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Kurzzusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde der zweidimensionale van-der-Waals-Magnet GdTes
mittels DC SQUID Magnetometrie und VSM-Magnetometrie auf seine magnetischen
Eigenschaften untersucht. Dazu wurden fiir Magnetfelder parallel und senkrecht zu
der van-der-Waals-Ebene des GdTes Einkristalls die Temperaturabhéangigkeit der ma-
gnetischen Suszeptibilitat und die isotherme Magnetisierung zwischen 1.8 und 400 K
in Feldern von 0 bis 14T bestimmt. Aus den Messdaten wurden die magnetischen
Phasendiagramme fiir beide Feldrichtungen erstellt. Das Phasendiagramm fiir B | c-
Achse weist dabei acht verschiedene antiferromagnetische Phasen auf, wihrend fir
B || c-Achse nur drei verschiedene Phasen auftreten. Die Analyse der Entropie an den
diskontinuierlichen Phaseniibergédngen ergibt Entropieanderungen von bis zu ~3% der
maximalen magnetischen Entropie des Systems. Die Weiss-Temperatur wurde mit-
tels Anpassung des Curie-Weiss-Gesetzes zu §=12(2) K bestimmt und stimmt mit der
beobachteten langreichweitigen Ordnungstemperatur von Ty=11.6(1) K iiberein.

Abstract

In this work, the magnetic properties of the two-dimensional van der Waals magnet
GdTes were investigated using DC SQUID magnetometry and VSM magnetometry.
Temperature dependence of the magnetic susceptibility and the isothermal magne-
tization were determined between 1.8 and 400K in fields up to 14T for magnetic
fields parallel and perpendicular to the van der Waals planes of the GdTes single
crystal. Magnetic phase diagrams for both field directions were constructed from the
measurement data. The phase diagram for B 1 c-axis exhibits eight distinct antifer-
romagnetic phases, whereas only three distinct phases occur for B || c-axis. Analysis
of the entropy at the discontinuous phase transitions reveals entropy changes of up
to ~3% of the system’s maximum magnetic entropy. The Weiss temperature was de-
termined by fitting the Curie-Weiss law to =12(2) K and agrees with the observed
long-range order temperature of Ty=11.6(1) K.
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1 Einleitung

Die Untersuchung von Magnetismus in zweidimensionalen Spinsystemen hat in den
letzten Jahren zunehmend an Bedeutung gewonnen. Insbesondere im Kontext von
van-der-Waals-Materialien, ermoglicht mechanische Exfoliation die Realisierung von
atomar diinnen Schichten, welche zahlreiche Anwendungen in magnetooptischen Bau-
elementen, energieeffizienten magnetoelektrischen Gerédten, On-Chip-Optik und Quan-
teninformationsverarbeitung bietet[1].

In der Theorie verbietet das Mermin-Wagner-Theorem[2] die Ausbildung langreich-
weitiger magnetischer Ordnung bei endlichen Temperaturen in zweidimensionalen
Spinsystemen mit kurzreichweitiger und isotroper Austauschwechselwirkung aufgrund
thermischer Fluktuationen. In Systemen mit magnetischer Anisotropie werden be-
stimmte Spinrichtungen bevorzugt, sodass thermische Fluktuationen die Ausbildung
langreichweitiger magnetischer Ordnung in zwei Dimensionen nicht mehr verhindern
und eine stabile Ordnung moglich wird[3].

Fir die Verwendung von zweidimensionalen van-der-Waals-Magneten in der Spintro-
nik oder in der Twistronik ist eine hohe Ladungstragermobilitidt essenziell. Bisher
sind jedoch nur wenige leitfihige zweidimensionale van-der-Waals-Magnete entdeckt
worden, da die meisten derzeit bekannten zweidimensionale van-der-Waals-Magnete
ein isolierendes oder halbleitendes Verhalten aufweisen[1, 4].

Vor diesem Hintergrund stellt das van-der-Waals-Material GdTesein besonders in-
teressantes System dar. Es weist eine sehr hohe Ladungstragermobilitat auf, die
vergleichbar mit der von schwarzem Phosphor ist und ordnet bei tiefen Tempera-
turen auch in diinnen Schichten antiferromagnetisch[4]. Dariiber hinaus treten in
GdTe; Ladungsdichtewellen auf, die mit dem Magnetismus wechselwirken[5] und wird
unter hohem Druck supraleitend, weshalb sich Interaktionen zwischen Ladungsdich-
tewellen, Supraleitung und Magnetismus untersuchen lassen[4]. Diese Eigenschaften
machen GdTes nicht nur fiir Grundlagenforschung interessant, sondern auch fiir mog-
liche Anwendungen in der Spintronik[1].

Um einen genaueren Einblick in die antiferromagnetische Ordnung von GdTes und
den Einfluss der in diesem Kapitel diskutierten Effekte auf den Magnetismus zu ver-
stehen, sind Magnetisierungsmessungen essentiell. Sie ermoglichen die Identifizierung
von Phaseniibergiangen und erlauben Riickschliisse auf die magnetische Ordnung des
Systems.



KAPITEL 1. EINLEITUNG

Ziel dieser Arbeit ist die Untersuchung von GdTez auf magnetische Phaseniibergén-
ge anhand von Magnetisierungsmessungen im aufleren Magnetfeld. Hierzu wird die
Magnetisierung als Funktion von Temperatur und Magnetfeld fiir verschiedene Kris-
tallrichtungen bestimmt und das magnetische Phasendiagramm konstruiert.



2 Theoretische Grundlagen

2.1 Verwendete Einheiten

Fiir das Arbeiten mit magnetischen Grofien wird meist, anstelle des SI-Einheitensystems,
das cgs-Einheitensystem verwendet. Bei diesem werden Langen in Zentimetern, Mas-
sen in Gramm und Zeiten in Sekunden angegeben. Das SI-Einheitensystem hingegen
gibt Léngen in Metern und Masse in Kilogramm an [6]. Einheiten kénnen wie in
Tabelle 2.1 dargestellt zwischen den beiden Einheitensystemen umgerechnet werden.

Grofle Formelzeichen | Umrechnung (cgs — SI)
Energie E lerg=10"71J
Magnetische Flussdichte B 1G=104T
Magnetische Feldstéarke H 1 Oe = %%
Magnetisches Moment i 1% = 10—3%
Magnetisierung M 1 Oe = 1034
Molare Suszeptibilitét X 1 gobs =4m 10_6];111—21

Tabelle 2.1: Einheiten der relevanten Gréflen im Magnetismus im cgs- und SI-
Einheitensystem entnommen aus [6].

Die molare magnetische Suszeptibilitat ist definiert durch
y = %mmol 029 %mmol
H m B m
Hier ist m die Masse und my,,,; die molare Masse [6].

(2.1)

2.2 Diamagnetismus

Diamagnetismus beschreibt das Phénomen, dass durch ein &dufleres angelegtes Ma-
gnetfeld ein entgegengesetztes internes Magnetfeld in einem Material induziert wird.
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Die durch Diamagnetismus erzeugte Suszeptibilitéit liegt, abhéngig vom Material, in
der Groéfenordnung von —107% bis —10~* 7. Die durch den Diamagnetismus ver-
ursachte Magnetisierung ist temperaturunabhéngig und tritt in jedem Material auf,
da alle Elektronen, auch die in vollen Orbitalen, einen Beitrag leisten, dessen Starke

von der rdumlichen Ausdehnung der Elektronenorbitale abhangt|[6, 7].

2.3 Paramagnetismus

In Materialien besitzen einzelne Atome oder Molekiile, die ungepaarten Elektronen
besitzen, ein nicht verschwindendes magnetisches Dipolmoment. Wird ein aufleres
magnetisches Feld angelegt, richten sich die Dipolmomente bevorzugt in Richtung
des Magnetfelds aus und eine positive magnetische Suszeptibilitat ist die Folge. Eine
Erhohung der Temperatur reduziert die Magnetisierung, indem thermische Fluktua-
tionen die magnetischen Momente zuféllig ausrichten. Die Suszeptibilitiat eines idea-
len Paramagneten (keine Wechselwirkung zwischen den magnetischen Momenten und
keine Einzelionenanisotropie) im Grenzfall kleiner Felder oder grofier Temperaturen

ff;% >> 1, ist gegeben durch das Curie-Gesetz
M C
- _ = 2.2
XTH T (2.2)
Hierbei ist C die Curie-Konstante gegeben durch
nfioig
C = (2.3)

kg

mit der Teilchendichte n, der Vakuumpermeabilitit g, dem effektiven magnetischen
Moment g und der Boltzmann-Konstante kg. Das effektive magnetische Moment
ist gegeben durch

fers = gapsy/J(J +1). (2.4)

Dabei ist J die Gesamtdrehimpulsquantenzahl und ¢g; der Landé g-Faktor, der selbst
fir freie Atome durch

3 S(S+1)—L(L+1)

g5 ==+

2 2J(J + 1) (2:5)

mit L der Gesamtbahndrehimpulsquantenzahl und S der Gesamtspinquantenzahl be-
rechnet werden kann [6, 7).
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2.4. Ferromagnetismus

2.4 Ferromagnetismus

Ein Ferromagnet besitzt, im Gegensatz zu den bisher genannten Phanomenen, ei-
ne nicht verschwindende makroskopische Magnetisierung ohne aufleres magnetisches
Feld. Der Grund dafiir liegt in der magnetischen Interaktion zwischen benachbarten
magnetischen Momenten, die eine parallele Ausrichtung begiinstigt. Dies fithrt zu ei-
ner makroskopischen magnetischen Ordnung, die durch die spontane Magnetisierung
M beschrieben wird. Mit steigender Temperatur wird diese Ordnung durch thermi-
sche Fluktuationen geschwacht und verschwindet schliellich bei der kritischen Tempe-
ratur 7,. Zur Beschreibung der magnetischen Suszeptibilitat oberhalb der kritischen
Temperatur bei kleinen angelegten Magnetfeldern ,]fi% >> 1 kann das Curie-Weiss-
Gesetz verwendet werden:

C

- (2.6)

X

Das Curie-Weiss-Gesetz folgt aus der Molekularfeldndherung, in der angenommen
wird, dass alle magnetischen Momente durch ein effektives mittleres Feld beeinflusst
werden. Die Curie-Weiss-Temperatur 6, die im Rahmen der Molekularfeldnédherung
der kritischen Temperatur entspricht, gibt dabei in guter Naherung das Mittel aller
magnetischer Kopplungen an. In der Realitidt weicht diese auf Grund von magne-
tischer Fluktuationen haufig von der kritischen Temperatur ab. Da auch oberhalb
der kritischen Temperatur noch kurzreichweitige magnetische Korrelationen, die mit
steigender Temperatur immer schwacher wird, kann das Curie-Weiss-Gesetz nur bei
Temperaturen weit oberhalb der kritischen Temperatur (7" >> T.) verwendet wer-

denl6].

