-as

//4,,_% BERGISCHE

N\
I
X

/5/7—5% UNIVERSITAT
WG="  \WUPPERTAL

BERGISCHE UNIVERSITAT WUPPERTAL
FAKULTAT FUR MATHEMATIK UND NATURWISSENSCHAFTEN

Untersuchung eisenbasierter Supraleiter unter
Dehnung und Entwicklung einer
Tieftemperatur-Dehnungszelle

Franz Michel Eckelt

Dissertation zur Erlangung des akademischen Grades
Doktor der Naturwissenschaften (Dr. rer. nat.)
im Fach Physik

September 2025






Kurzdarstellung

Eisenbasierte Supraleiter zeichnen sich durch ein komplexes Phasendiagramm aus, in dem
strukturelle, magnetische und supraleitende Ordnung eng miteinander verkniipft sind. Bei
niedrigen Dotierungen tritt zunéchst die nematische Phase auf, die durch eine spontane Bre-
chung der Cy-Symmetrie des Kristallgitters gekennzeichnet ist. Bereits oberhalb der Uber-
gangstemperatur entstehen dabei nematische Fluktuationen, die als Schliisselgrofe dieser Ma-
terialklasse gelten und moglicherweise direkt mit dem Mechanismus der Cooper-Paarbildung
verkniipft sind. In einem mittleren Dotierungsbereich schliefst sich die supraleitende Phase an,
deren Eigenschaften stark durch die Kopplung an magnetische und nematische Fluktuatio-
nen beeinflusst werden. Bei hohen Dotierungen gewinnt schlieflich die orbitalselektive Mott-
Physik an Bedeutung, da sich die elektronische Struktur der Eisen-3d-Orbitale zunehmend
dem halbgefiillten 3d®-Zustand annihert, in dem theoretisch ein Mott-isolierender Zustand
erwartet wird. Elastowiderstandsmessungen haben sich als besonders vielseitiges Werkzeug
zur Untersuchung dieser Systeme erwiesen, da sie sowohl sensitiv auf nematische Fluktuatio-
nen reagieren als auch empfindlich fiir elektronische Korrelationen sind.

Vor diesem Hintergrund wurden in dieser Arbeit systematische Elastowiderstandsmessungen,
also Widerstandsmessungen in Abhéngigkeit einer angelegten Dehnung, an einer Serie von
Baj_,K;FeyAso-Kristallen mit 0.68 < x < 0.98 durchgefiihrt, um das Zusammenspiel beider
Effekte im stark lochdotierten Bereich detailliert zu untersuchen. Die Ergebnisse zeigen, dass
im hochdotierten Bereich elektronische Korrelationen mit Schwerpunkt im d,,-Orbital domi-
nieren, wihrend im schwach dotierten Bereich nematische Fluktuationen vorherrschen, die sich
auch bei hoher Dotierung noch in schwacher Form nachweisen lassen. Theoretische Berech-
nungen auf Basis eines Fiinf-Orbital-Modells mit lokaler Wechselwirkung reproduzieren das
beobachtete Verhalten qualitativ und deuten auf einen orbitalselektiven Effekt starker elektro-
nischer Korrelationen hin. Weiterhin weisen Koinzidenzen im Verhalten des Sommerfeldkoef-
fizienten, der supraleitenden Sprungtemperatur und des supraleitenden Ordnungsparameters
darauf hin, dass elektronische Korrelationen in diesen Materialien fiir die Supraleitung von
grofser Bedeutung sind.

Wie die Untersuchung der eisenbasierten Supraleiter zeigt, ist eine mechanische Dehnung ein
vielseitiges Mittel, um die elektronischen Eigenschaften von Materialien zu modulieren und
diese zu untersuchen. Ausgehend von dieser Motivation wurde im zweiten Teil der Arbeit eine
Dehnungszelle entwickelt, die eine grofe, in situ einstellbare Dehnung iiber einen weiten Tem-
peraturbereich ermdglicht. Um Messungen in einem moglichst grofsen Temperaturbereich zu
ermoglichen, wurde ein zusétzlicher Messstab entwickelt, der durch den Einsatz von fliissigem
Helium als Kiihlmittel und einem integrierten Heizbecher eine prazise Temperaturregelung von
4.2 K bis Raumtemperatur erlaubt. Erste Testmessungen des Elastowiderstands an BaFeoAso
bestiitigen eine zuverlissige Dehnungsiibertragung und -messung sowie eine gute Ubereinstim-
mung mit dem herkdmmlichen Verfahren, bei dem die Probe direkt auf einen Piezoaktuator
geklebt wird. Dariiber hinaus erdffnet die entwickelte Dehnungszelle neue Perspektiven fiir
weiterfiihrende Untersuchungen, etwa zum elastokalorischen Effekt oder zu temperaturab-
héngigen Transportuntersuchungen unter konstanter mechanischer Dehnung.






Abstract

Iron based superconductors are characterized by a complex phase diagram in which structu-
ral, magnetic and superconducting order are closely intertwined. At low doping the nematic
phase appears first, which is marked by a spontaneous breaking of the Cj symmetry of the
crystal lattice. Already above the transition temperature nematic fluctuations emerge, which
are considered a key feature of this material class and may be directly connected to the mecha-
nism of Cooper pair formation. In an intermediate doping range the superconducting phase
follows, whose properties are strongly influenced by the coupling to magnetic and nematic
fluctuations. At high doping orbital-selective Mott physics becomes increasingly important,
since the electronic structure of the iron 3d orbitals gradually approaches the half filled 3d°
configuration where a Mott insulating state is theoretically expected. Elastoresistance mea-
surements have proven to be a particularly versatile tool to study these systems, as they are
sensitive both to nematic fluctuations and to electronic correlations.

Against this background, systematic elastoresistance measurements were carried out on a se-
ries of Bay_, K, FesAsy crystals, meaning resistance measurements as a function of externally
applied strain, with 0.68 < z < 0.98 in order to investigate in detail the interplay of both
effects in the strongly hole doped regime. The results show that in the highly doped regime
electronic correlations with a strong contribution from the d,, orbital dominate, while in the
weakly doped regime nematic fluctuations prevail which can still be detected in weaker form
even at high doping. Theoretical calculations based on a five-orbital model with local inter-
actions reproduce the observed behavior qualitatively and point to an orbital selective effect
of strong electronic correlations. Furthermore coincidences in the behavior of the Sommerfeld
coefficient, the superconducting transition temperature, and the superconducting order pa-
rameter suggest that electronic correlations are of great importance for superconductivity in
these materials.

As the investigation of iron based superconductors demonstrates, mechanical strain is a ver-
satile means to modulate the electronic properties of materials and to study them. Motivated
by this, in the second part of this work a strain cell was developed that allows for a large
in-situ-tunable strain over a wide temperature range. To enable measurements over the lar-
gest possible temperature range an additional measurement probe was designed which uses
liquid helium as coolant and an integrated heater cup to provide precise temperature control
from 4.2 K to room temperature. First test measurements of the elastoresistance of BaFesAsg
confirm a reliable transfer and detection of strain as well as a good agreement with the con-
ventional method where the sample is directly glued onto a piezoelectric actuator. In addition,
the developed strain cell opens new perspectives for further studies such as the elastocaloric
effect or temperature dependent transport investigations under constant mechanical strain.
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1. Einleitung

Korrelationseffekte sind ein zentrales Forschungsfeld der modernen Festkorperphysik. Dabei
fiihren Elektronen-Elektronen-Wechselwirkungen in vielen Materialien zu unterschiedlichen
Phénomenen, die von einfachen Einteilchen-Theorien nicht beschrieben werden kénnen. Ein
prominentes Beispiel dafiir stellt der Mott-Isolator dar. Anders als von der klassischen Band-
theorie vorhergesagt, zeigt dieser ein isolierendes Verhalten bei halbgefiillten Elektronenbéan-
dern [1]. Grund dafiir ist die starke Coulomb-Abstofung zwischen den Elektronen, die gegen-
iiber der kinetischen Emergie, welche eine Delokalisierung der Elektronen begiinstigt, iiber-
wiegt. Solche Systeme lassen sich im Rahmen des Hubbard-Modells theoretisch beschreiben.
Dieses Modell beriicksichtigt explizit die konkurrierenden Beitrége von kinetischer Energie
und Coulomb-Wechselwirkung [2].

Prominente Vertreter stark korrelierter Materialien sind Ubergangsmetalloxide wie die Kupra-
te, die sich durch komplexe Phasendiagramme auszeichnen |[3,4|. Eine der bemerkenswertesten
Phasen ist die Hochtemperatursupraleitung, deren zugrunde liegender Kopplungsmechanismus
trotz intensiver Forschung noch immer nicht vollstdndig verstanden ist.

