmals die
Perspektive geschaffen, ein Kern-
Spinglas im thermodynamischen
Gleichgewicht untersuchen zu kon-
nen.

in Abhingigkeit des Yttrium-Anteils x.
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Wihrend die Untersuchungen an
den Ubergangsmetallen Platin und
Palladium sowie an den Van Vleck-Paramagneten vor
allem durch deren magnetische Vielfalt motiviert wur-
den, sind die im folgenden skizzierten Ergebnisse auf-
grund des einzigartigen Modellcharakters der interme-
tallischen Verbindung Auln, von Bedeutung (kubische
Gitterstruktur, Leitungselektronenmasse = 1,00 m,, ein-
facher elektronischer Diamagnetismus, Typ-I-Supralei-
tung) (siehe auch [10, 11]).

100
= 104
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E 1
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E
o
= 014 100
L
2
= 10
S 001
000 005 000
0,001 : . T T
0,01 0,1 1 10
Temperatur [mK]
Abb. 6:

Die vom Kernmagnetismus dominierten Warmekapazititen der
Kernferromagnete Auln, (in Bildeinsatz vergroferte Skala) und
PrNi; sowie des Kernantiferromagneten *He (in festem Zustand
bei 35 bar). Zur Untersuchung der spontanen Ordnung wurden
die angelegten statischen Felder klein gegeniiber inneren Wech-
selwirkungsfeldern gewihlt. Die Daten fiir PrNi; und He sind

aus [8] und [9] zitiert.
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Unverstarkte Kernspinsysteme

Ist spontane magnetische Ordnung auch in einem
System unverstirkter Kernmomente im thermodyna-
mischen Gleichgewicht beobachtbar? Diese Frage
wurde iiber Jahrzehnte hinweg gestellt, da bereits seit
Beginn der 70er Jahre Kernspinordnungsphédnomene in
Isolatoren (z.B. in CaF,), in unverstdrkten Kernspin-
systemen mit geringer Hyperfeinkopplung (z. B. Cu),
in hyperfeinverstarkten Kernspinsystemen (z. B.
Pr,_,Y,Nis, Abb. 4 und 5) und festem 3He (kernanti-
ferromagnetische Ordnung bei etwa 1 mK aufgrund
eines direkten Atomaustauschs) entdeckt wurden
[8,9]. Einzig die Klasse der unverstdarkten Kernspin-
systeme mit guter Hyperfeinkopplung blieb bis dahin
ausgespart.

Durch die Etablierung verschiedener Arbeitsmetho-
den im Bereich ultratiefer Temperaturen bis zu weni-
gen K, insbesondere der Kalorimetrie [10, 2] und
Suszeptometrie [5, 8], gelang schlieflich bei Untersu-
chungen an der einfachen kubischen intermetallischen
Verbindung Auln, erstmalig der Nachweis einer spon-
tanen kernmagnetischen Ordnung im thermodynami-
schen Gleichgewicht von Leitungselektronen, Gitter-
schwingungen und unverstdrkten Kernmomenten bei
T.=37 uK (Abb. 6). Die positive Weil-Temperatur
0=+(42 £ 11) uK, die kleine kritische Entropiereduk-
tion AS/S,,,, > 10 % und die tendenzielle Erhhung
der Ordnungstemperatur bei zunehmendem dulleren
Feld belegen dabei den ferromagnetischen Ordnungs-
charakter [10]. Die gemessene Anomalie der Warme-
kapazitdt bei Eintreten der magnetischen Ordnung ist
in ihrer GrolRe mit anderen kernmagnetischen Phasen-
iibergédngen vergleichbar. Der Vergleich der um T,
gewonnenen Warmekapazitdtsdaten mit denen elektro-
nischer Ferromagnete veranschaulicht die Bedeutung
magnetischer Untersuchungen bei ultratiefen Tempera-
turen: Die Warmekapazitdtswerte sind hier nur noch
von magnetischen Beitrdgen bestimmt, d. h. ein direk-
ter Vergleich der MefRdaten mit thermodynamischen
Modellen ist moglich (Abb. 7). Unter diesem Gesichts-
punkt konnte gezeigt werden, daf§ die fiir Auln, gemes-
senen kritischen makroskopischen Parameter mit den
Voraussagen des Heisenberg-Modells fiir einen Ferro-
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Abb. 7:

Spezifische Wirme der Ferromagnete Co, GACl; und Auln, als
Funktion der reduzierten Temperatur 7/T,. Im Unterschied zu
den elektronischen Ferromagneten Co und GdCls, bei denen
die MeBwerte deutlich von Beitrigen der Leitungselektronen
und Gitterschwingungen iiberlagert sind, wird die spezifische
Wirme des Kernferromagneten Auln, nahe T, nur von magneti-
schen Beitrigen bestimmt. Die Daten fiir Co und GdCl; sind
aus Standardlehrbiichern zitiert.



magneten mit hoher Spinquantenzahl (I(*"In, ®In) =
9/2) iibereinstimmen [10]. Als dominierende Wechsel-
wirkung, die die spontane kernferromagnetische
Ordnung verursacht, identifizierten wir die indirekte
Rudermann-Kittel-Kasuya-Yosida-Austauschwechsel-
wirkung (RKKY) zwischen den In-Kernmomenten.
Diese ist in Auln, aufgrund der modellhaften leitungs-
elektronischen Eigenschaften zumindest auch qualita-
tiv abschétzbar: In Einklang mit den Messungen be-
rechnen wir eine positive (ferromagnetische) Aus-
tauschsumme [10].

Kernmagnetismus und Supraleitung

Neben der spontanen kernferromagnetischen Ord-
nung haben wir an Auln, auch das Wechselspiel von
kernmagnetischer Ordnung und Supraleitung unter-
sucht. Bei der Ausdehnung der Untersuchungen auf
den supraleitenden Bereich standen wir allerdings
zunichst vor dem Dilemma, dal} sich die MeRBmetho-
den, mit denen es gelungen war, unsere bisherigen Zie-
le zu realisieren, nicht mehr direkt anwenden lieRen.
Der MeiBner-Effekt und der vollstdndige Zusammen-
bruch der Warmeleitung bei ultratiefen Temperaturen
in der supraleitenden Phase schlieBen ja gerade Wech-
selfeldsuszeptibilitédts-, Magnetisierungs-, Kernspin-
resonanz- und Warmekapazitdtsmessungen aus. Wir
konzentrierten uns daher auf Messungen an der
Phasengrenze zwischen normal- und supraleitendem
Zustand. Als MeRRgroRe wéhlten wir das extern ange-
legte kritische Feld der Supraleitung, welches bei un-
magnetischen Typ-I-Supraleitern streng der Gleichung
Bg=Bg,(1-T%/T3) folgt. Wir konnten dieses Verhalten
an Auln, bei Temperaturen im Bereich 200 uK <T <
Tg=207 mK, d. h. bei vernachléssigbarer Kernspin-
polarisation, sehr gut bestétigen (Abb. 8). Bei weiterem
Abkiihlen der Auln,-Probe beobachten wir aber ein zur
Kernmagnetisierung etwa proportionales Abfallen des
kritischen Feldes gegeniiber dem Maximalwert Bg,=
1,45 mT. Beim Ubergang in die kernferromagnetisch
geordnete Phase der In-Kernmomente tritt schlieRlich
eine dramatische Reduktion des kritischen Feldes auf,
begleitet von einer deutlichen Verbreiterung des
Phaseniiberganges, d. h. es besteht eine starke Konkur-
renz zwischen Kernferromagnetismus und Supra-
leitung. Das kritische Feld wird aber nur auf einen
endlichen, wenn auch gegeniiber Bg, deutlich verklei-
nerten Wert reduziert, der bereits eine moglich Koexi-
stenz beider Zustandsformen erahnen 148t. Einen defi-
nitiven Hinweis auf die Koexistenz von Kernferroma-
gnetismus und Supraleitung erhielten wir schlieBlich
bei Experimenten, in denen Uberginge aus der normal-
leitenden und kernferromagnetisch geordneten Phase
in die supraleitende Phase ndher untersucht wurden
(Abb. 8). Uberraschenderweise traten bei der Riickkehr
in den normalleitenden Zustand keine nennenswerten
Erhohungen der kernmagnetischen Entropie auf. Ins-
besondere blieb die Kernsuszeptibilitdt auch bei hoher
experimenteller Auflosung gegeniiber dem Anfangs-
zustand ungeédndert, d. h. die Kernspin-Struktur blieb
im supraleitenden Zustand unveréndert, koexistierte
also. Dies ist umso erstaunlicher, als die Kopplung der
geordneten In-Kernspins in normalleitendem Auln,
von der indirekten Austauschwechselwirkung getragen
und iiber polarisierte Leitungselektronen vermittelt
wird. Bei einer vollstandigen Kondensation der Lei-
tungselektronen zu Cooper-Paaren konnte man im
supraleitenden Zustand weit unterhalb der supraleiten-
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den Sprungtemperatur (207 mK) mit einem vollstandi-