2.5 Antiferromagnetismus

Wenn anstatt einer parallelen Ausrichtung der Momente eine antiparallele Ausrich-
tung bevorzugt wird, spricht man von Antiferromagnetismus. Diese Struktur kann
durch zwei Untergitter mit antiparallel ausgerichteten magnetischen Momenten be-
schrieben werden. Ohne angelegtes dufleres magnetisches Feld fithrt diese antipar-
allele Ausrichtung zu einer Gesamtmagnetisierung von Null. Ein Antiferromagnet
ordnet sich antiferromagnetisch unterhalb der Néel-Temperatur Ty. Aus der Mole-
kularfeldnaherung kann analog zum Ferromagnetismus das Curie-Weiss-Gesetz fiir
Antiferromagneten hergeleitet werden. Es folgt fiir Gleichung (2.6), dass wenn die
antiferromagnetische Wechselwirkung dominiert, § < 0 ist. Allgemein lasst sich also

11



KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN

fir Gleichung (2.6) die Bedingung aufstellen, dass fir # > 0 die ferromagnetische
Wechselwirkungen dominieren und fiir # < 0 die antiferromagnetische Wechselwir-
kungen dominieren, wihrend fiir # = 0 keine der beiden Wechselwirkungen dominiert
und das Material ein Paramagnet ist. Auch hier ist zu beachten, dass das Curie-Weiss-
Gesetz nur fiir Temperaturen deutlich oberhalb der Ordnungstemperatur giiltig ist

6, 7).

2.6 Magnetische Anisotropie in Antiferromagneten

Liegt die energetisch giinstigste Richtung, in der sich die magnetischen Momente
bevorzugt ausrichten, innerhalb einer bestimmten Ebene, spricht man von einer so-
genannten leichten Ebene (,easy plane®). Die Achse senkrecht zur einfachen Ebene
wird harte Achse genannt. Wenn ein Magnetfeld entlang der harten Achse angelegt
wird, konnen sich die magnetischen Momente ein wenig aus der Ebene herauskippen
und eine makroskopische Magnetisierung induzieren. Wenn ein Magnetfeld parallel
zur Ausrichtung der magnetischen Momente angelegt wird, zeigen diese in oder ent-
gegen die Richtung des Magnetfeldes und die makroskopische Magnetisierung bleibt
im idealen Antiferromagneten null. Wenn das Magnetfeld dann einen kritischen Wert
tiberschreitet tritt ein Spin-Flip (Ausrichtung aller mag. Momente parallel zum Feld.
Siehe Abbildung 2.1 d).) oder ein Spin-Flop (Ausrichtung aller mag. Momente wie
gezeigt in Abbildung 2.1 a), b) und c).) auf. Bei endlichen Temperaturen kommt
es zu thermischen Fluktuationen, die die magnetische Suszeptibilitdt erhohen [6, 8.
Abbildung 2.2 zeigt den theoretischen Verlauf der magnetischen Suszeptibilitit ei-
nes anisotropen Antiferromagneten in einem Magnetfeld parallel zur Ausrichtung der
magnetischen Momente und senkrecht zur einfachen Ebene.

12



2.6. Magnetische Anisotropie in Antiferromagneten

Abbildung 2.1: Ein magnetisches Feld wird parallel zur Orientierung der antiparal-
lelen magnetischen Momente angelegt. a) Fiir kleine Felder verbleibt
das System in der initialen antiferromagnetischen Phase. b) Oberhalb
eines kritischen Feldwertes durchlauft das System einen Spin-Flop-
Ubergang und geht in eine Spin-Flop-Phase iiber. ¢) Magnetisierung
eines Antiferromagneten im Magnetfeld parallel zur Ausrichtung der
magnetischen Momente bei T=0K. Bei B; tritt ein Spin-Flop auf.
Danach werden die magnetischen Momente immer weiter ausgelenkt,
bis bei By die Sattigung erreicht ist. d) Magnetisierung eines Antifer-
romagneten im Magnetfeld parallel zur Ausrichtung der magnetischen
Momente bei T=0K. Bei Bj tritt ein Spin-Flip auf. Entnommen aus
[6].

X|

Ty T
Abbildung 2.2: Magnetische Suszeptibilitdt eines Antiferromagneten in einem Ma-

gnetfeld parallel zur Ausrichtung der magnetischen Momente x| und
senkrecht zur leichten Ebene y ;. Entnommen aus [6].
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KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN

2.7 Eigenschaften von GdTe;

GdTesist ein Metall, welches zu der Gruppe der seltene Erd-Tritelluride

(RTes, R=Lanthanoid) gehort [5]. GdTesist luftempfindlich und hat eine Halboxi-
dationszeit von 2 bis 6 Tagen [9]. Es nimmt eine orthorhombische Kristallstruktur
in der Raumgruppe Cmcm (Nr.63) an [8]. Die Kristallstruktur ist in Abbildung 2.3
zu sehen. Diese setzt sich aus abwechselnden Schichten zusammen. Zwei Benachbarte
Gd-Te Schichten folgen auf zwei quadratischen Te-Schichten welche durch die van-der-
Waals-Wechselwirkung miteinander gekoppelt sind[8]. Innerhalb der Gd-Te-Schichten
sind die Gd*"-Tonen in der Ebene annihernd quadratisch angeordnet, sodass jedes
Ton vier néchste Nachbarn hat. Die Gitterparameter sind a=4.316 A, b=4.325 A und
c=25.6 A[10]. Gd liegt als Gd** (4f7) vor ist fiir die antiferromagnetische Ordnung
verantwortlich, wihrend die Te-5p-Bénder mafigeblich zur Leitfédhigkeit beitragen [1].
Die Gd**-Ionen koppeln mittels der magnetischen Dipol-, der Superaustausch- und
der RKKY-Wechselwirkung [1]. Im geordneten Zustand liegen die magnetischen Mo-
mente ohne angelegtes magnetisches Feld innerhalb der ab-Ebene [11]. Nach den
Hund’schen Regeln gilt fiir Gd3T J = S = % und L = 0. Aus Gleichung (2.4) folgt fiir
das effektive magnetische Moment von Gd** pggs+=7.94up. Hierbei wurde ein Wert
von gy =2 verwendet, der nach Gleichung (2.5) berechnet wurde. GdTes ordnet un-
terhalb von T = 12 K antiferromagnetisch und weist zwei weitere Phaseniibergange
bei To=10K und 71=7 K auf [10]. Der Phaseniibergang bei 77 ist ein Ladungsdichte-
welleniibergang der mit dem Magnetismus wechselwirkt. Unterhalb von T3 liegt eine
gestreifte antiferromagnetische Phase mit der doppelten Periodizitit des Gd-Gitters
vor [12].

14



2.7. FEigenschaften von Gd'Tes

Abbildung 2.3: Kristallstruktur von GdTes. a) Die violetten Kugeln zeigen Gd-
Atome und die gelben Kugeln Te-Atome. Der eingezeichnete Quader
zeigt die Einheitszelle. Entnommen aus [5]. b) Struktur der Gd-Te-
Schicht. Entnommen aus [12].
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3 Messmethoden

Fir die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Messungen der statischen Magne-
tisierung wurden zwei verschiedene Magnetometer verwendet.

3.1 Magnetisierungsmessungen im MPMS3

Fiir Messungen bei einem Magnetfeld von 0T bis 7T und Temperaturen zwischen
1.8 K und 400K wurde ein MPMS3 (,Magnetic Properties Measurement System')
SQUID-Magnetometer (,,Superconducting Quantum Interference Device") des Un-
ternehmens Quantum Design verwendet. Wahrend einer Magnetisierungsmessung
kénnen Temperatur und Magnetfeld unabhéngig voneinander variiert werden, wo-
durch Abhéngigkeiten zwischen Magnetisierung der Probe und den beiden verén-
derbaren Groflen aufgenommen werden konnen. Das Magnetfeld wird durch einen
Helium-gekiihlten supraleitenden Magneten erzeugt. Zur Kiithlung wird ein Stickstoff-
Vorkiihler und ein Helium-Verdampfungskryostat verwendet. Fiir die Positionierung
der Probe in der Probekammer des Messgerdts wird ein Messingprobehalter mit
Quarzklemmen verwendet. Der zu untersuchende Einkristall wird zwischen die Quarz-
klemmen geklemmt, sodass er sich bei Vibrationen nicht bewegt (siehe Abbildung 3.1).
Der Probehalter wird dann mit Hilfe eines Stabes in die Messkammer eingefiihrt,
welche anschlieBend abgedichtet und evakuiert wird. Bei der Messung wird die Probe
durch einen am Stab angebrachten Motor auf und ab bewegt. Abhéngig von ihrer Ma-
gnetisierung wird ein Strom in die Detektionsspulen induziert, der durch das SQUID
préizise gemessen werden kann. Aus diesem lésst sich dann die Magnetisierung der
Probe berechnen. Weitere Details sind im Handbuch des MPMS3 zu finden[13].

Im MPMS3 wurden die M (7T')-Kurven zwischen 0 und 7T aufgenommen.

3.2 Magnetisierungmessungen im PPMS

Fiir Messungen bei hoheren Feldern von bis zu 14 T wurde ein PPMS ("Physical Pro-
perty Measurement System") ausgestattet mit der VSM ("Vibrating Sample Magnetometer")-
Option der Firma Quantum Design benutzt. Auch bei diesem Magnetometer kann
die Magnetisierung abhéngig vom Magnetfeld in Temperaturbereichen von 1.8 bis

17



KAPITEL 3. MESSMETHODEN

400 K gemessen werden. Die Kiihlung basiert auf dem gleichen Prinzip wie beim
MPMS3[13]. Die Probe wird, analog zum MPMS3, in einem Messingprobenhalter
mit Quarzklemmen befestigt. Die Messung der Magnetisierung geschieht nach dem
VSM-Prinzip was in [14] ndher erklart wird. Im PPMS wurden die M (7")-Messungen
zwischen 8 und 14 T, sowie die M (B) Kurven aufgenommen. Um das Signal zu Rausch
Verhéltnis zu verbessern, wurden die Rohdaten tiber Intervalle von jeweils 20 Mess-
punkten gemittelt.

3.3 Messung verschiedener kristallographischer
Ausrichtungen

Um die Magnetisierung der Probe bei verschiedenen Ausrichtungen zum Magnetfeld
zu messen, wurde die Probe auf zwei verschiedene Wege préapariert. Einmal so, dass
das Magnetfeld parallel zur c-Achse des Kristalls ausgerichtet ist (Abbildung 3.1 a))
und ein weiteres Mal so, dass es in der ab-Ebene liegt (Abbildung 3.1 b)).