Der supraleitende Zustand zeichnet sich im Wesentlichen durch zwei charakteristische Eigen-
schaften aus. Zum einen verschwindet unterhalb der supraleitenden Sprungtemperatur 7, der
elektrische Widerstand vollstandig, und zum anderen handelt es sich bei einem supraleitenden
Material um einen idealen Diamagneten, das bedeutet, ein extern angelegtes Magnetfeld wird
vollsténdig aus dem Inneren des Supraleiters verdréngt [5]. Dieses Verhalten wird auch als
Meissner-Ochsenfeld-Effekt bezeichnet [6]. Eine grundlegende theoretische Beschreibung der
Supraleitung ist durch die BCS-Theorie moglich, nach der die Supraleitung durch die Bil-
dung sogenannter Cooper-Paare entsteht |7]. Dabei handelt es sich um Elektronenpaare, die
sich durch Gitterschwingungen gegenseitig anziehen und kohérent bewegen. Diese Theorie ist
jedoch nicht ausreichend, die Supraleitung in stark korrelierten Systemen wie den Kupraten
oder in eisenbasierten Supraleitern zu erkldren. In diesen Materialien wird der Ursprung der
attraktiven Wechselwirkung, die zur Bildung der Cooper-Paare fiihrt, nicht in Phononen, son-
dern in Elektron-Elektron-Wechselwirkungen, insbesondere in elektronischen Korrelationen,
vermutet.

Eisenbasierte Supraleiter stellen eine weitere bedeutende Materialklasse dar und wurden 2008
erstmals entdeckt [8]. Auch diese sind gepriigt von einem vielfaltigen Phasendiagramm, in dem
unter anderem magnetische Ordnung und unkonventionelle Supraleitung zusammenkommen
und in enger Nachbarschaft auftreten [8]. Hier sind sogenannte nematische Wechselwirkungen
von grofer Bedeutung [9]. Dabei handelt es sich um richtungsabhéngige Kopplungen zwischen
den Elektronen, die mit einer spontanen Brechung der Rotationssymmetrie des Kristallgitters
und einer entsprechenden Kopplung an dieses verbunden sind. Diese d&uftern sich darin, dass die
elektronischen Eigenschaften richtungsabhéngig werden und stehen in engem Zusammenhang
mit der magnetischen Ordnung [9]. Ein exemplarisches und viel untersuchtes Modellsystem
ist dabei BaFeaAsy, welches durch Dotierung gezielt verédndert werden kann [10-14]. Durch
die Substitution von Barium durch Kalium (Ba;_,K,FeyAsy) wird das System lochdotiert.
Im stark iiberdotierten Bereich fiihrt dies zu einem orbitalselektiven Mott-Isolationszustand
[15]. Dadurch eignet sich dieses System fiir die Erforschung des Zusammenspiels zwischen
elektronischen Korrelationen, nematischen Fluktuationen und der Supraleitung.
Experimentell konnen diese komplexen Phénomene durch eine Vielzahl unterschiedlicher Me-
thoden untersucht werden. Temperatur- und magnetfeldabhéngige Messungen gehoren durch
ihre Einfachheit und durch den direkten Zugriff auf fundamentale Materialeigenschaften zu
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den etabliertesten Methoden [16]. Insbesondere der elektronische Transport, welcher durch
Widerstandsmessungen ermittelt werden kann, ermoglicht eine schnelle und empfindliche De-
tektion von Phaseniibergéingen wie dem Einsetzen der Supraleitung oder der Ausbildung ma-
gnetischer und struktureller Ordnung. Die Anwendung von Druck liefert eine weitere expe-
rimentelle Methode. Dabei wurden bereits frith hydrostatische Druckexperimente genutzt,
um Ubergangstemperaturen zu verschieben oder neue Phasen durch die isotrope Kompressi-
on des Gitters zu induzieren [17,18|. Uniaxiale Dehnung hat sich in den letzten Jahren als
besonders wertvolles Werkzeug etabliert. Durch die anisotrope Verzerrung entlang ausgewéhl-
ter Kristallrichtungen lassen sich spezifische Freiheitsgrade ansprechen, etwa solche, die mit
elektronischen Anisotropien in Verbindung stehen. So lassen sich insbesondere nematische
Fluktuationen und elektronische Korrelationen untersuchen [19-21].

In dieser Arbeit wird eine spezielle Variante solcher Dehnungsexperimente in Form von Elas-
towiderstandsmessungen eingesetzt. Dabei wird der Probenwiderstand temperaturabhangig
und unter kontrollierter uniaxialer Dehnung gemessen und ausgewertet. Diese Methode ver-
bindet die Sensitivitéit elektronischer Transportmessungen mit der gezielten Verzerrung der
Gitterstruktur. Dadurch erlaubt diese Messmethode nicht nur die Untersuchung der Anfil-
ligkeit gegeniiber Symmetriebrechung, wie im Fall der nematischen Ordnung, sondern bietet
auch einen Zugang zur Untersuchung elektronischer Korrelationseffekte iiber ihre Kopplung
an die mechanische Deformation. Dafiir wurden Elastowiderstandsmessungen einer Serie von
Baj_,K;FesAso-Einkristallen im tiberdotierten Bereich 0.63 < x < 0.98 durchgefiihrt. Ziel
war es, das Verhalten elektronischer Korrelationen und nematischer Fluktuationen in diesem
Dotierungsbereich systematisch zu analysieren und deren potenziellen Einfluss auf die Su-
praleitung zu untersuchen. Parallel dazu wurde eine neue Dehnungszelle entwickelt, die eine
prazisere uniaxiale Dehnung einer Probe ermdglicht, als es in den oben genannten Messun-
gen moglich war. Diese Zelle wurde durch den Bau eines Messstabs ergédnzt, wodurch der
Einsatz der Dehnungszelle auch bei kryogenen Temperaturen moglich ist und in zukiinftigen
Experimenten als neues hochauflésendes Gerét eingesetzt werden kann.

Diese Arbeit gliedert sich in die folgenden Abschnitte: In Kapitel 2 gibt es eine kurze theoreti-
sche Einfiihrung in die Supraleitung. Es werden die Klasse der eisenbasierten Supraleiter und
dabei ausfiihrlich das Phasendiagramm von Baj K, Fes Asy vorgestellt. Dabei wird der Fokus
besonders auf die nematische Phase und die elektronischen Korrelationseffekte gelegt. Kapi-
tel 3 behandelt die Methode der Elastowiderstandsmessung und beleuchtet dabei, wie sich
mit dieser Technik sowohl nematische Fluktuationen als auch elektronische Korrelation un-
tersuchen und unterscheiden lassen. Dartiber hinaus werden die experimentelle Durchfithrung
erlautert, die untersuchten Proben vorgestellt und die Messergebnisse prasentiert und disku-
tiert. In Kapitel 4 werden die Konstruktion und der Bau der Dehnungszelle und des Messstabs
thematisiert. Dabei wird die Funktion erldutert und mit Hilfe von Testmessungen anhand einer
beispielhaften Elastowiderstandsmessung an einer BaFesAso-Probe demonstriert.



2. Grundlagen zu eisenbasierten
Supraleitern

Im Jahr 1908 gelang es dem niederléndischen Physiker Heike Kamerlingh Onnes, Helium zu
verfliissigen und somit experimentellen Zugang zu Temperaturen nahe dem absoluten Null-
punkt zu schaffen. Diese technische Errungenschaft ermdglichte 1911 den erstmaligen Nach-
weis der Supraleitung. Beim Abkiihlen von Quecksilber beobachtete Onnes, dass dessen elek-
trischer Widerstand bei einer Temperatur unterhalb von 4.15 K abrupt auf Null fillt [22]. In
den folgenden Jahrzehnten wurden zahlreiche weitere supraleitende Materialien entdeckt. Die
Sprungtemperaturen dieser spiter entdeckten konventionellen Supraleiter erreichten mit Ma-
gnesiumdiborid (MgBs) im Jahr 2001 einen Maximalwert von rund 39 K [23]. Trotz intensiver
Forschung blieben die physikalischen Ursachen der Supraleitung lange Zeit unklar.

Eine zweite fundamentale Eigenschaft des supraleitenden Grundzustands neben der verschwin-
denden elektrischen Resistivitét ist die vollsténdige Verdrangung eines dufseren Magnetfelds
aus dem Inneren des Supraleiters. Ein Supraleiter ist demnach ein idealer Diamagnet. Die-
ser Effekt wird als Meifiner-Ochsenfeld-Effekt bezeichnet [6]. Bei dem supraleitenden Zustand
handelt es sich um einen thermodynamisch reversiblen Zustand, der durch hohe Temperatu-
ren, zu grofte Stromdichten oder Magnetfelder zusammenbricht.