gen Wegfall dieser Kopplung rechnen.

Auln, ist bislang das einzige Material, in dem eine
Koexistenz von langreichweitiger kernferromagneti-
scher Ordnung und Supraleitung beobachtet werden
konnte. Insbesondere wurde bisher noch keine ver-

gleichbare Substanz unter der Vielzahl
Magnete gefunden. Speziell die zuletzt

elektronischer
gezeigten Expe-
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Abb. 8:

Phasendiagramm der intermetallischen
Verbindung Auln,. Wihrend die Phasen-
grenzlinie (blaue Punkte) im Bereich
»hoher“ Temperaturen (0,2 mK <7 < 207
mK), d. h. kleiner Kernspinpolarisatio-
nen, sehr prazise der fiir Typ-I-Supralei-
ter typischen Beziehung gehorcht (durch-
gezogene Linie), fillt sie im Bereich nicht
mehr vernachlissigbarer Kernspin-
Polarisation, bei 40 uK <T< 0,2 mK,
zunichst etwa proportional zur kernpara-
magnetischen Magnetisierung und
schlieBlich in der kernferromagnetisch
geordneten Phase, bei T < 40 K, sprung-
haft ab. Magnetfeldsweeps aus der nor-
malleitenden und kernparamagnetischen
Phase in die supraleitende Phase (A —

B) fiihrten zu einem Verlust der Kern-
spinpolarisation bzw. zu einer Erhohung
der Kernspinentropie und Temperatur.
Vergleichsexperimente, die aus der kern-
ferromagnetisch geordneten Phase starte-
ten, zeigten keine Verluste (C — C) bzw.
Umorientierungen des Kernspinsystems
(die Suszeptibilitidt blieb nach Riickkehr
aus dem supraleitendem Zustand eben-
falls unverandert), d. h. Kernferromagne-
tismus und Supraleitung koexistieren in
Auln,. Die roten Punkte markieren die
Phasengrenze zwischen kernpara- und
kernferromagnetischem Zustand. Die ge-
strichelten Geraden sollen lediglich die
Abgrenzung der jeweiligen Phasen ver-
deutlichen.

rimente zum Wechselspiel von Kernmagnetismus und
Supraleitung motivieren zu weiteren Untersuchungen
bei ultratiefen Temperaturen: hier insbesondere an Ele-
menten (z.B. Aluminium, Zinn und Platin) und inter-
metallischen Verbindungen (z. B. supraleitenden Van
Vleck-Paramagnete: Pr;_,La,Te). Die experimentellen
Ergebnisse motivierten letztendlich auch zur Durch-

fiihrung neuer theoretischer Arbeiten z

um Wechselspiel

von (Kern)Magnetismus und Supraleitung [12].
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