(a) Probe installiert im Probehalter, sodass (b) Probe installiert im Probehalter, sodass
das angelegte Magnetfeld parallel zur c- das angelegte Magnetfeld in der ab-
Achse des Kristalls verlauft Ebene des Kristalls verlduft

Abbildung 3.1: Installation der GdTesProbe im Probehalter fiir Magnetisierungs-
messungen.

3.4 Formfaktorkorrektur

Das MPMS3 ist fiir Proben mit Zylinderform kalibriert. Wenn die Form der Probe
aber von dieser Zylinderform abweicht, kommt es zu Abweichungen in den Mess-

18



3.4. Formfaktorkorrektur

werten um einen konstanten Faktor. Um das zu korrigieren, wird das Programm
~MPMS3 Sample Geometry Corrections" von Quantum Design verwendet. Hierbei
werden die Form und Dimensionen der Probe eingegeben und ein Korrekturfaktor
berechnet (siehe Abbildung 3.2). Die rohen Magnetisierungsdaten des MPMS3 wer-
den anschlieend durch diesen Formfaktor dividiert. Um dieselbe Korrektur auch
fir Messungen mit dem PPMS zu berticksichtigen, wurden Vergleichsmessungen an
beiden Geréten bei identischem Magnetfeld und Temperatur durchgefithrt. Zunachst
wurden die MPMS3-Messwerte mit dem zuvor bestimmten Formfaktor korrigiert. An-
schlieBend wurden die am PPMS erfassten Daten auf die korrigierten MPMS3-Werte
normiert, wodurch ein Ubergangsfaktor (Verhéltnis PPMS-Messwert zu korrigiertem
MPMS3-Messwert) ermittelt wurde. Dieser Faktor wurde schlieBlich auf samtliche
PPMS-Messungen angewendet. Auf diese Weise sind die Magnetisierungsdaten bei-
der Gerate vergleichbar, unabhingig davon, ob die Probe von der idealen Zylinder-
form abweicht. Die Korrekturfaktoren sind fiir beide Ausrichtungen des Kristalls in
Tabelle 3.1 angegeben.

=
Reference Geometry (Pd Cylinder) Sample Geometry
Height {mm}) 3,80 Thin Film (Field L ab) o
Diameter {mm) 280 a (mm} 28
DC Scan Length mm) 35 b (mm}) 35
Radial Offzet {mm) 0
Measurement Parameters Estimated Comection Factors
WSM Amplitude (mm) 5 VSM Measurement 1.109
DC Scan Length fmm) 35 DC Scan 1.056

Calculate

Abbildung 3.2: Berechnung des Formfaktors mit Hilfe des ,,MPMS3 Sample Geome-
try Calculator® fiir die GdTes Probe bei Installation wie gezeigt in
Abbildung 3.1 a).

Ausrichtung | Formfaktor MPMS3 | Formfaktor PPMS
B c 1.056 1.027
Blec 1.018 0.964

Tabelle 3.1: Dimensionslose Korrekturfaktoren, die zur Korrektur der rohen Magneti-
sierungswerte fiir die beiden Messgerédte (MPMS3 und PPMS) verwendet
werden. Die Faktoren héngen von der Orientierung der Probe relativ zum
Magnetfeld (B || ¢ bzw. B L ¢) ab.
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4 Messergebnisse

Alle Messungen wurden an derselben Probe, die in Abbildung 4.1 dargestellt ist durch-
gefiihrt. Die Probe besitzt Abmessungen von etwa 3.5 mm x 2.8 mm und eine Dicke
von ca. 0.5 mm. Die Orientierung erfolgte anhand der flachen Kristalloberflache, die
entlang der van-der-Waals Bindungsebene, also der ab-Ebene verlauft. Die Masse der
Probe wurde mit einer Préazisionswaage auf 15.15(1) mg bestimmt. Sofern nicht an-
ders angegeben, wurden alle temperaturabhangigen Messungen nach einem Abkiihlen
im zu messenden Magnetfeld (Field-Cooling, FC) durchgefiihrt.

Abbildung 4.1: Bild der verwendete GdTes-Probe.
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KAPITEL 4. MESSERGEBNISSE

4.1 Magnetisierungsmessung B | c-Achse

Fiir die Messungen mit B 1 c-Achse wurde der GdTes Einkristall geméf3 Abbildung 3.1
b) in den Messhalter eingesetzt. Das externe Magnetfeld ist dabei senkrecht zur
c-Achse des Kristalls ausgerichtet, also entlang einer zufilligen Richtung in der Ebe-
ne.

Abbildung 4.2: Temperaturabhéngige Messung der magnetischen Suszeptibilitiat von
GdTes mit einem angelegten Magnetfeld B =1 T senkrecht zur c-
Achse des Kristalls.

Abbildung 4.2 a) zeigt die gemessene statische magnetische Suszeptibilitét x(7") und
deren Kehrwert x~!(7T") im Temperaturbereich von 1.8-400K bei einem konstanten
Feld von 1T, senkrecht zu c-Achse. Die Suszeptibilitdtswerte zeigen ein %—éhnliches
verhalten bei hohen Temperaturen und weichen mit dem Auftreten eines Maximums
bei ~13.5K davon ab. Darunter fillt die Suszeptibilitdt bis 1.8 K ab. Die y =1 Wer-
te weisen dazu passend ein lineares Verhalten von 400 bis ~100K auf. Unterhalb
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setzt ein nicht lineares Verhalten ein, welches in einem Knick bei ~13.5 K miindet,
daraufhin folgt ein leichter Anstieg von x~'(7) bis 1.8 K. In Abbildung 4.2 b) sind
die Suszeptibilitatswerte von 5 bis 15 K gezeigt, um den Temperaturbereich unter-
halb des Knicks bei 13.5 K niher darzustellen. Dort ist ein Knick bei 11.4(1) K, sowie
ein Sprung mit einem darauf folgenden Plateau bei 6.9 K zu erkennen. Um diese
Anomalien ndher zu betrachten wurde zusétzlich in rot Fisher’s spezifische Wérme
d(xT) /0T in das Diagramm eingezeichnet. In dieser sind fiinf Anomalien zu erkennen.
Ein spitzes lokales Maximum bei 77=6.8(1) K, ein leichter Knick bei 75=8.8(1) K, ein
Sprung bei Tv2=9.7(1) K, ein Sprung bei T;=11.4(1) K und ein kleiner Knick bei
Tno=11.8(1) K. Die Form der Anomalien deutet bei T} auf einen Phaseniibergang 1.
Ordnung und bei Ty und Ty auf einen Phasentibergang 2. Ordnung hin [15]. T5 und
Tno sind aus Auflosungsgriinden nicht klar zuordbar. Abbildung 4.2 ¢) zeigt zusétz-
lich die Suszeptibilitdt der nullfeldgekiihlten (ZFC) Messung in einem Diagramm mit
den feldgekiihlten (FC) Messwerten bei 1T in einem Temperaturintervall von 0-15 K.
Die Suszeptibilitdten sind identisch bis diese unterhalb des Sprungs bei T} deutlich
voneinander abweichen. Die Temperaturabhangigkeit der Suszeptibilitat entspricht
dem Verhalten eines Antiferromagneten [6, 7).

In den 85<TT -Werten in Abbildung 4.2 b) zeigen sich unter anderem Anomalien bei

Ty =11.4(1) K und Tne = 9.7(1) K. In Guo et al.[5] wurden Anomalien mit gleicher
Form bei 11.5K und 9.7K gemessen. Diese kritischen Temperaturen stimmen gut
mit den von in dieser Arbeit bestimmten Temperaturen der Anomalien tiberein. Der
Phasentibergang T; wird dort auf das Einsetzen der antiferromagnetischen Ordnung
zurtickgefithrt. Die Anomalie bei 77=6.8(1) K entspricht vermutlich der von Guo et
al.[5] gesehenen Anomalie bei 7 K, da auch hier die Form iibereinstimmt. Diese An-
omalie wird in [5] als ein méglicher Ladungsdichte-Wellen-Ubergang interpretiert, der
durch eine Kopplung an eine Spindichtewelle[12], mit dem Magnetismus wechselwirkt.
Die Anomalien T5, T3 und Ty wurden dort nicht beobachtet.

Im paramagnetischen Bereich wurde an die x~!(T")-Werte das inverse des Curie-Weiss-
Gesetzes (Gleichung (2.6)), unter Annahme eines konstanten diamagnetischen Anteils
Xo an die Messwerte angepasst. Als das Anpassungsintervall wurde [150 K, 400 K]
gewahlt. Zu erkennen ist, dass die angepasste Funktion unterhalb von ~100K im-
mer weiter von den Messwerten abweicht, woraus geschlossen werden kann, dass auch
oberhalb der kritischen Temperatur kurzreichweitige magnetische Ordnung auftritt
und dementsprechend in diesem Temperaturintervall nicht von einem idealen Pa-
ramagneten ausgegangen werden kann. Die aus der Anpassungsfunktion erhaltenen
Parameter, das effektive magnetische Moment fi.¢f, die Weiss-Temperatur ¢ und der
diamagnetische Anteil x( sind in Abbildung 4.2, sowie Tabelle 4.2 zusammengefasst.
Die Fehler ergeben sich aus Variation des Anpassungsintervalls. Der negative Wert
der Weiss-Temperatur ¢ zeigt, dass die antiferromagnetische Kopplung dominiert. Der
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Wert des effektiven freien magnetischen Moments f.¢f, der aus der Curie-Konstante
berechnet wurde, fierr = 7.7(2) pp ist unter Beachtung des Fehlers ein wenig gerin-
ger als der zuvor berechnete Theoriewert von freiem Gd** mit pggsr =7.94 pup. Dies
konnte auf leichte Unreinheiten in der Probe durch z.B. Oxidation hinweisen. Eine
Reduktion des Moments durch Kristallfelder ist nicht zu erwarten, da Gd3* eine halb
besetzte 4 f-Schale ohne Bahndrehimpuls aufweist und somit magnetisch isotrop ist.