Ein grundlegendes theoretisches Verstédndnis der Supraleitung gelang 1957 mit der von John
Bardeen, Leon N. Cooper und Robert Schrieffer entwickelten BCS-Theorie |7]. Diese mikro-
skopische Theorie beschreibt Supraleitung durch eine attraktive Wechselwirkung zwischen
den FElektronen, die eine Energie nahe der Fermi-Kante haben. Der Theorie zufolge wird
diese Korrelation durch eine Polarisation des positiven Atomgitters im Material hervorgeru-
fen (Elektron-Phonon-Wechselwirkung) und ist maximal fiir Elektronen mit gleich grofem
aber antiparallelen Impuls. Zwei so zusammenhéngende Elektronen werden als Cooper-Paare
bezeichnet. Diese Paare kondensieren in einem gemeinsamen Grundzustand, wodurch das
Elektronensystem seine Fermionenstatistik auf makroskopischer Skala verliert und ein quan-
tenkohérenter Zustand entsteht, in dem sich die Cooper-Paare widerstandsfrei durch das Ma-
terial bewegen konnen. Dies erklart die beobachtete verschwindende elektrische Resistivitat
sowie die vollstdndige Verdrangung des Magnetfeldes aus dem Inneren des Materials durch
den Meissner-Effekt. Ein zentrales Merkmal des supraleitenden Zustands ist die Ausbildung
einer Energieliicke Ap im elektronischen Anregungsspektrum. Diese Liicke kennzeichnet die
minimale Energie, die erforderlich ist, um quasiteilchenartige Anregungen oberhalb des Grund-
zustands zu erzeugen. Diese kann durch folgende Formel bestimmt werden:

Z tanh(Ek—;/QkBT) (2 1)
i k’ —QEE, . .

Eine ausfiihrliche Herleitung ist in Ref. [5] zu finden. Dabei beschreibt V;. - das Wechsel-
wirkungspotential der Elektronen, welches sowohl das abstofsende Coulombpotentlal als auch
die durch virtuelle Phononen vermittelte attraktive Wechselwirkung enthalt. A wird haufig
auch als Ordnungsparameter bezeichnet. Fiir Supraleiter bei denen die attraktive Wechselwir-
kung, welche die Cooper-Paare bildet, durch die Elektron-Phonon-Wechselwirkung vermittelt
wird, kann das resultierende Wechselwirkungspotential V7 - Wi und damit auch der Ordnungs-
parameter Ay als isotrop angenommen werden. Demnach besteht keine Abhéngigkeit von der

Richtung von k. Supraleiter, die sich prazise durch die BCS-Theorie beschreiben lassen und
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einen isotropen Ordnungsparameter besitzen, werden als konventionelle Supraleiter bezeich-
net. Dazu zdhlen vor allem elementare Supraleiter wie Blei und Niob. Es hat sich jedoch
gezeigt, dass es eine Vielzahl von Supraleitern gibt, die sich nicht im Rahmen der BCS-
Theorie beschreiben lassen. In diesen Féllen kann die Bildung der Cooper-Paare nicht durch
die Elektron-Phonon-Wechselwirkung erklért werden. Solche Materialien werden daher als
unkonventionelle Supraleiter bezeichnet. Seit ihrer Entdeckung wurden verschiedene alterna-
tive Mechanismen vorgeschlagen, wie beispielsweise magnetische Fluktuationen [24]. Dennoch
konnte bislang keine einheitliche mikroskopische Theorie entwickelt werden. Diese Frage stellt
ein Kernthema der modernen Festkorperphysik dar.

I P
AF AR

Abbildung 2.1.: Schematische Darstellung verschiedener Symmetrien des supraleitenden Ordnungs-
parameters projiziert auf eine stark vereinfachte zweidimensionale Fermioberfliche. a) Zeigt die kon-

ventionelle s-Welle, b) zeigt die d-Welle, ¢) zeigt die zweibdndige s-Welle mit gleichen Vorzeichen und
d) eine si-Welle mit verschiedenen Vorzeichen. Entnommen aus Ref. [25].

Fiir unkonventionelle Supraleiter kann nicht mehr von einem isotropen Wechselwirkungspo-
tential ausgegangen werden, da die Moglichkeit einer z—Richtungsabhéingigkeit besteht. Aus
diesem Grund ist es notwendig, die erlaubten Symmetrien der Paarwellenfunktion der Elek-
tronen zu betrachten. Die nachfolgenden Ausfithrungen sind aus Ref. [5] entnommen. Die
Gesamtwellenfunktion von Fermionen besitzt neben dem Ortsanteil ¢(rq,72) auch einen Spi-
nanteil x(o1,02).

Dem Pauli-Prinzip zufolge muss die Gesamtwellenfunktion von Fermionen antisymmetrisch
sein. Fiir einen symmetrischen Ortsanteil bedingt dies einen antisymmetrischen Spinanteil
und umgekehrt. Mit dem Gesamtspin S, der die Werte S = 0 fiir eine antisymmetrische
Singulett-Paarung (symmetrischer Ortsanteil) oder S = 1 fiir eine symmetrische Triplett-
Paarung (antisymmetrischer Ortsanteil) annehmen kann, sowie der Drehimpulsquantenzahl
L, die den orbitalen Charakter des Ortsanteils widerspiegelt, ergibt sich:

Singulett-Paarung: S =0, L=0,24,... (2.2)
Triplett-Paarung: S =1, L=1,3,5,...

Die zugehorigen Paarungen werden in Analogie zum Wasserstoffatom als s, d, ... wellenartig
bzw. p, f, ... wellenartig bezeichnet. In Abbildung 2.1 sind die vorgestellten Ordnungspa-
rameter fiir den stark vereinfachten zweidimensionalen Fall der Fermioberfliche dargestellt,
wobei lediglich s- und d-artige Symmetrien beriicksichtigt sind. Wéahrend das Vorzeichen von
Aj: bei der s-Symmetrie konstant ist, kommt es bei der d-Symmetrie zu einem Vorzeichen-
wechsel, was in Abbildung 2.1 durch die Téler und Berge angedeutet ist. Bei Supraleitern
mit mehreren elektronischen Bandern kann es zudem zu weiteren Modifikationen kommen.
In solchen Systemen setzen sich die Fermi-Oberflichen aus Beitragen verschiedener Béander
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zusammen, sodass jede Fermi-Tasche einen eigenen Ordnungsparameter ausbilden kann. Be-
sitzen alle Bander eine s-Symmetrie mit gleichen Vorzeichen, wird von einer s4-Symmetrie
gesprochen, was in Abbildung 2.1c) dargestellt ist. Bei einem entgegengesetzten Vorzeichen
wird von einer si-Symmetrie gesprochen, was in Abbildung 2.1d) dargestellt ist.

Ein Beispiel fiir unkonventionelle Supraleiter stellen die Kuprate dar. Thre Entdeckung geht
auf Georg Bednorz und Karl Alexander Miiller zuriick, welche 1986 einen keramischen Su-
praleiter auf Basis von Kupferoxiden mit einer Sprungtemperatur von 35K entdeckten [3].
Dies markierte den Beginn der Erforschung der sogenannten Hochtemperatursupraleiter. In
der Folge wurden zahlreiche weitere Kuprate mit noch hoheren Sprungtemperaturen entdeckt,
mit einem Rekordwert von etwa 133 K unter Normaldruck [4]. Diese Materialien zeigen viele
Merkmale, die nicht durch die klassische BCS-Theorie erklarbar sind. Insbesondere deutet vie-
les darauf hin, dass die Elektronenpaarung nicht iiber die Elektron-Phonon-Wechselwirkung
vermittelt wird. Stattdessen wird die beobachtete d-Wellensymmetrie des Ordnungsparame-
ters haufig als Hinweis darauf interpretiert, dass Spin-Fluktuationen eine zentrale Rolle spielen
konnten [26].

2.1. Eisenbasierte Supraleiter

Im Jahr 2008 wurde mit der Entdeckung der Supraleitung in La(O;_,F;)FeAs bei einer
Sprungtemperatur von 26 K durch Kamihara et al. [8] eine neue Klasse von Hochtempera-
tursupraleitern entdeckt. Aufgrund des starken magnetischen Moments von Eisen war dies
eine unerwartete Entdeckung, da bis dahin davon ausgegangen wurde, dass dadurch keine
Supraleitung moglich sein sollte. Bereits kurz darauf konnten in verwandten Materialien wie
Gdi_;ThyFeAsO und Sri_,Sm,FeAsF Sprungtemperaturen von bis zu 56 K erreicht wer-
den [27,28]. Obwohl diese Werte unter denen der Kuprate liegen, stiefs diese neue Material-
klasse auf grofes wissenschaftliches Interesse, insbesondere aufgrund des komplexen Zusam-
menspiels von Magnetismus und Supraleitung.