In den Abbildungen 4.3, 4.4 und 4.5 sind die temperaturabhangigen Suszeptibilitats-
werte und Fisher’s spezifische Warme 0(x7T') /0T fiir B-Felder von 0.1 T bis 3T (4.3),
von 37T bis 7T (4.4) und von 7T bis 14 T (4.5) bei Temperaturen von 1.8 K bis 15 K
dargestellt. Fishers’s spezifische Warme wird mit einem konstanten vertikalen Versatz
dargestellt. Die absolute Position auf der y-Achse besitzt dort keine physikalische Be-
deutung. In den Suszeptibilitdtswerten von Abbildung 4.3 ist zu erkennen, dass sich
der Knick bei Ty zunachst mit dem Feld zu kleineren Temperaturen verschiebt. In
Fisher’s spezifischer Warme zeigt sich diese Anomalie als ein Sprung, der sich beim
Ubergang von 1 zu 2 T stark zu kleineren Temperaturen auf 10.1(1) K verschiebt und
bei 3T ganz verschwindet. Da die Anomalie als ein Knick in der Suszeptibilitdt auf-
tritt, handelt es sich hierbei vermutlich um einen Phaseniibergang 2. Ordnung. In
Feldern bis 1T ist ein weiterer Knick bei Ty zu sehen. Dieser verschiebt sich mit
steigendem Feld zu kleineren Temperaturen und ist bei 2T nicht mehr zu erkennen.
In O(xT)/OT ist diese Anomalie als Sprung zu erkennen, der bei einem Feld von 2T
verschwindet. Die Anomalie bei Ty in 9(x7')/0T im Feld von 2T liee sich zwar
auch dem Verlauf von To zuordnen, wird hier jedoch konsistent als T interpre-
tiert. Fisher’s spezifischer Wéarme zeigt in Feldern unter 1T eine weitere Anomalie
bei T5,=8.7 K. Diese ist sehr schwach ausgepréagt, sodass dessen Form nicht klar zu
erkennen ist. Auch diese Anomalie verschiebt sich mit steigendem Feld zu kleineren
Temperaturen und verschwindet anschliefend bei 2 T. Des Weiteren ist in den Sus-
zeptibilitatswerten bei kleinen Feldern zudem der Sprung bei T zu erkennen, der als
ein symmetrisches Maximum in d(x7')/0T auftritt. Dies spricht fiir einen Phasen-
iibergang 1. Ordnung. Die Anomalie bei T} verschiebt sich mit steigendem Feld zu
kleinen Temperaturen und verschwindet zwischen 1 bis 2T. Im Feld von 1T tritt
eine neuer Knick bei To=11.8(1) K auf. Dieser ist bei Feldstarken von 1 und 2T nur
schwach ausgepréagt, wird jedoch zunehmend stérker und kann im Feld von 3T als
ein kleiner Sprung in Fisher’s spezifischer Wéarme bei 11.6(1) K identifiziert werden.
Auch diese Anomalie verschiebt sich leicht mit dem Feld zu kleineren Temperatu-
ren und ist vermutlich ein Phaseniibergang 2. Ordnung. Bei 2T erscheint in Fisher’s
spezifischer Wéarme eine weitere wenig ausgeprigte Anomalie bei T5=11.2(1) K, die
bei 3 T nicht mehr zu erkennen ist. Ab Feldern von 2T ist ein deutlicher Sprung von
Ax=-3.2(2)-107° 522~ nach unten bei 73=9.0(1) K zu erkennen. Dieser verschiebt sich

G~“mol
mit Erhohung der Feldstarke auf 3T leicht zu héheren Temperaturen und wird dabei
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Abbildung 4.3: Temperaturabhidngige Messung der magnetischen Suszeptibilitédt von
GdTes mit Magnetfelder von 0.1 - 14 T, senkrecht zur c-Achse.
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Abbildung 4.4: Temperaturabhéngige Messung der magnetischen Suszeptibilitdt von
GdTes mit Magnetfelder von 0.1 - 14 T, senkrecht zur c-Achse.
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Abbildung 4.5: Temperaturabhidngige Messung der magnetischen Suszeptibilitédt von
GdTes mit Magnetfelder von 0.1 - 14 T, senkrecht zur c-Achse.
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deutlich kleiner. In der Ableitung zeigt sich dieser als Minimum, welches bei Erho-
hung des Feldes auf 3T stark abflacht. Aufgrund der Form der Anomalie, konnte
hier ein Phaseniibergang 1. Ordnung vorliegen. Ein Minimum in 9(x7")/0T bzw. ein
Sprung nach unten in der Suszeptibilitit entspricht einem Ubergang aus einer ma-
gnetischen Phase in eine weniger magnetische Phase. Eine Anomalie gleicher Form
tritt im Feld von 2T bei T3 =7.7(1) K auf. Die Hohe des Sprungs liegt hier bei Ay =-
11.9(7)-1073 7. Diese nimmt analog zu dem Sprung T} bei Erhohung des Feldes
auf 3T deutlich ab. Auch hier zeigt sich die Anomalie als Minimum in der spezifischen
Wiérme, welches sich bei Erhéhung des Feldes zu hoheren Temperaturen verschiebt.
Des Weiteren tritt in den 1T Magnetisierungsdaten ein Minimum bei ~7.4 K auf,
welches vermutlich nicht durch einen Phaseniibergang, sondern durch Fluktuationen
nahe einer Phasengrenze verursacht wird. Theoretisch wird eine Feldabhédngigkeit
erwartet, bei der positive Suszeptibilitatsspriinge zu niedrigeren Temperaturen und
negative Spriinge zu hoheren Temperaturen driften (siche Gleichung (4.1)). Die vor-
liegenden Messdaten bestétigen diesen Trend quantitativ . Eine weitere Besonderheit
ist, dass der initiale Wert der Suszeptibilitiat bei 1.8 K oberhalb von 2T um ~ 60-90
% grofier ist als fiir Felder unter 2 T. Die bei niedrigen Temperaturen vorliegende po-
sitive Steigung wird dabei zu einer negativen, die mit steigendem Feld weiter abflacht.
Die plotzliche starke Anderung der Suszeptibilitdtswerte bei niedrigen Temperaturen
bei einer Anderung des Magnetfelds von 1 T auf 2 T konnte auf einen Spin-Flop
zuriickzufithren sein. Dieser wurde auch in Yumigeta et al.[16] bei einem Magnetfeld
von 1.5 T beobachtet, was mit unseren Messwerten konsistent ist. In Lei et al.[10]
wurden bei 0.1 T Anomalien bei 12K, 10 K und 7K gesehen. Diese stimmen gut mit
unseren Anomalien bei Ty1=11.6(1) K, Tx>=10.2(1) K und 77=7.1(1) K tberein. In
Guo et al. [17] wurden bei einem Feld von 0.5 T Anomalien in 2X bei 11.4K und 9.8 K
festgestellt. Diese konnten den bei uns beobachteten Anomalien Ty;= 11.5(1) K und
Tn2=10.0(1) K entsprechen. Auch das Verschwinden von 7; und das Auftreten des
Minimums bei 2 T konnte in B || a-Achse Messungen aus Guo et al.[17] beobachtet
werden. Das Minimum in der Suszeptibilitat tritt dort bei 8.1 K auf und verschiebt
sich zu 8.7 K bei 3 T, wahrend es sich in unseren Daten bei 2T von ~7.9 K bis ~9.6 K
und bei 3T von ~8.8 K bis ~9.8 K erstreckt. Die Verschiebung zu hoheren Tempera-
turen ist also konsistent wahrend die genauen Positionen teilweise leicht abweichen,
auflerdem sind die Minima bei uns deutlich breiter. Des Weiteren ist in Guo et al.[17]
bei 3T ein weiteres Minimum bei 7.8 K aufgetreten, welches bei uns nicht zu er-
kennen ist. Ein Grund hierfiir kénnten Unterschiede in der Probe oder eine andere
Ausrichtung des Feldes innerhalb der ab-Ebene sein.

Nun betrachten wir Abbildung 4.4, welche die temperaturabhingigen Suszeptibili-
tatswerte und Fisher’s spezifische Warme 0(x7")/0T fir B-Felder zwischen 3T und
7T und Temperaturen von 1.8 bis 15 K zeigt. Der zuvor betrachtete Knick T liegt
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bei 3T zunéchst bei 11.6(1) K und verschiebt sich mit steigendem Feld zu kleineren
Temperaturen. Zusatzlich wird der Knick immer schérfer. Dies spiegelt sich auch in
Fisher’s spezifischer Warme durch einen immer grofler werdenden Sprung wieder. Der
Sprung, der T, zuzuordnen ist, geht bei 3T noch deutlich nach unten. Bei einer Erho-
hung des Feldes auf 4 T &ndert der Sprung das Vorzeichen und wird zu einem Sprung
nach oben, welcher sich leicht zu héheren Temperaturen zu 9.4(1) K verschiebt. Da-
nach wird der Sprung bei T mit steigendem Feld immer grofler und verschiebt sich zu
kleineren Temperaturen. Dies wird auch durch die Entwicklung in Fisher’s spezifischer
Warme klar, wo die Anomalie zundchst durch ein Minimum gegeben ist, welches ab
4T zu einem Maximum wird und dann immer weiter ansteigt. Der Vorzeichenwechsel
der Anomalie deutet auf eine differentielle Anderung der magnetischen Antwort hin.
Der negative Sprung T3 zeigt ein dhnliches Verhalten. Der Sprung verschwindet bei
einem Feld von 4T, wird dann positiv und zusétzlich immer hoher mit steigender
Feldstarke. In O(xT)/0T verschwindet das Minimum bei 4 T zunéchst und wird da-
nach zu einem Maximum, welches mit steigendem Feld immer grofSer wird. Die zuletzt
bei 2T beobachtete Anomalie Tj ist bei 4 T wieder in Fisher’s spezifischer Warme zu
erkennen und tritt bei 10.9(1) K auf. Mit dem Feld wird die Anomalie immer deutli-
cher als Maximum zu erkennen und verschiebt sich zu kleineren Temperaturen. Bei
7T liegt die Anomalie bei 10.0(1) K. In den Suszeptibilitédtswerten treten an den Stel-
len sehr kleine Spriinge auf, die nur bei sehr genauer Betrachtung zu sehen sind. Die
Form deutet auf einen Phaseniibergang 1. Ordnung hin.

Die finale Entwicklung der Anomalien von 7T bis 14T ist in Abbildung 4.5 darge-
stellt. Dort treten wegen Problemen in der Temperaturregelung des PPMS in den
X (T)-Werten, sowie deren Ableitungen deutliche Liicken auf, die keine physikalische
Relevanz besitzen. Der Trend der Verschiebung der Anomalie bei T setzt sich auch
in hoheren Feldern fort. Der Knick verschiebt sich mit steigendem Feld immer stér-
ker zu kleineren Temperaturen. Der in 0(x7T") /0T dazugehorige Sprung wird bis 10T
immer hoher und danach wieder kleiner. Bei 14T ist schlieflich nur ein Knick zu
erkennen. Die Anomalie T5 ist in Feldern iiber 8 T wegen des stéirkeren Rauschens
im PPMS nicht mehr zu erkennen. Im Gegensatz dazu steigt der Sprung bei T}, bis
10 T weiter an, bleibt bei weiterer Erhohung des Feldes ndherungsweise konstant und
verschiebt sich mit steigender Feldstarke zu kleineren Temperaturen bis die Anoma-
lie schliefllich im Feld von 14T nicht mehr im Messbereich zu sehen ist. In Fisher’s
spezifischer Wérme verschiebt sich das Maximum analog und flacht dabei ab 8 T ab.
Analog nimmt die Hohe des Sprungs bei T3 bis 10T zu und bleibt dann anndhernd
konstant. Das Maximum steigt bis 8 T' an und flacht ab 10 T wieder ab. Bei 14T ist
die Anomalie im Messbereich nicht mehr zu erkennen.

Im Folgenden wird die isotherme Magnetisierung M (B) analysiert. Aufgrund einer
fehlerhaften Messsequenz liegt fiir 1.8 K lediglich die Aufwértsmessung vor. Da somit

29



KAPITEL 4. MESSERGEBNISSE

Abbildung 4.6: a) Magnetisierung pro Gd-Ion in Abhéngigkeit vom steigenden (Up)

30

und fallenden (Down) Magnetfeld senkrecht zu c-Achse und die Zu-
gehorige Suszeptibilitat OM /OB bei 3K. b) Néher dargestellt im Be-
reich von 0 bis 2.5 T ¢) Magnetisierung pro Gd-Ion bei, sowie dessen
Ableitung OM /0B in Abhéngigkeit vom steigenden (Up) und fallen-
den (Down) Magnetfeld senkrecht zu c-Achse bei 4 bis 7K.
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Abbildung 4.7: a) Magnetisierung pro Gd-Ion in Abhéngigkeit vom Magnetfeld senk-
recht zur c-Achse bei Temperaturen von 3 bis 10K. b) Magnetisierung
pro Gd-Ion in Abhéngigkeit vom Magnetfeld senkrecht zur c-Achse
bei Temperaturen von 3 bis 10K ndher dargestellt bei Feldern zwi-
schen 0 und 2 T. ¢) Ableitung der Magnetisierung 9M /9B nach dem
Feld in Abhéangigkeit von Magnetfeld senkrecht zur c-Achse bei Tem-
peraturen von 1.8 bis 10 K
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keine Hystereseanalyse moglich ist, konzentriert sich die Untersuchung bei tieferen
Temperaturen auf den Datensatz bei 3 K. Abbildung 4.6 a) zeigt die Magnetisierung
M(B) bei 3K fir steigendes (Up) und fallendes (Down) Feld bis 14 T. Auflerdem
wird die zu den Werten zugehorige Suszeptibilitit OM /0B mit vertikalem Versatz
dargestellt, die absoluten Werte haben also keine physikalische Relevanz. Die Magne-
tisierungswerte bei 3 K steigen zunachst schwach mit einer leichten Linkskriimmung
an bis bei ~2T ein Sprung auftritt wonach ein linearer Anstieg folgt. In einem Feld
von ~12.3 T zeigt sich ein Sprung in der Magnetisierung wonach eine leichte Rechts-
krimmung eintritt. Bei ~13.5T tritt dann ein deutlicher Knick auf, nach dem die
Werte in ein abflachendes Regime tibergehen. In der Ableitung M /OB sind finf
Anomalien zu erkennen. Vier Maxima bei B1=1.3(2) T, B,=1.8(1) T, B3=11.9(1)T
und B4=12.3(1) T, sowie ein Sprung nach unten bei B;=13.6(2) T. Vergleicht man die
Messungen bei steigendem und fallendem Feld ist zu erkennen, dass beide Messungen
einen identischen Verlauf zeigen, bis auf den Bereich unterhalb 2T. Dort weichen
die Up- und Down-Messungen ab ~0.8 T' voneinander ab bevor sie bei ~ 1.5T kurz
zusammenlaufen und sich dann wieder aufspalten. Bei ~2.1 T laufen die beiden Kur-
ven wieder zusammen und zeigen danach einen identischen Verlauf. Die Ableitung
zeigt ein hysteretisches Verhalten unterhalb von 2.5T. Die Anomalie B; ist in der
Up-Messung deutlich kleiner und liegt bei 1.3 T, wiahrend die Anomalie in der Down-
Messung bei 1.4T zu sehen ist. Unterhalb dieser Anomalie weicht die Up-Messung
deutlich von der Down-Messung ab. Auch die Anomalie B, ist unterschiedlich: Das
Maximum in der Down-Messung ist deutlich kleiner und liegt bei 1.8 T, wéahrend es
in der Up-Messung bei 1.9 T liegt. Die Anomalien B3, B, und Bj haben in den beiden
Messungen die selbe Position und haben eine ahnliche Form. Die Magnetisierungs-
werte sind im Bereich von 0 bis 2.5 T néaher in Abbildung 4.6 b) dargestellt.

Abbildung 4.6 c¢) zeigt die Entwicklung der Hysterese mit der Temperatur. Dafiir
sind M (B)-Daten fur 4 bis 7K in steigenden und sinkenden Feldern von 0 bis 2.5 T
dargestellt. Zu erkennen ist, dass das die Differenz zwischen den beiden Kurven, die
unterhalb der Anomalien B; und By auftritt, mit steigender Temperatur immer klei-
ner wird, bis bei 7K schliellich kaum Hysterese zu erkennen ist. Dies passt zu der
in Abbildung 4.2 gesehenen Hysterese in x(7"), unterhalb von 6.8 K bei 1 T. Aufler-
dem wird festgestellt, dass oberhalb ~2.2'T keine Hysterese mehr bei den gemessenen
Temperaturen auftritt. In der Ableitung ist zu erkennen, dass sich mit steigender
Temperatur die Anomalien der Aufwéarts- und Abwéartsmessungen immer weiter an-
nahern, bis die Hysterese bei 7 K nahezu vollsténdig verschwindet. Aufgrund des Auf-
tretens der Hysterese unterhalb von B; und Bs und der Form der dort auftretenden
Anomalien handelt es sich um Phaseniibergéinge 1. Ordnung [15].

Um den Verlauf der Anomalien mit der Temperatur zu betrachten, wird in Abbil-
dung 4.7 a) die M(B)-Daten zwischen 3K und 10 K zu dargestellt. Auf der Y-Achse
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ist das magnetische Moment pro Gd-Ion in Einheiten von pup gegeben und auf der
X-Achse das angelegte magnetische Feld in Tesla. Mit steigender Temperatur wird die
initiale Linkskrimmung der Magnetisierungswerte immer schwécher und fast linear.
AuBerdem setzt das Regime stérkerer rechtskriimmung oberhalb von By in héheren
Feldern immer frither ein. Bei 10 K setzt dieses ab ~10T ein. Zusétzlich ist zu er-
kennen, dass die Magnetisierung vor dem Abflachen bei Bs zunéchst etwas stéarker
ansteigt. In Abbildung 4.7 b) kann der Anstieg der Magnetisierung zwischen 0 und
2 T néher betrachtet werden. Abbildung 4.7 c) zeigt die zu den M (B) gehorigen Ab-
leitungen OM /0B, die magnetische Suszeptibilitiaten, die gegen das Magnetfeld von
0-14T aufgetragen wurden. Gezeigt sind die Daten mit einem konstanten vertikalen
Versatz weshalb die absolute Position auf der y-Achse keine physikalische Bedeutung
besitzt. Trotz fehlender Abwértsmessung bei 1.8 K lassen sich die dortigen Anomalien
in hohen Feldern fiir den Gesamtverlauf nutzen, da die Hysterese in diesem Bereich
nicht auftritt. Die verschobenen Anomalien in kleinen Feldern By und By wurden hin-
gegen bei folgender Analyse nicht betrachtet. In den 3 K Suszeptibilitdtswerten treten
die funf bereits benannten Anomalien auf. Das Maximum bei B;=1.3(2) T verschiebt
sich wenn die Temperatur auf 6 K erhoht wird, leicht zu kleineren Feldern zu 1.1(1) T
und bewegt sich dann zu hoheren Feldern zu 2.5(2) T bei 9K. In der 10 K-Messung
ist die Anomalie nicht mehr zu sehen. Das Maximum bei By verschiebt sich unter Er-
hohung der Temperatur dhnlich wie bei B; zunéchst zu kleineren Feldern zu 1.8(1) T
bei 5 K und dann zu hoheren Feldern zu 3.1(3) T bei 9 K. Oberhalb von 9K ist diese
Anomalie nicht mehr zu beobachten. Bs tritt in der 1.8 K-Messung bei 12.7(2) auf
und verschiebt sich mit steigender Temperatur zu kleineren Feldern. Bei 7 K liegt das
Maximum bei 8.3(1) T, wiahrend es ab 8 K nicht mehr zu erkennen ist. Der Verlauf
von B, ist dabei analog zu B3 mit dem Unterschied, dass das Maximum auch noch
bei Temperaturen von 8 und 9K zu sehen ist. In der 9 K-Messung ist das Maximum
jedoch nur noch schwach ausgeprégt und liegt bei 5.2(1) T. Der Sprung bei Bj ist bei
1.8 K nicht zu sehen. Ab 3K ist dieser bei 13.6(2) T zu erkennen und verschiebt sich
mit steigender Temperatur zu immer niedrigeren Feldern. Dabei flacht der Sprung zu-
nehmend ab und liegt schliefllich in der 10 K-Messung bei 7.7(2) T. In Guo et al.[17]
wurden bei 3K Anomalien bei 1.8 T und 2.7T (B || a-Achse) und bei 1.8 T und 2.4T
(B || b-Achse) beobachtet. In unseren Daten lagen zwei Anomalien bei 1.3(2) T und
1.8(1) T. Die Anomalien sind in den Messungen von Guo et al.[17] also deutlich weiter
zu hoheren Feldern verschoben als in unseren Daten. Auch bei 7K wurde in Guo et
al.[17] eine Anomalie bei 2.7 T mit B || a-Achse als auch B || b-Achse gesehen, wahrend
die néchste Anomalie bei uns bei Bo=2.0(1) T lag. Auch hier liegen die Feldwerte der
von uns beobachteten Anomalien also deutlich unter denen aus Guo et al.. Die Form
der Anomalien deutet fiir By, By, Bs und B, auf einen Phaseniibergang 1. Ordnung
und fiir By auf einen Phaseniibergang 2. Ordnung hin[15].

33



KAPITEL 4. MESSERGEBNISSE

Abbildung 4.8: Magnetisches Phasendiagramm von GdTes fiir ein Magnetfeld senk-
recht zur c-Achse des Kristalls. Gezogene Linien in schwarz dienen
lediglich der Visualisierung. Die gefiillten Symbole sind dabei aus
den Messungen entnommen, nicht gefiillte kommen aus angegebe-
ner Literatur [5, 17, 18]. Die gestreifte Markierung oberhalb von 7T
kennzeichnet den Bereich der AFM5/AFM6-Phasengrenze, dessen ge-
nauer Verlauf aufgrund fehlender Messpunkte der T5-Anomalie nicht
bestimmt werden konnte.