Zahlreiche theoretische und experimentelle Studien deuten darauf hin, dass die Paarungsme-
chanismen in eisenbasierten Supraleitern nicht durch Gitterschwingungen vermittelt werden
und somit nicht durch die konventionelle BCS-Theorie beschrieben werden kénnen |29, 30].
Stattdessen wird ein elektronisch getriebener Mechanismus diskutiert, etwa vermittelt durch
Spinfluktuationen. Aufgrund dieser Eigenschaften zdhlen auch die eisenbasierten Verbindun-
gen zu den unkonventionellen Supraleitern.

Charakteristisch fiir diese Materialien ist ein geschichteter Kristallaufbau, bei dem alle Ver-
treter eine zentrale Lage aus Eisen- und Pniktogen-Atomen (meist Arsen) enthalten. Die
Eisen-Atome bilden dabei ein ebenes, quadratisches Gitter, welches von Arsen-Atomen in ei-
ner tetraedrischen Anordnung umgeben ist. Die Schichten sind durch weitere Lagen, bestehend
aus Metall- oder Metalloxidstrukturen voneinander getrennt. Diese Zwischenschichten bestim-
men die Zugehorigkeit zu einer bestimmten strukturellen Familie. Die wichtigsten Vertreter
sind die 11- (FeSe), 111- (NaFeAs), 1111- (LaFeAsO) und 122- (BaFeyAsy) Familie [31-33].
Eine Ubersicht iiber den strukturellen Aufbau dieser Familien ist in Abbildung 2.2 dargestellt.
Neben dem strukturellen Aufbaus der unterschiedlichen Familien sind in dem abgebildeten
Periodensystem zusétzlich die moglichen Komponenten farblich markiert.



2. Grundlagen zu eisenbasierten Supraleitern

A
_H— Pn K
Li | Be B Cc N | O F | Ne
Na | Mg Fe Al | Si S | c|Ar
K [Ca|sc|Ti|Vv|cr|lmn Cu|Zn|Ga|Ge Se | Br | Kr
Rb|Sr| Y | Zr [Nb|Mo| Tc Ag|Cd|In|Sn|Sb|Te| 1 |Xe
Cs|Ba|lLa|Hf [Ta| W |Re|Os Au|Hg | TI [ Pb| Bi | Po [ At |Rn

Fr |Ra [ Ac | Rf |Db | Sg | Bh | Hs | Mt

Ce | Pr | Nd|Pm|Sm| Eu|Gd| Tb Dy |Ho | Er [ Tm| Yb| Lu

Th|Pa| U |Np|Pu|Am|Cm| Bk | Cf| Es |Fm|Md| No| Lr

Abbildung 2.2.: Bauplan fiir die Erzeugung von bekannten eisenbasierten Supraleitern. Entnommen
aus Ref. [34].

Wiéhrend einige Verbindungen, wie z. B. FeSe (11-Familie) oder LiFeAs (111-Familie), bereits
als stochiometrische Verbindungen supraleitend sind [35, 36], tritt die Supraleitung bei den
meisten anderen Vertretern erst nach Dotierung oder unter dufierem Druck auf [37,38|. Wie
in Abbildung 2.3 dargestellt ist, spiegelt sich dies auch im typischen Phasendiagramm vieler
eisenbasierter Supraleiter wider. Die undotierten Verbindungen sind bei hohen Temperaturen
paramagnetisch mit tetragonaler Kristallstruktur. Beim Abkiihlen tritt zuerst eine elektro-
nisch nematische Phase auf, die mit einem strukturellen Ubergang zu einer orthorhombischen
Struktur verkniipft ist. Innerhalb dieser nematischen Phase entwickelt sich eine antiferroma-
gnetische Spindichtewelle (SDW) (lila). Die nematische Phase stellt eine Besonderheit der ei-
senbasierten Supraleiter dar und wird in Unterabschnitt 2.2.1 genauer thematisiert. Erst durch
chemische Dotierung oder dufseren Druck kann die magnetische Ordnung unterdriickt und eine
supraleitende Phase induziert werden, die mit zunehmender Dotierung wieder verschwindet
(blau). Diese gegensitzliche Entwicklung der beiden Phasen verdeutlicht den Antagonismus
zwischen SDW und Supraleitung. Die rdumliche Néhe beider Phasen im Phasendiagramm legt
nahe, dass magnetische Fluktuationen eine zentrale Rolle im Mechanismus der Supraleitung
spielen.
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Abbildung 2.3.: Ubersicht der Phasendiagramme von unterschiedlichen Fe-Supraleitern. Zu den
héufigen Phasen gehoren die nematische Phase (orange), die antiferromagnetische Phase (AFM, lila)
und die Supraleitung (SC, blau). Entnommen aus Ref. [9].

2.2. Phasendiagramm von Ba;_,K,Fe;As,

Am Beispiel von BaFesAsy soll im Folgenden das Phasendiagramm eisenbasierter Supraleiter
néher besprochen werden. Ein schematisches Phasendiagramm ist in Abbildung 2.4 abgebil-
det. In Abhédngigkeit von der Dotierung, die die Lage von T, im Phasendiagramm bestimmt,
ldsst sich dieses auf beiden Seiten in drei Bereiche unterteilen. Den optimal dotierten Be-
reich (T¢(wopt) = maximal), den unterdotierten Bereich (z < z,,¢) und den iiberdotierten
Bereich ( zopt < ). Fiir den lochdotierten Fall nimmt die Sprungtemperatur zwar ab, wenn
die optimale Dotierung tiberschritten wird, jedoch bleibt sie bis # = 1 endlich [10]. Im un-
dotierten System durchlauft BaFeaAsy beim Abkiihlen einen strukturellen Phaseniibergang
erster Ordnung bei Them =139 K von einer tetragonalen ThCraSip-Struktur (Symmetriegruppe
I4/mmm) zu einer orthorhombischen 5-SrRhgAso-Struktur (Symmetriegruppe Fmmm) [10].
Bei Tinag kommt es zudem zu einem magnetischen Ubergang in einen langreichweitig geordne-
ten antiferromagnetischen Grundzustand [12]. Fiir BaFepAsy stimmt diese mit Then, tiberein.
Die antiferromagnetische Ordnung tritt in Form einer Spindichtewelle auf, die sich entlang
der ldngeren Fe-Fe-Distanz in der orthorhombischen Phase ausrichtet [39]. Ein supraleiten-
der Grundzustand lasst sich durch chemische Substitution erzeugen. Dabei kann sowohl die
Barium (Ba)- als auch die Eisen (Fe)-Position dotiert werden. Beispielsweise fiihrt die Do-
tierung der Ba-Position mit Kalium (K) zu einer Lochdotierung [40, 41|, wihrend die Do-
tierung der Fe-Position mit Cobalt (Co) eine Elektronendotierung bewirkt [42,43|. Geringe
Substitutionskonzentrationen reduzieren die Phaseniibergangstemperaturen Them und Tiag
und fiihren auf der elektronendotierten Seite zu einer Aufspaltung zwischen beiden. Dort gilt
Tiag < Them- Fiir weitere Substitution entsteht ab einer gewissen Konzentration unterhalb
von T, eine supraleitende Phase. Wie in Abbildung 2.4 sichtbar ist, wird das hochste T, dort
erreicht, wo die magnetische und orthorhombische Phase komplett unterdriickt sind. Bei wei-
terer Elektronendotierung nimmt die supraleitende Sprungtemperatur 7T, kontinuierlich ab.
Im elektronendotierten System Ba(Fe;_,Co,)2Asy tritt Supraleitung beispielsweise ab einer
Co-Konzentration von etwa x ~ 0.025 auf und verschwindet wieder bei Dotierungen oberhalb
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von z ~ 0.18 [42|. Fiir hohere Dotierungen ist keine supraleitende Phase mehr nachweisbar.
Bei Lochdotierung verhélt sich die supraleitende Phase hingegen anders. Auch hier nimmt die
supraleitende Sprungtemperatur 7¢ im iiberdotierten Bereich mit zunehmender Dotierung ab,
jedoch bleibt selbst beim vollstdndig dotierten Endglied KFesAsg (z = 1) ein supraleitender
Grundzustand mit T ~ 3K erhalten [44].

T

Pramagnetisch
Tetragonal

X (Lochdotiert) (Elektronendotiert) x

Abbildung 2.4.: Schematisches Phasendiagramm von BaFe;Asy; mit Elektronen- und Lochdotierung.
Der blaue Bereich kennzeichnet den streifenartigen orthorhombischen Magnetismus, der rote Bereich
die nematische/orthorhombische paramagnetische Ordnung und der gelbe Bereich die Supraleitung.
Der hellrote Bereich bezeichnet ein Regime mit starken nematischen Fluktuationen. Angelehnt an
Ref. [45].