Abbildung 4.8 zeigt das aus den Magnetisierungsmessungen zusammengestellte Pha-
sendiagramm fiir ein angelegtes Magnetfeld orthogonal zur c-Achse von GdTez . Auf
der Ordinate ist das Magnetfeld im Bereich von 0-15T und auf der Abszisse die
Temperatur von 0-15 K aufgetragen.

Im Nullfeld tritt beim Ubergang aus dem Paramagnetismus als erstes die AFM1-
Phase unterhalb von 11.6(1) K auf. Bei 10.2(1) K folgt dann der Ubergang zur AFM2
Phase, welche bei 9.1(1) K in die AFM3-Phase tibergeht. Bei einer Temperatur von
7.1(1) K tritt schlielich die AFM4-Phase auf. Die Phasengrenze zwischen PM (pa-
ramagnetisch) und AFM1 wird bis 1T leicht mit dem Feld unterdriickt. Auch die
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Phasengrenze von AFM1 zu AFM2, sowie AFM2 zu AFM3 als auch AFM3 zu AFM4
werden zunehmend mit dem Feld zu kleineren Temperaturen verschoben %% < 0. Die
AFMT7-Phase verlauft konstant oberhalb der AFM4-Phase bei ~1T und anschlie-
end oberhalb der AFM3-Phase, wobei die Phasengrenze hier eine leicht positive
Feldabhangigkeit aufweist. Diese nimmt ab 8 K oberhalb der AFM2-Phase weiter zu.
Ab ~8.8 K wird auch die AFM1-Phase zugunsten der AFM7-Phase unterdriickt, bis
bei ~9.2K ein Tripelpunkt mit der AFM6-Phase auftritt. Bei Temperaturen ober-
halb des Tripelpunkts wird die AFM1-Phase mit negativer Feldabhéngigkeit von
der AFM6-Phase unterdriickt. Die AFM6-Phase wird zunéchst selber im Tempera-
turbereich von ~9.2 K bis ~ 9.4 K durch die AFM7-Phase unterdriickt, bis bei 4 T
ein Wendepunkt der Phasengrenze zwischen AFM6 und AFM7 auftritt. In Feldern
B>4T verlauft die AFM6-Phase dann oberhalb der AFM7-Phase. Zwischen 0.5 und
1T tritt bei Temperaturen zwischen 11.4 K und 11.8 K die AFM5-Phase auf, deren
Phasengrenze mit der PM-Phase eine negative Feldabhangigkeit % < 0 aufweist
und somit von der PM-Phase unterdriickt wird. Die AFMb5-Phase unterdriickt die
AFM6-Phase und die entsprechende Phasengrenze verlduft nahezu parallel zur PM-
Phasengrenze. In hoheren Feldern von iiber 7T konnte die Phasengrenze zwischen
AFMb5 und AFM6 nicht aufgelost werden, weshalb dort keine eindeutige Zuordnung
moglich ist. Die AFM5/AFM6-Phase verlduft oberhalb der AFM7-Phase und unter-
halb der PM-Phase. Die AFMS8-Phase verlduft in Feldern B<4T oberhalb und in
Feldern B>4T unterhalb der AFM7-Phase, sodass diese die AFM8-Phase zu ,,um-
hillen“ scheint. Die kritischen Felder bei denen die AFMS8-Phase, die AFM7-Phase
und die AFM5/AFM6-Phase vollstdndig unterdriickt werden liegen bei etwa ~13.4 T,

~13.7T und ~14.9T und wurden aus dem Verlauf der Phasen abgeschéatzt.

Vergleicht man die Phasengrenzen mit den Werten aus Guo et al. aus 2021[5], so ist
zu erkennen, dass die Ty Werte zunéchst bis 1T entlang der Phasengrenze zwischen
PM und AFM1 verlaufen und dann bis 2 T auf der Phasengrenze zwischen AFM5 und
AFMB6 liegen. In hoéheren Feldern bis 7T liegen die Ty Werte auf dem Verlauf der
PM zu AFM5 Phasengrenze. Die Ty, Werte passen gut zu den gemessenen Werten
und verlaufen danach entlang der Phasengrenze zwischen AFM1 und AFM2. Die T}
Werte aus der Literatur verlaufen bis 1T entlang der Phasengrenze zwischen AFM3
und AFM4 und dann bei hoheren Feldern entlang der Phasengrenze von AFM7 zu
AFM2, AFM1 und AFM6. Es treten also vor allem bei Ty Abweichungen auf, je-
doch passen die meisten Phasengrenzen aus Guo et al. qualitativ auch zu den hier
gesehenen. In Zhang et al.[18] wurde ein magnetisches Phasendiagramm mithilfe von
Widerstandsmessungen im Magnetfeld erstellt und der Verlauf der Phasengrenzen ist
durch die weilen Symbole mit blauem Rand gegeben. Der Verlauf der ersten Phasen-
grenze, die durch einen Kreis mit blauem Rand gekennzeichnet ist, entspricht generell
der Phasengrenze zwischen AFM5 und AFM6. Sie weicht jedoch bei niedrigen Feldern
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<3 T deutlich zu niedrigeren Temperaturen davon ab. Bei hoheren Feldern konnte in
unseren Daten die Phasengrenze nicht mehr verfolgt werden, wéihrend sie dort bei
~12 T mit der bei uns gemessenen Phasengrenze von AFM5/6 zu AFM7 zusammen-
lauft. Eine weitere Phasengrenze, gekennzeichnet durch ein Dreieck mit blauem Rand,
aus Zhang et al. [18] verlduft hier parallel zu der von uns gesehenen Phasengrenze
zwischen AFM7 und AFMS. Dabei weicht diese tiber den gesamten Verlauf deutlich
zu kleineren Temperaturen von unserer Grenze ab. Eine weitere Phasengrenze die
dort beobachtet wurde verlauft hier entlang der AFM7 zu AFM4 und AFM3 Phasen-
grenzen und entspricht dann ab Temperaturen von ~8 K der Phasengrenze zwischen
AFM2 und AFM3. Auch hier passen die Phasengrenzen qualitativ zu unseren Messun-
gen mit einigen Abweichungen die auf unterschiedliche Proben oder unterschiedliche
Ausrichtungen des Magnetfelds innerhalb der Ebene zurtickzufiihren sein konnten. In
einer neueren Analyse von Guo et al. [17] wurden die Phasen fiir Felder bis 3T mit
B ||a-Achse und B || b-Achse nédher untersucht. Da die Phasengrenzen fiir beiden
Feldrichtungen dort nur leicht abweichen, werden hier nur die Daten fiir B || b-Achse
betrachtet. Zu erkennen ist, dass Der Verlauf von T qualitativ zum Verlauf der PM
zu AFM1 und AFM2 zu AFM6 Phasengrenze passt und nur bei der zweiteren nach
oben abweicht. Auch die durch Tho gegebene Linie verlauft ndherungsweise entlang
der von uns gezeichneten Phasengrenze zwischen AFM2 und AFM3, sowie zwischen
AFM1 und AFM7. Die von Guo et al. [17] gesehene Phasengrenze entlang von T}
stimmt bei Feldern bis 1 T mit dem von uns gesehenen Verlauf der Phasengrenze zwi-
schen AFM3 und AFM4 iiberein. In Feldern dariiber liegt diese zunéchst innerhalb
der AFM7 Phase, nahert sich jedoch immer weiter der Phasengrenze zwischen AFM7
und AFMS8 an. Die Phasengrenze, die in Guo et al.[17] durch T, gegeben ist wird
in unseren Daten nicht beobachtet. Die Ursache fiir Abweichungen kénnten Unrein-
heiten in der Probe durch z.B. Oxidation sein oder in einer nicht exakt parallelen
Ausrichtung der Ebene zum Magnetfeld (siehe Abbildung 3.1b) liegen.

Nun konnen die Phaseniiberginge 1. Ordnung nédher auf die Entropieinderung un-
tersucht werden. Dazu wird die Hohe der Spriinge aus den x(77)-Werten entnommen
und die Verschiebung der Anomalien im Feld ‘g; aus Abbildung 4.8 abgeschétzt. Fiir
d% wird dabei die Verschiebung der Anomalien zum vorherigen und néchsten Mess-
punkt als obere und untere Grenze verwendet, bei Randpunkten dient der einzige
Nachbarpunkt als Referenz. Die Entropieinderung kann schliefSlich durch Umformen

der Clausius-Clapeyron-Gleichung

T, AM
= 4.1
dB AS (4.1)
berechnet werden[19]. Ax wird mithilfe von Gleichung 2.1 und Tabelle 2.1 in AM in
mo‘]l + umgerechnet.
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Anomalie | B[T] | Ax[107° 525-] dTe (K] AS[—2]
T 1 2.4(2) dTe—0.4(1) 0.06(2)
T3 2 -11.9(7) 0.4(1) < %= < 0.9(1) | 0.26(3) < AS <0.6(1)
Ty 7 1.0(2) -0.8(1) < 2 < -0.4(1) | 0.09(2) < AS <0.18(6)
Ty 12 1.1(1) e —1.3(1) 0.10(1)
Ty 2 -3.2(2) dTe—0.3(1) 0.21(7)
T, 7 1.9(3) -0.8(1) < 9L < -0.4(1) | 0.17(5) < AS < 0.33(8)
Ty 12 2.4(2) e —1.2(1) 0.24(3)

Tabelle 4.1: Zusammenfassung der magnetischen Ubergangsparameter fiir B 1 c-
Achse. Die Entropiednderung AS wurde iiber die magnetische Clausius-
Clapeyron-Gleichung aus dem Sprung der Suszeptibilitit Ax und der
feldabhéngigen Verschiebung der Ubergangstemperatur d7./dB berech-
net.

Die maximale magnetische Entropie des Systems kann durch

S = RIn(2J + 1) (4.2)

berechnet werden[20]. Hier ist R=8.315—2— [6] die universelle Gaskonstante und J
die Gesamtdrehimpulsquantenzahl. Fiir GdTe;s ist J:%. Man erhalt einen Wert von
17.3mOJl - Die Entropie éndert sich an den Phaseniibergéngen also um hochstens ~3%
der maximalen magnetischen Entropie. Die Entropieinderung bei 75 nimmt mit stei-
gendem Feld deutlich ab. Bei 7T ist diese nur noch ein Drittel des Werts bei 2T
und sinkt anschlieBend nur noch leicht. Bei T hingegen bleibt die Entropiednderung
naherungsweise konstant und nimmt bis 12T etwas zu. Im Vergleich zu den anderen
Ubergéngen tritt bei T} die kleinste Entropieinderung auf, wihrend die Entropiein-

derung bei 75 im Feld von 2T bis zu 10 mal grofler ist als bei T7.
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4.2 Magnetisierungsmessung B || c-Achse

Fiir die Messungen mit B || c-Achse wurde die Probe geméf Abbildung 3.1 a) in den
Probenhalter eingesetzt. Das externe Magnetfeld ist dabei parallel zur c-Achse des
Kristalls ausgerichtet

Abbildung 4.9: Temperaturabhéngige Messung der magnetischen Suszeptibilitit von
GdTes mit einem angelegten Magnetfeld B=1 T parallel zur c-Achse
des Kristalls.

Abbildung 4.9 a) stellt die gemessene statische magnetische Suszeptibilitat x(7") und
deren Kehrwert x~!(T") im Temperaturbereich von 1.8 bis 400 K bei einem kon-
stanten Feld von 1 T, parallel zur c-Achse, dar. Die Suszeptibilitatswerte zeigen ein
%—éihnliches Verhalten bei hohen Temperaturen und weichen mit dem Auftreten eines
Maximums bei 13.5(1) K davon ab. Darunter fallt die Suszeptibilitat leicht auf ein
Minimum bei ~8.7K ab und steigt schlieBlich bis 1.8 K wieder an. Die y~!-Werte
weisen passend dazu ein lineares Verhalten von ca. 400 K bis 100 K auf. Unterhalb
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setzt ein nicht lineares Verhalten ein, welches in einem Knick bei ~13.5 K miindet.
Daraufhin bleibt y~! nahezu konstant bis zur tiefsten gemessenen Temperaturen. In
Abbildung 4.9 b) sind die Suszeptibilitdtswerte von 1.8 bis 15 K gezeigt, um das
Abfallen bei niedrigen Temperaturen und den Knick, sowie das Minimum néaher dar-
zustellen. Es féllt auf, dass vor dem Minimum ein kleiner Sprung in den Messwerten
bei 7.1 K zu sehen ist. Zusétzlich wurde in rot Fisher’s spezifische Warme 0(xT") /0T
in das Diagramm eingetragen, in der drei Anomalien, Zwei Spriinge bei Ty=11.6(1) K
und Tn2=10.2(1) K und ein symmetrisches Maximum bei 77=7.1(1) K, zu erkennen
sind. Die Form dieser Anomalien deutet bei T} auf einen Phaseniibergang 1. Ordnung
und bei Ty und Ty auf einen Phaseniibergang 2. Ordnung hin[15].

Die Anomalie bei Ty signalisiert das Einsetzten der langreichweitigen antiferroma-
gnetischen Ordnung, wihrend bei Ty die Anomalie vermutlich durch eine Ande-
rung jener antiferromagnetischen Ordnung verursacht wird. In Guo et al.[5] wurden
die gleichen Anomalien bei Tny=11.5K und Tyy = 9.7 K beobachtet. Da die An-
omalie bei T7 fast bei der gleichen Temperatur wie in B 1 c-Achse auftritt, konnte
die Anomalie durch denselben Ladungsdichtewellentibergang verursacht werden. Die
Temperaturabhangigkeit der Suszeptibilitidt entspricht dem typischen Verhalten eines
Antiferromagneten [6, 7].

Im paramagnetischen Bereich wurde an die i—Werte das Inverse des Curie-Weiss-Gesetzes
(Gleichung 2.6) unter Annahme eines konstanten diamagnetischen Anteils yo ange-
passt. Als das Anpassungsintervall wurde [150 K, 400 K] gewéhlt. Zu erkennen ist,
dass die angepasste Funktion unterhalb von ~100 K immer weiter von den Messwerten
abweicht. Daraus ldsst sich schlieen, dass auch oberhalb der kritischen Temperatur
kurzreichweitige magnetische Ordnung vorliegt und dementsprechend nicht von einem
idealen Paramagneten ausgegangen werden kann.

Die aus der Anpassungsfunktion erhaltenen Parameter, das effektives magnetische
Moment fi. s, die Weiss-Temperatur § und der diamagnetische Anteil x, sind in Abbil-
dung 4.9 zusammengefasst. Dessen Fehler ergeben sich aus Variation des Anpassungs-
intervalls. Der negative Wert fiir die Weiss-Temperatur 6 zeigt, dass die antiferroma-
gnetische Kopplung dominiert. Auch hier liegt der erhaltene Wert pi.;;=7.4(3) up/Gd**
mit Betrachtung des Fehlers unter dem theoretischen magnetischen Moment fiir Gd3*
von pags+=7.94 pup.

Auflerdem lassen sich die Anpassungsparameter beider Achsen in Tabelle 4.2 verglei-
chen. Man sieht, dass die Werte fiir p.rs leicht voneinander abweichen. Der Theorie-
wert fiir Gd*" liegt besonders fiir B || c-Achse deutlich tiefer. Die Weiss-Temperaturen
stimmen miteinander iiberein. Die Temperatur des ersten Phaseniibergangs im Null-
feld liegt fir beide Ausrichtungen bei Txy=11.6(1) K und stimmt somit gut mit der
Weiss-Temperatur tiberein. Die von Yumigeta et al.[16] bestimmten Weiss-Temperaturen
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Parameter ‘ pess (1B ‘ 6 [K] ‘ Xo [107% =5-2-]

B TA(3) | -12(2) -0.1(5)%0[
Blc 77(2) | -12(4) -5(2)

Tabelle 4.2: Erhaltene Curie-Weiss-Fitparameter fiir die verschiedenen Ausrichtungen
des Kristalls im Feld

liegen bei ¢)=17.0K und ¢, =16.4 K und liegen damit deutlich iiber den bei uns be-
stimmten Werten. In Regmi et al.[8] liegen die Werte bei pierf = 7.67 1 und =12.6 K,
welches mit unseren Daten gut ibereinstimmt. Die diamagnetischen Anteile weichen
voneinander ab. Da Diamagnetismus isotrop ist, wiirde man auch hier einen gleichen
Wert erwarten.

In Abbildung 4.10 sind die temperaturabhéangigen Suszeptibilitidtswerte fiir B-Felder
zwischen 0.1 T und 14 T dargestellt. Hier wurde die Suszeptibilitat gegen die Tempe-
ratur im Intervall von 1.8 bis 15 K aufgetragen. Verursacht durch Probleme in der
Temperaturregelung des PPMS sind in den 8 bis 14 T x(T)-Werten deutliche Liicken
zu erkennen. Zuséatzlich sind durch einen Fehler in der Messsequenz der 8 T Mes-
sung die Magnetisierungswerte bis 5.4 K unbrauchbar und wurden entfernt. Bei den
verschiedenen Magnetfeldern haben alle Kurven qualitativ denselben Verlauf. Unter-
schiedlich ist einzig die negative Steigung im Temperaturintervall von 1.8 K bis ~8 K|
dessen Betrag mit steigendem Feld immer kleiner wird, bis diese bei Feldern iiber 7 T
positiv wird. Bei Erhohung des Feldes verschiebt sich die Anomalie T systematisch
immer stirker zu niedrigen Temperaturen. Der Sprung bei T3 verschiebt sich analog
und wird mit dem Feld immer grofer.

Zur genaueren Untersuchung des Verhaltens der Anomalien mit steigendem Magnet-
feld wird nun Fisher’s spezifische Warme 9(x7")/0T betrachtet. Diese ist in Abbil-
dung 4.11 fiir die gemessenen Magnetfelder von 0.1 bis 14T zu sehen. Auf den Achsen
ist O(xT')/OT im Intervall von 1.8 bis 15K aufgetragen. Zur besseren Ubersicht wer-
den dabei die Kurven des MPMS3 bis 7T und die des PPMS getrennt dargestellt. Die
Anomalie bei Ty zeigt sich hier durch einen deutlichen Sprung und verschiebt sich
mit steigendem Feld zu kleineren Temperaturen, von 11.6(1) K bei 0.1 T zu 5.0(2) K
bei 14 T. Parallel dazu verschiebt sich die Anomalie T, die hier auch durch einen
Sprung in Fisher’s spezifischer Wérme zu sehen ist, von 10.2(1) K (0.1T) zu 4.1(3) K
(14'T). Um Tyo aus den 10-14 T Daten zu erhalten, wurden Geraden an die verschie-
denen Steigungsregime gelegt und der resultierende Schnittpunkt als Ty erachtet,
angelehnt an das Verhalten in den Daten <7T. Zusatzlich ist in den M (T)-Werten
bei 3-7T eine weitere kleine Anomalie T3 zu sehen. Diese duflert sich durch einen
kleinen Sprung oder Knick und verschiebt sich mit groflerem Feld zu niedrigen Tem-
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Abbildung 4.10: Temperaturabhiangige Messung der magnetischen Suszeptibilitat
von GdTes mit Magnetfelder von 0.1 - 14 T, parallel zur c-Achse.
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Abbildung 4.11: 9(xT')/0T Werte bei Magnetfeldern von 0.1 bis 14 T, angelegt par-
allel zur c-Achse
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peraturen von 9.5(1) K (3T) zu 8.1(1) K (7T). T3 kann in den PPMS Messungen
aufgrund des hoheren Rauschens nicht beobachtet werden. Die Anomalie T} ist in
auch zu sehen und auflert sich durch ein symmetrisches Maximum, dass sich bei ho-
heren Feldern zu kleineren Temperaturen verschiebt von 7.1(1) K (0.1T) zu 2.9(2) K
(12T). In Zhang et al.[18] wurden bei einer Widerstand gegen Temperaturmessung
an GdTesbei 2T drei Anomalien bei Ty=11.5K, T5=9.5K und 77 = 6.5 K gesehen.
In unseren Daten befinden sich die Anomalien bei Ty = 11.5(1) K, Tno = 10.1(1) K
und 77=7.0(1) K (siehe Abbildung 4.11). Ty stimmt also gut mit dem Wert aus der
Literatur iiberein, wahrend die anderen leicht davon abweichen.