Die Fermi-Flache von BaFesAso besteht aus mehreren Béandern, die aus den 3d-Orbitalen der
Fe-Atome sowie deren Hybridisierung mit den As-Atomen hervorgehen. Diese Struktur konnte
experimentell mithilfe winkelaufgeloster Photoemissionsspektroskopie (ARPES) nachgewiesen
werden [46,47]. Erste theoretische Vorhersagen auf Basis der Dichtefunktionaltheorie (DFT)
lieferten jedoch signifikante Abweichungen hinsichtlich der Grofe der Fermi-Flachen und der
Banddispersionen. Erst durch die Einbeziehung elektronischer Korrelationen, beispielswei-
se mittels dynamischer Mean-Field-Theorie (DMFT), konnte eine bessere Ubereinstimmung
mit den experimentellen Ergebnissen erreicht werden [48-51|. Abbildung 2.5 zeigt die Fermi-
Fldachen und die Bandstruktur von BaFesAss in den verschiedenen Phasen. Aufgrund der
zweidimensionalen Schichtstruktur ist die Fermi-Fléache zylinderartig geformt und besteht aus
lochartigen Zylindern im Zentrum der Brillouin-Zone (I'-Punkt) sowie elektronenartigen Zy-
lindern an den Zonenrandern. Das beobachtete Multibandverhalten ist eine Folge der Kristall-
feldaufspaltung. Durch das Kristallfeld der As-Liganden werden die urspriinglich entarteten
d-Orbitale der Fe-Atome energetisch aufgespalten. Zusétzlich fithrt die unterschiedliche Hy-
bridisierung der einzelnen d-Orbitale mit den p-Orbitalen der As-Atome zu einer komplexen
Bandstruktur mit mehreren elektronisch aktiven Bandern in der Néhe der Fermi-Energie.

Durch den Ubergang in die magnetisch geordnete SDW-Phase verdoppelt sich die kleins-
te periodische Einheit im Ortsraum aufgrund der magnetischen Ordnung, wodurch sich die
Brillouin-Zone halbiert und es zu einer Riickfaltung der Elektronenbénder kommt (siehe Ab-
bildung 2.5 rechts) [52]. Die an den Symmetriepunkten der Fermiflache liegenden loch- und
elektronenartigen Taschen haben in BaFeyAsy nahezu die gleiche Grofe, weshalb diese mit
einem Nesting-Vektor miteinander verbunden werden kénnen. Dies ist in Abbildung 2.6 sche-
matisch abgebildet. Da der Nesting-Vektor gleichzeitig der Ordnungsvektor der magnetischen
Struktur in der SDW ist, wird dies als Grund fiir die Instabilitit der elektronischen Struk-
tur in der tetragonalen Phase angegeben [50,53,54|. Diese einfache Sichtweise ist jedoch nur
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Abbildung 2.5.: Schematische Darstellung der Fermioberfliche und der Bandstruktur von BaFeyAs,
entnommen aus Ref. [52]. Links: Fermioberfliche in der tetragonalen, paramagnetischen Phase. Die
durchgezogene griine Linie zeigt die tetragonale Brillouin-Zone. Die schwarz gestrichelte Linie zeigt
die orthorhombische Brillouin-Zone. In der Mitte ist die Bandstruktur entlang beider Richtungen in
der tetragonalen Phase dargestellt. Die Farbgebung der Béander entspricht den dominanten orbitalen
Anteilen: rot filir d,., griin fiir dy. und blau fiir d,,. Die durchgezogenen Linien gehoren dabei zu
der tetragonalen Phase und die gestrichelten Linien zu der orthorhombischen Phase. Rechts ist die
rekonstruierte Fermioberflache in der orthorhombischen, SDW-geordneten Phase gezeigt. Die zugrunde
liegende elektronische Struktur wurde mittels DF'T-Rechnungen unter Einbeziehung der magnetischen
Ordnung berechnet.

bedingt zutreffend. Wie spéter noch diskutiert wird, kénnte die SDW-Phase durch die zuvor
auftretende nematische Ordnung ausgelost werden, welche selbst eine elektronische Instabili-
tat darstellt, die unabhéngig oder sogar vor der magnetischen Ordnung entsteht. Fernandes
et al. [45] argumentieren, dass eine starke Kopplung zwischen nematischer und magnetischer
Ordnung besteht, die zu einer Riickkopplung zwischen beiden Ordnungsparametern fiihrt.
Daraus resultiert eine ,Henne-Ei“-Problematik, bei der nur schwer eindeutig zu bestimmen
ist, ob die magnetische SDW-Ordnung die nematische Phase treibt oder umgekehrt. In die-
sem Szenario konnte also nicht allein das Fermiflichen-Nesting die SDW-Instabilitédt hervorru-
fen, sondern vielmehr die komplexe Wechselwirkung zwischen magnetischer und nematischer
Ordnung entscheidend sein.
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Abbildung 2.6.: Nesting Vektoren )1 und ()5 eingezeichnet in die tetragonale Brillouin-Zone. Dabei
verbinden diese die Lochtasche bei I' und die Elektronentaschen bei X. Entnommen aus Ref. [55].
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2.2.1. Nematische Phase

Die nematische Phase beschreibt den Ubergang von der tetragonalen in die orthorhombi-
sche Kristallstruktur bei dem die vierzdhlige planare Rotationssymmetrie gebrochen wird.
In Abbildung 2.7a ist die schematische Kristallstruktur in der FeAs-Ebene in beiden Phasen
dargestellt. In der tetragonalen Phase besitzt das Kristallgitter eine quadratische Grundfliche
mit der Gitterkonstanten ar (siche Abbildung 2.7a oben). In der orthorhombischen Phase ist
dies nicht der Fall und es gilt ag # by (siehe Abbildung 2.7a unten), was sich deutlich durch
temperaturabhéngige Rontgenbeugungsmessungen nachweisen liasst (siehe Abbildung 2.7b).
Oberhalb von T, in der tetragonalen Phase hat das Gitter eine Cj-Rotationssymmetrie,
was bedeutet, dass das Gitter bei einer 90 ° Drehung um die ¢-Achse unveréndert bleibt. Un-
terhalb von Tjen, besitzt das Gitter eine Co-Rotationssymmetrie, da das Gitter nur bei einer
Drehung um 180° um die c-Achse unverindert bleibt. Wie in Abbildung 2.7a angedeutet,
erfolgt die Ausbildung dieser Gitterstruktur in Doménen, die gegeneinander unterschiedlich
ausgerichtet sind, was als verzwillingter Zustand bezeichnet wird. In Abbildung 2.7a sind die
zwei verschiedenen Doménen durch die rote und griine Farbung angedeutet.
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Abbildung 2.7.: a) Schematische Darstellung der Kristallstruktur in der tetragonalen Phase (oben)
und in der orthorhombischen Phase (unten). Die c-Achse zeigt aus der Bildebene heraus und die
unterschiedlichen Doménen sind in der unteren Abbildung durch die rote und griine Farbung ange-
deutet. Entnommen aus Ref. [9]. b) Temperaturabhéingige Messung der Gitterparameter a und b von
BaFeyAsy durch Rontgenbeugungsmessungen. Entnommen aus Ref. [12].

Um die Auswirkungen dieser Anisotropie entlang der a- und b-Richtung messen zu kénnen,
wird ein ,entzwillingter Kristall benotigt, in dem die Doménen zueinander ausgerichtet sind.
Dies kann beispielsweise durch eine induzierte Dehnung erreicht werden. Auf diese Weise konn-
te der elektrische Widerstand entlang der a- und b-Richtung in Ba(Fe;_,Co,)2Asy fiir ver-
schiedene Dotierungsstufen gemessen werden (siehe Abbildung 2.8) [56]. Wahrend die grofite
Anisotropie der Gitterparameter in BaFeaAsy (a — b)/(a + b) = 0.36 % betrégt und mit stei-
gender Dotierung monoton abnimmt [12], verhélt sich die Widerstandsanisotropie pp/p, mit
steigender Dotierung nicht monoton und erreicht Werte von bis zu 2 nahe optimaler Dotierung,
bezogen auf die hochste supraleitende Sprungtemperatur [56]. Weitere Anisotropien des spezi-
fischen Widerstands wurden auch in anderen eisenbasierten Supraleitern beobachtet [57-59).
Dariiber hinaus zeigen auch der Seebeck-Koeffizient [57,60] sowie der Nernst-Koeffizient [60]
in verschiedenen Systemen ein anisotropes Verhalten.