Abbildung 4.12: Magnetisierung pro Gd-Ion in Abhéingigkeit vom steigenden (Up)
und fallenden (Down) Magnetfeld parallel zur c-Achse bei T=3K
mit linearer Anpassungsfunktion zur Abschitzung des kritischen
Feldes

In Abbildung 4.12 ist die isotherme Magnetisierung M (B) mit B || c-Achse bei 3K
mit steigendem Feld (Up) und fallendem Feld (Down) dargestellt. Die Liicken in der
3 K Down-Messung sind auf Fehler im PPMS zuriickzufiihren und haben keine phy-
sikalische Bedeutung. Die Kurven zeigen einen identischen, fast linearen Verlauf. In
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Abbildung 4.13: a) Magnetisierung pro Gd-Ion in Abhéngigkeit vom Magnetfeld par-
allel zur c-Achse bei Temperaturen von 3 bis 11 K. b) Ableitung der
Magnetisierung M /OB nach dem Feld in Abhéngigkeit von Ma-
gnetfeld parallel zur c-Achse bei Temperaturen von 5 bis 11 K
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hohen Feldern von iiber ~13T weichen die Messwerte leicht nach oben von einem
perfekt linearen Verlauf ab. Der bei dieser Messung maximal erreichte Wert liegt bei
5.4 up pro Gd-lIon bei einem Magnetfeld von 14 T. Der theoretische Wert fiir das
magnetische Moment eines Gd-Tons liegt bei 7.94 up [5] und somit deutlich héher.
Es folgt, dass bei 14 T noch keine Sattigung erreicht wurde und ein noch starkeres
Feld zur vollstandigen parallelen Ausrichtung der Momente benétigt wird. Um das
kritische Feld, bei dem die Sattigung eintritt, abschétzen zu kénnen, wird eine linea-
re Funktion durch den Ursprung an die Magnetisierungswerte unter 5T angepasst.
Der Feldwert an dem diese lineare Funktion einen Wert von 7.94 up, dem maxima-
len Wert fiir Gd3*, annimmt, kann als Schitzwert des kritischen Feldes verwendet
werden und wird somit auf 21.2T geschatzt. In Abbildung 4.13 a) ist die isotherme
Magnetisierung M (B) mit B || c-Achse bei verschiedenen Temperaturen dargestellt.
Wenn die Temperatur von 3 K erhoht wird ist zu erkennen, dass die Kurven zunachst
bis 5 K den qualitativ gleichen initialen linearen Verlauf gefolgt von einer Abweichung
bei hoheren Feldern zeigen. Bei 6 K tritt eine Anomalie auf: Ab ~11.5T steigt die
Magnetisierung starker als im vorherigen linearen Verlauf und flacht bei ~ 13.5T
deutlich ab. Erhoht man weiter die Temperatur verschiebt sich dieses Verhalten zu
immer kleineren Feldern. Abbildung 4.13 b) zeigt die zu den M (B) gehorigen Ablei-
tungen OM /0B, die gegen das Magnetfeld von 0 bis 14 T aufgetragen wurden. Gezeigt
sind die Daten mit einem konstanten vertikalen Versatz. Die absolute Position auf
der y-Achse besitzt keine physikalische Bedeutung. Die Ableitungen fiir 3K und 4 K
wurden hier nicht dargestellt, da dort keine Anomalien zu sehen sind. Bei der 5K
bleibt der Wert der Ableitung fast konstant und steigt ab ~12T leicht an. Ein klares
Abfallen bei hoheren Feldern ist wegen der oberen Grenze des Magnetfeldes von 14T
nicht klar zu erkennen. Uber 6 K steigen die Werte zunichst bis ein deutlicher Knick
zu sehen ist, nach dem die Werte der Ableitung stark abfallen. Bei hoheren Tem-
peraturen tritt dieser Knick bei immer kleineren Feldern auf und ist zudem immer
weniger ausgepragt. Durch Anpassen von Geraden an den linear steigenden, sowohl
an den linear fallenden Teil der Suszeptibilitat, kann das Magnetfeld, bei dem diese
Anderung des Verhaltens des Systems auftritt, bestimmt werden. Man erkennt, dass
sich diese Anomalie bei steigenden Temperaturen zu niedrigeren Feldern verschiebt.

Abbildung 4.14 zeigt das aus den Magnetisierungsmessungen erstellte magnetische
Phasendiagramm fiir ein dufleres Magnetfeld parallel zur c-Achse. Auf der Ordina-
te ist das Magnetfeld von 0-15 T und auf der Abszisse die Temperatur von 0-15 K
aufgetragen. Die erste Phasengrenze zwischen PM zu AFM1, die durch den Verlauf
von T gegeben ist, startet bei kleinen Feldern (<1T) bei 11.6(1) K und wird mit
steigender Feldstdarke immer mehr unterdriickt. Der Verlauf wird bei Temperaturen
unter 9K durch die Positionen der Anomalien aus M (B) bestatigt. Oberhalb dieser
Temperatur weichen diese deutlich von der aus den M (T')-Daten bestimmte Pha-
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Abbildung 4.14: Magnetisches Phasendiagramm von GdTes fiir ein Magnetfeld par-
allel zur c-Achse des Kristalls mit quadratischen Anpassungsfunk-
tionen an die Phasengrenzen in blau. Gezogene Linien in schwarz
dienen lediglich der Visualisierung.

sengrenze ab. Fast parallel dazu folgt die Phasengrenze zwischen AFM1 und AFM2
entlang der Tyy Werte, die in kleinen Feldern bei 10.2(1) K liegt und auch im Feld
immer weiter unterdriickt wird. In Feldern von 3 bis 7T ist eine weitere mogliche
Phasengrenze zu erkennen, die sich fast linear mit dem Magnetfeld zu kleineren Tem-
peraturen verschiebt. Die letzte Phasengrenze zwischen AFM2 und AFM3 tritt in
kleinen Feldern bei 7.1(1) K auf und verlduft, wie die anderen Phasengrenzen, mit
steigendem Feld zu niedrigeren Temperaturen. Das Abweichen von Ty aus M (B) bei
11 K kann auf den nahezu parallelen Verlauf der Messkurve nahe der Phasengrenze
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zuriickzufiithren sein, da dort starke Fluktuation auftreten. Vergleicht man Werte aus
Wan et al.[4] mit den hier bestimmten Daten, erkennt man, dass die Werte fiir Ty
sehr gut zu den Messwerten mit einer maximalen Abweichung von 3% passen. Fiir
T, weichen die Werte aus Wan et al.[4] von den gemessenen Werten mit stérkerem
Feld immer weiter ab, bei 4T weicht der Wert aus der Literatur deutlich um 13%
vom bestimmten Wert ab. Durch quadratische Anpassungsfunktionen, anlehnend an
die Anpassung verwendet in Wan et al.[4], an die Phasengrenze wird das kritische
Feld fir die Unterdriickung der AFM1 und AFM2 Phasen auf ~18.4T und fiir die
Unterdriickung der AFM3 Phase auf ~15.3 T abgeschétzt. In Wan et al.[4] wurde ein
kritisches Feld von ~20.0T fiir Ty und von ~13.7T fiir T} vorhergesagt.

Nun koénnen die Phasentiibergéinge 1. Ordnung, wie auch schon fiir B | c-Achse, né-
her auf die Entropieinderung untersucht werden. Dazu wird die Hohe der Spriinge
aus Abbildung 4.10 entnommen und die Verschiebung der Anomalien im Feld % aus
Abbildung 4.14 abgeschatzt. Fur Ccll% werden dabei die Verschiebungen der Anoma-
lien zum vorherigen und néchsten Messpunkt als obere und untere Grenze verwen-
det. Die Entropieanderung kann schliefllich durch Umformen der Clausius-Clapeyron-

Gleichung(4.1) berechnet werden.

Anomalie | B[T] AX[10—3—G§§§01] chf [%] AS [mo‘]l 7]
T 1 0.09(3) 0.1(1) < 9L < 0.2(1) | 0.005(3) < AS < 0.009(9)
T 7 0.46(9) 0.3(1) < 9% < 0.6(1) | 0.05(1) < AS < 0.11(4)
T 12 0.46(7) 4e—0.7(1) 0.07(1)

Tabelle 4.3: Zusammenfassung der magnetischen Ubergangsparameter fiir B || c-
Achse. Die Entropiednderung AS wurde iiber die magnetische Clausius-
Clapeyron-Gleichung aus dem Sprung der Suszeptibilitit Ax und der
feldabhiéngigen Verschiebung der Ubergangstemperatur d7,./dB berech-
net.

Die maximale magnetische Entropie liegt bei 17.3&. Die Entropieanderung bei T
nimmt mit steigendem Feld zunéachst bis 7T deutlich zu und bleibt danach néhe-
rungsweise konstant.
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5 Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden die magnetischen Eigenschaften des 2D-van-der-
Waals-Magneten GdTes mittels Magnetisierungsmessungen untersucht. Dafiir wurde
die Magnetisierung gegen die Temperatur zwischen 1.8 und 400 K bei konstantem
Magnetfeld und gegen das magnetische Feld zwischen 0 und 14T bei konstanter
Temperatur fiir die Feldausrichtungen B L c-Achse und B || c-Achse mittels SQUID-
Magnetometrie und VSM-Magnetometrie gemessen.

Aus den Magnetisierungsmessungen mit B 1 c-Achse wurde ein Phasendiagramm mit
acht verschiedenen feld- und temperaturinduzierten antiferromagnetischen Phasen er-
stellt. Die Phasengrenzen wurden aus den Anomalien der Magnetisierungsmessungen
bestimmt. Dabei wurde festgestellt, dass alle Ubergangstemperaturen, bis auf zwei
Ausnahmen, mit steigendem Feld zunehmend unterdriickt werden. Einzig in den Pha-
sen AFM7 und AFMS zeigen die Ubergangstemperaturen eine positive Magnetfeld-
abhangigkeit. Die beobachteten Phasengrenzen stimmen bis auf kleine Abweichungen
mit der Literatur tiberein. In Magnetfeldern B || c-Achse zeigen sich drei unterschied-
liche magnetische Phasen, die alle mit steigendem Magnetfeld unterdriickt werden.
Dartiber hinaus zeigte sich fiirB 1 ¢ <2.5T bei tiefen Temperaturen ein Hysterese-
verhalten, welches in Messungen mit B || c-Achse nicht auftritt.

Fiir die Ubergéinge 1. Ordnung wurde mittels Clausius-Clapeyron Gleichung die zu-
gehorigen Entropiednderungen bestimmt. Diese betragen maximal 3% der gesamten
magnetischen Entropie des Systems und zeigen keine einheitlichen Trends als Funk-
tion des Magnetfeldes und der Temperatur.

Durch eine Anpassung des Curie-Weiss-Gesetzes an die inverse Suszeptibilitdt ober-
halb von 150K im Feld von 1T wurde die Weiss-Temperatur auf § = —12(2)K
bestimmt, was in guter Ubereinstimmung mit der beobachteten Néel-Temperatur
von T = 11.6(1) K steht. Das effektive magnetische Moment fi.ss liegt etwas unter
dem Theoriewert fiir freie Ionen, was auf eine mogliche Verunreinigung der Probe
hindeuten konnte. Dariiber hinaus wurde festgestellt, dass bis 100 K kurzreichweitige
magnetische Ordnung auftritt. Dies unterstreicht den niedrigdimensionalen Charakter
der Magnetisierung in GdTes .
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