Infolge der nematischen Symmetriebrechung kommt es zu einer energetischen Absenkung bzw.
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Abbildung 2.8.: Temperaturabhingigkeit des planaren elektrischen Widerstands p, (griin) und pp
(rot) entlang der a- bzw. b-Kristallachse von Ba(Fe;_,Co, )2As, fiir Kobalt-Konzentrationen zwischen
x = 0 und x = 0.085, gemessen an durch uniaxiale Dehnung entzwillingten Einkristallen. Die durchge-
zogenen und gestrichelten vertikalen Linien markieren die kritischen Temperaturen der strukturellen
(Ts) und magnetischen (Tx) Phaseniiberginge, bestimmt durch eine Kombination aus Streu-, ther-
modynamischen und Transportmessungen [61]. Die T-Werte gedehnter Proben, abgeleitet aus dem
Maximum der Ableitung des Widerstands, stimmen mit jenen ungedehnter Proben iiberein. Dies zeigt,
dass die einachsige Spannung lediglich als schwaches, symmetriebrechendes Feld wirkt, um Zwillings-
doménen zu orientieren, ohne die makroskopischen magnetischen Eigenschaften zu verdndern. Ent-
nommen aus Ref. [56].
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Anhebung der d,.- und d,.-Fe-Orbitale, was zu einer Verkleinerung bzw. Vergréferung der
Elektronentaschen am Rand der Brillouin-Zone fiihrt. Diese orbitale Verschiebung verursacht
eine Anisotropie beziiglich der orthogonalen kristallographischen Richtungen. Abbildung 2.9a
zeigt ARPES-Messdaten entzwillingter BaFes Aso-Kristalle unterhalb von Then, entlang der
orthogonalen I'-X- und I'-Y-Richtungen. Dabei wird eine deutliche Anisotropie der elektroni-
schen Struktur sichtbar. In Abbildung 2.9b ist die schematische Orbitalaufspaltung unterhalb
von Them abgebildet.

Zusétzlich zeigt sich in der Ndhe von Ty, eine Symmetriebrechung im magnetischen Sys-
tem, die sich durch unterschiedliche statische elektronische Spinsuszeptibilititen y.q und xpp
dufert. Uberraschend ist dabei, dass diese Anisotropie bereits oberhalb der magnetischen
Ordnungstemperatur 7Ty, auftritt, also in einem Zustand ohne statische Magnetisierung. Dies
wurde durch Messungen des magnetischen Drehmoments in mit Phosphor dotiertem BaFes Aso
nachgewiesen [62]. Unterhalb von Ten weicht die Suszeptibilitéit entlang der a-Richtung, xqq,
deutlich von derjenigen entlang der b-Richtung, xps, ab. Die Spinsuszeptibilitat ist dabei die
Proportionalitatskonstante zwischen der induzierten Magnetisierung und dem angelegten ma-
gnetischen Feld. Im tetragonalen System gilt aufgrund der Cy-Symmetrie xqq = Xpp und
Xab = Xba = 0. Diese Gleichheiten sind im nematischen Zustand nicht mehr erfiillt.
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Abbildung 2.9.: a) Fermifliche rekonstruiert aus ARPES-Messungen an entzwillingtem BaFesAso
in zwei orthogonale Richtungen entlang I' — X und I' — Y fiir T< Tpem. Entnommen aus Ref. [52].
b) Schematische Orbitalaufspaltung unterhalb von Tyen und der damit einhergehenden Anderung der
Fermifliche. Die durchgezogenen Linien stellen den Zustand unterhalb von T},e,, und die gestrichelten
Linien oberhalb von Ty dar. Durch den Ubergang kommt es zu einer Vergrokerung bzw. Verkleine-
rung der Elektronen-Taschen am Rand der Brillouin-Zone sowie zu einer Verzerrung der Loch-Tasche
im Zentrum der Brillouin-Zone. Entnommen aus Ref. [45].

In BaFeyAss gibt es also in drei unterschiedlichen Systemen Symmetriebrechungen, welche
in der Cs-Phase zu Anisotropien in unterschiedlichen physikalischen Messgrofsen fithren. Die-
se sind das Gitter, die orbitale Ordnung und die Spin-Ordnung. Dabei stellt sich die Frage,
welcher Ordnungsparameter der drei Klassen die Ursache fiir die kollektive Rotationssym-
metriebrechung ist. Da der starken Anisotropie der elektronischen Transporteigenschaften
lediglich eine geringe Anisotropie der Gitterparameter gegeniibersteht, liegt die Ursache der
Symmetriebrechung vermutlich im elektronischen System [45].

In Anlehnung an die nematische Phase von Fliissigkristallen, bei der die Translationssymme-
trie erhalten bleibt, wahrend die Rotationssymmetrie gebrochen ist, wird die Phase unterhalb
von Them als elektronisch-nematisch bzw. nematisch geordnet bezeichnet [63,64]. Anders als
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bei normalen strukturellen Phaseniibergéngen, bei denen Gitterinstabilitdten in Form von
Phononen fiir die Symmetriebrechung verantwortlich sind, folgt hier das Gitter lediglich dem
elektronischen Phaseniibergang, welcher durch Instabilitdten des elektronischen Systems ge-
trieben wird [45]. Da es wahrscheinlich ist, dass die Instabilitdten, welche zur supraleitenden
Phase fithren, ebenfalls fiir die Entstehung der orbitalen und magnetischen Ordnung verant-
wortlich sind, ist die Frage nach der Ursache der nematischen Ordnung essenziell.

2.2.2. Supraleitender Ordnungsparameter und Lifshitz-Ubergang

Durch die zunehmende Lochdotierung mit Kalium setzt, ausgehend von der Stammverbin-
dung BaFesAsy, ab einem Kaliumgehalt von @ = 0.13 ein supraleitender Grundzustand ein
(siehe Abbildung 2.10a) [10]. Durch weitere K-Dotierung kommt es dabei zu einer Anderung
des supraleitenden Ordnungsparameters. Die unterschiedlichen Ordnungsparameter sind in
Abbildung 2.10b abgebildet. Bei beiden Diagrammen in Abbildung 2.10 handelt es sich um
Phasendiagramme von Ba;_ K, FesAso, wobei es sich bei Abbildung 2.10b um eine vergrofserte
Variante lediglich im Bereich = 0.4 — 1 handelt und zusétzlich zur supraleitenden Sprung-
temperatur die Symmetrie des supraleitenden Ordnungsparameters vermerkt ist. Die Nahe zur
SDW-Phase, die durch starkes Nesting von loch- und elektronenartigen Fermi-Taschen und
die damit verbundenen Spinfluktuationen gekennzeichnet ist, begiinstigt die Ausbildung eines
s+-Ordnungsparameters (Abbildung 2.10b griin) [10,29]. Das bedeutet, dass der supraleitende
Ordnungsparameter einen konstanten Betrag aber ein wechselndes Vorzeichen zwischen den
loch- und elektronenartigen Fermiflichen hat. In diesem Fall betrégt die Phasendifferenz des
supraleitenden Ordnungsparameters zwischen den unterschiedlichen Bandern 7.
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Abbildung 2.10.: a) Phasendiagramm von Baj_,K,FesAsy mit der supraleitenden Sprungtempe-
ratur 7., der Néel-Temperatur T und der Strukturiibergangstemperatur Ts. b) Phasendiagramm
von Baj_, K, FesAsy mit der supraleitenden Sprungtemperatur (linke Achse) und dem Sommerfeld-
Koeffizienten (rechte Achse) und den verschiedenen Ordnungsparametern. Entnommen aus Ref. [65].

Fiir Dotierungslevel mit x > 0.8 gibt es Hinweise darauf, dass Baj_,K;FesAso einen nodalen
s-Wellen-Ordnungsparameter aufweist (Abbildung 2.10b orange). Diese Interpretation wird
durch eine Reihe experimenteller Befunde aus ARPES-Messungen, thermischer Leitfdhigkeit
und spezifischer Warme gestiitzt [66-68]. Das derzeitige Bild legt nahe, dass diese beiden Do-
tierungsbereiche mit unterschiedlicher Struktur des supraleitenden Ordnungsparameters durch
eine Zwischenphase verbunden sind, in der ein sogenannter s + is’-Ordnungsparameter reali-
siert wird (Abbildung 2.10b rot). Diese Phase wird typischerweise im Bereich 0.7 < 2 < 0.8
vermutet. Charakteristisch fiir diese Ordnung ist eine Phasendifferenz zwischen zwei konkur-
rierenden s-Wellen-Komponenten, die weder 0 noch m betrdgt. Ein solcher komplexer Ord-
nungsparameter bricht aufgrund seiner nicht-reellen Struktur die Zeitumkehrsymmetrie, da
sich der Ordnungsparameter unter Zeitumkehr nicht in sich selbst, sondern in sein komplex
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2. Grundlagen zu eisenbasierten Supraleitern

konjugiertes Gegenstiick transformiert [65]. Dieses Verhalten wird als broken time-reversal
symmetry (BTRS) bezeichnet.

Grinenko et al. [65] haben systematische Messungen der Myonenspinrelaxation (uSR) und
der spezifischen Wéarme an einer Reihe hochwertiger Baj_,K,FeaAss-Einkristalle (0.68 <
x <0.98) durchgefiihrt, um den Ordnungsparameter mit gebrochener Zeitumkehrsymmetrie
genau untersuchen zu konnen. Durch die s + is’-Phase konnen spontane Strome und damit
verbundene Magnetfelder erzeugt werden, welche sich mittels pSR-Messungen nachweisen
lassen [69-71]. Die physikalischen Eigenschaften des supraleitenden und des Normalzustands
wurden mittels Gleichstromsuszeptibilitdt und spezifischer Warmemessungen charakterisiert.
Diese Messungen werden im Folgenden genauer dargestellt, weil sie an denselben Proben
vorgenommen wurden, die in dieser Arbeit untersucht wurden.

In Abbildung 2.11a-c sind Asymmetrie-Zeit-Spektren im Nullfeld fiir drei Proben mit unter-
schiedlicher Dotierung dargestellt, die mittels uSR-Messungen aufgenommen wurden. Fiir die
Proben mit z = 0.68 und = = 0.85 bleibt die Depolarisationsrate beim Abkiihlen unterhalb
der Sprungtemperatur 7, nahezu unveréndert, was ein typisches Verhalten fiir Supraleiter mit
Zeitumkehrsymmetrie ist [72,73|. Im Gegensatz dazu zeigt die Probe mit einer Dotierung von
x = 0.78 eine erhohte Relaxation, was auf das Auftreten von spontanen Magnetfeldern im
supraleitenden Zustand hindeutet.
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Abbildung 2.11.: Beispiele fiir uSR-Zeitspektren bei Nullfeld ober- und unterhalb der Sprungtempe-
ratur 7. fir Ba;_,K,FeaAso-Proben mit unterschiedlichen Kaliumdotierungen: = 0.68 (a), x = 0.78
(b) und 2 = 0.85 (¢). (d)-(h) Auf der linken Achse ist die Temperaturabhéngigkeit der Myonenspin-
Depolarisationsrate A fiir Ba;_,K,FesAsy-Proben mit den Dotierungen = = 0.68 (d), = 0.78 (e),
x=0.85 (f), x = 0.71 (g) und x = 0.81 (h) dargestellt. Die gestrichelten Linien zeigen lineare Fits fiir
T > Tgtrs, die durchgezogenen Linien Fits fir T' < Tgrrs. Auf der rechten Achse ist die Tempera-
turabhéngigkeit der Volumensuszeptibilitat fiir dieselben Dotierungen gezeigt. Diese wurde in einem
kleinen Magnetfeld von B = 0.5mT gemessen, das entlang der a-b-Ebene angelegt wurde. Die Mes-
sung erfolgte nach einer Abkiihlung im Nullfeld, anschlieffendem Erwérmen im Feld sowie erneutem
Abkiihlen im gleichen Feld. (i) Zusammenfassung der Temperaturabhingigkeiten von A fiir die in
(a)-(c) dargestellten Proben. Entnommen aus Ref. [65].

In Abbildung 2.11d-h ist die Temperaturabhéngigkeit der Myon-Spin-Depolarisationsrate A
im Nullfeld sowie die magnetische Suszeptibilitat fiir verschiedene Dotierungsstufen abgebil-
det. Fiir Proben mit 0.71 < < 0.81 wird dabei im supraleitenden Zustand unterhalb einer
charakteristischen Temperatur TgTrs ein systematischer Anstieg der Depolarisationsrate A
beobachtet. Dieses Verhalten wird dem Auftreten spontaner Magnetfelder im supraleitenden
Zustand bei der Unterschreitung der Ubergangstemperatur Ttrsg zur gebrochenen Zeitum-
kehrsymmetrie zugeschrieben. Die zusétzlich gemessene magnetische Suszeptibilitat zeigt hin-
gegen ausschlieflich den Eintritt in den supraleitenden Zustand, jedoch keine Anomalie bei
TsTRs, was darauf hindeutet, dass die mit der Zeitumkehrsymmetriebrechung verbundenen
internen Felder makroskopisch schwach und lokal begrenzt sind [65]. Dariiber hinaus konnte
gezeigt werden, dass die Myon-Depolarisationsrate nur dann ansteigt, wenn die Spinpolari-
sation der eingebrachten Myonen parallel zur kristallographischen c-Achse ausgerichtet ist.
Fiir eine Ausrichtung der Spinpolarisation entlang der a-Achse konnte keine Zunahme und
teils eine Abnahme der Depolarisationsrate gemessen werden. Dies ist ein klarer Hinweis auf
die s + is’-Struktur des supraleitenden Ordnungsparameters, da fiir eine s + id-Struktur die
Komponenten der spontanen Felder in der a-b-Ebene und entlang der c¢-Achse gleich grofs
wéren |71].
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2. Grundlagen zu eisenbasierten Supraleitern

In Abbildung 2.12 sind die Messungen der magnetischen Suszeptibilitidt (a) und der spezi-
fischen Warme (b) gezeigt. Mit zunehmender K-Dotierung zeigen sowohl die magnetische
Suszeptibilitdt im Normalzustand als auch der Sommerfeld-Koeffizient ~,, eine Tendenz zur
Zunahme. Ein klar systematischer Verlauf ist in den Suszeptibilitdtsdaten allerdings nicht
eindeutig erkennbar.
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Abbildung 2.12.: a) Magnetische Suszeptibilitat von Ba;_, K, Fes Aso-Einkristallen. b) Temperatur-
abhéngigkeit der elektronischen spezifischen Warme AC,; = Coq—~,, T fiir Ba; _, K, Fey Aso-Einkristalle
mit verschiedenen Dotierungsgraden. Der Sommerfeld-Koeffizient v, wurde aus spezifischen Warme-
messungen im normalleitenden Zustand bestimmt und beschreibt den elektronischen Beitrag zur spe-
zifischen Wérme. c¢) Doppelt logarithmische Darstellung des normalisierten Sprungs der spezifischen
Wirme bei T, aus den in b) gemessenen Daten. d) AC¢; /7, nahe des Bereichs mit gebrochener Zeit-
umkehrsymmetrie. Entnommen aus Ref. [65].

Hinweise fiir die Anderung des supraleitenden Ordnungsparameters ergeben sich auch aus der
T.-Abhéngigkeit des Sprungs der spezifischen Warme ACe(T,), also der Diskontinuitét der
elektronischen spezifischen Wiarme an der Ubergangstemperatur. Diese Grofe ist in Abbil-
dung 2.12¢ normiert als ACq /v, T gegen T, doppelt logarithmisch aufgetragen. Diese unter-
scheidet sich von der temperaturabhéngigen Abweichung ACg(T) = Co(T) — 7,1, die den
Verlauf der elektronischen spezifischen Wérme relativ zum Normalzustand iiber einen Tempe-
raturbereich beschreibt. Fiir den Dotierungsbereich x < 0.7 folgt ACe /v, T, anndhernd dem
Bud’ko-Ni-Canfield-Skalierungsverhalten ACeq /v, T, o< T2 mit einem Exponenten o ~ 2, was
charakteristisch fiir eine knotenlose, mehrbandige si-Supraleitung in Eisenpniktiden ist [65].
Dieses Verhalten lédsst sich durch die interbandige Kopplung zwischen unterschiedlich groften,
aber jeweils konstanten (knotenfreien) Gap-Amplituden auf verschiedenen Fermioberflichen
erkldren, wie sie fiir s1-Zusténde typisch ist. In einem solchen Fall steigt der Warmesprung
bei T, mit zunehmender Zustandsdichte und Kopplungsstéarke quadratisch an, was sich in der
beobachteten Skalierung widerspiegelt |74, 75|. Fiir x > 0.8 ergibt sich hingegen ein Expo-
nent von a =~ 0.4, was ebenfalls iiber dem Wert im eindimensionalen BCS-Modell liegt, bei
dem o = 0 ist [75]. In einem einkanaligen BCS-Supraleiter mit konstanter Zustandsdichte
und isotroper, knotenfreier Liicke ist der normierte Wéarmesprung unabhéngig von T.. Da-
her ergibt sich dort kein Skalierungsexponent. Die beobachtete Abweichung kann jedoch mit
erweiterten theoretischen Modellen fiir so-Supraleiter im clean limit reproduziert werden, in
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2.2. Phasendiagramm von Baj_,K,FesAsy

denen mehrere Bander mit ungleichen Liicken und verdnderlicher interbandiger Kopplung
beriicksichtigt werden [75]. Die Existenz einer nodalen Liickenstruktur im hochdotierten Be-
reich von Baj_,K;FeaAse (z 2 0.8) wird durch ARPES-Messungen gestiitzt, die anisotrope
oder nodale supraleitende Liicken auf einzelnen Fermioberflichen zeigen [66]. Aufgrund dieser
nodalen Struktur kann ein konventioneller s -Ordnungsparameter ausgeschlossen werden,
weshalb ein alternativer s/,-Zustand angenommen wird, bei dem der Vorzeichenwechsel des
Ordnungsparameters zwischen verschiedenen Loch-Fermi-Flachen erfolgt. Im Dotierungsbe-
reich 0.7 < x < 0.8 zeigt AC; /v, T, ein ungewohnliches Verhalten, indem es ein lokales Maxi-
mum bei der BTRS-Ubergangstemperatur Tsrrs ~ T, aufweist. Dies ist in Abbildung 2.12d
abgebildet. Im Hinblick auf die mit hoherer K-Dotierung monoton fallende Sprungtemperatur
T, ist der negative Exponent o < 0 in diesem Zwischenbereich besonders auffillig und ein ein-
deutiger Hinweis darauf, dass sich im Ubergangsbereich zwischen den zwei unterschiedlichen
Skalierungsverhalten eine grundlegende Verdnderung der Paarungswechselwirkung stattfindet.
Der s-+is’-Zustand entsteht demnach infolge einer Frustration konkurrierender Paarungskani-
le, die durch eine topologische Verdanderung der elektronischen Bandstruktur bei zunehmender
Lochdotierung ausgeldst wird und als Lifshitz-Ubergang bezeichnet wird [65].

Abbildung 2.13.: Schematische Darstellung der Verdnderungen der Fermi-Oberfliche von BaFeqAsg
durch Lochdotierung. Entnommen aus Ref. [76]

Vor dem Lifshitz-Ubergang besteht die Fermi-Oberfliche aus mehreren lochférmigen Ta-
schen um den I'-Punkt und elektronenartigen Taschen um den X-Punkt. Durch den Lifshitz-
Ubergang verschwinden durch zunehmende K-Dotierung die Elektronentaschen vollstindig
und es entstehen zuséatzlich propellerformige Lochtaschen um den X-Punkt. Eine Skizze der
Fermi-Oberflichen vor und nach dem Lifshitz-Ubergang ist in Abbildung 2.13 abgebildet.

Die genaue Lage des Lifshitz-Ubergangs in Baj_,K,FeyAsy beziiglich der Dotierung ist bis-
lang umstritten, da verschiedene experimentelle Methoden zu teils widerspriichlichen Ergeb-
nissen kommen. Eine ARPES-Studie berichtet iiber eine abrupte Anderung der supraleitenden
Liickengréfe bei x = 0.6, die mit einem Lifshitz-Ubergang zusammenfillt [77]. Eine weitere
ARPES-Untersuchung zeigt bei x = 0.7 Elektronentaschen, jedoch keine propellerférmigen
Lochtaschen, was auf eine Verlagerung des Lifshitz-Ubergangs in den Bereich 2 = 0.8 bis
0.9 hindeutet [78]. Dagegen werden in ARPES-Messungen bei optimaler Dotierung (z = 0.4)
bereits propellerférmige Lochtaschen beobachtet, was jedoch nicht von allen ARPES-Studien
bestétigt werden konnte [79,80]. Auch Andreev-Reflektionsmessungen liefern bis zu einer
Dotierung von = = 0.77 keine Hinweise auf einen topologischen Ubergang [81]. Hall-Effekt-
Messungen zeigen dagegen im Bereich 0.65 < x < 0.8 signifikante Verdnderungen des Hall-
Koeffizienten und des Hall-Winkels, die als Folge eines Lifshitz-Ubergangs interpretiert wur-
den [82]. Zusétzlich wurde in Thermospannungsmessungen ein Plateau bei x = 0.8 festgestellt,
das ebenfalls mit einem solchen Ubergang in Verbindung gebracht wird [83]. Die uneinheit-
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2. Grundlagen zu eisenbasierten Supraleitern

lichen Ergebnisse zur Dotierungslage des Lifshitz-Ubergangs konnten darauf zuriickzufiihren
sein, dass es experimentell herausfordernd ist, im stark lochdotierten Bereich homogene und
strukturell stabile Kristalle herzustellen, was die Vergleichbarkeit und Reproduzierbarkeit der
Messergebnisse erschwert |80, 84].

2.2.3. Korrelationseffekte

Die Stammverbindung BaFesAsy hat nominell eine 3d%-Fe-Elektronenkonfiguration. Durch
Lochdotierung nihert sich die Fe-Elektronenkonfiguration dem halbgefiillten 3d°-Zustand an,
in dem theoretisch ein Mott-Isolationszustand vorhergesagt wird [15,85,86]. Ein Mott-Isolator
ist ein Material, welches nach dem klassischen Bandmodell eigentlich ein Metall sein sollte,
aufgrund starker elektronischer Korrelationseffekte jedoch ein isolierendes Verhalten zeigt. Die
isolierenden Kigenschaften entstehen dabei durch starke Coulomb-Abstofsung zwischen Elek-
tronen in halbgefiillten Béandern [1].

Basierend auf dem Hubbard-Modell lasst sich ein Mott-Isolator beschreiben. Das Modell be-
riicksichtigt die kinetische Energie der Elektronen und die Coulomb-Abstofung. Der Hamilton-
Operator ldsst sich wie folgt schreiben [87]:

H=—t Z (C}LUCJ‘U + C;[-UCZ'U) + UZniTnu (2.4)
(i,5),0 i

Dabei ist c;rg bzw. ¢;, der Elektronenerzeugungs- bzw. Vernichtungsoperator am Ort ¢ mit
Spin o, t der Hopping-Parameter, welcher die kinetische Energie der Elektronen beschreibt,
U die Coulomb-Abstofsungsenergie zwischen zwei Elektronen am gleichen Gitterplatz und
Nig = C;.racw die Besetzungszahl der Elektronen am Ort ¢ mit Spin o.

Die Elektronenlokalisierung, die zur Ausbildung eines Mott-Isolators fiihrt, ergibt sich aus
dem Wettbewerb zwischen kinetischer Energie und Coulomb-Abstofung. Die kinetische Ener-
gie (~ t) fordert die Delokalisierung der Elektronen zwischen benachbarten Gitterplatzen, ein
Prozess, der als Hopping bezeichnet wird. Die Coulomb-Abstofsung U hingegen macht eine
Doppelbesetzung eines Gitterplatzes energetisch ungiinstig [87]. Wenn U deutlich grofer ist
als die Bandbreite W ~ z - t, wobei z die Anzahl benachbarter Gitterplitze, also die Koor-
dinationszahl ist, dominiert die Wechselwirkung. In diesem Regime ist es fiir die Elektronen
energetisch vorteilhafter, an ihrem Gitterplatz lokalisiert zu bleiben, um eine Doppelbesetzung
zu vermeiden. Der stéarkste Korrelationseffekt tritt bei Halbfiillung auf, also wenn im Mittel
ein Elektron pro Gitterplatz vorhanden ist [87]. In dieser Konfiguration konkurrieren Hopping
und Coulomb-Abstoffung besonders stark. Jeder Sprung eines Elektrons wiirde zwangslaufig
zu einer Doppelbesetzung fiihren, die durch U energetisch bestraft wird. Das System befindet
sich daher in einem Zustand maximaler elektronischer Korrelation, da sich die Elektronen
gegenseitig am freien Bewegen hindern. In realen Materialien lassen sich die Parameter U und
t durch duflere Einfliisse gezielt beeinflussen. Wahrend U im Wesentlichen durch die lokale
Elektronendichte und Abschirmung bestimmt wird und relativ materialspezifisch ist, kann
der Hopping-Parameter ¢ durch strukturelle Modifikationen wie Gitterdehnung oder chemi-
sche Substitution variiert werden. Beispielsweise fithrt eine Dehnung des Kristallgitters, etwa
durch das Einbringen groferer Atome (chemische Dotierung) oder durch externen Druck oder
Dehnung, zu einer Vergrofserung der Gitterkonstanten und damit zu einer Verringerung der
Uberlappung der Elektronenwellenfunktionen. Dies reduziert den Wert von ¢ und erhéht damit
effektiv das Verhéltnis U/t, was das System naher an den Mott-isolierenden Zustand bringen
kann [15].

Mit verschiedenen Messmethoden konnte nachgewiesen werden, dass es durch Dotierung in
BaFegAsy zu einer Zunahme der effektiven Masse der Ladungstréger mit abnehmender Fiil-
lung kommt, was in Abbildung 2.14 dargestellt ist. Die effektive Masse beschreibt, wie sich
ein Elektron aufgrund des periodischen Potentials des Kristallgitters in einem Festkorper be-
wegt. Die Zunahme der effektiven Masse ist ein charakteristischer Hinweis auf elektronische
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Abbildung 2.14.: Auf verschiedene Weise experimentell bestimmte Massenzunahme fiir dotiertes
BaFesAss eingezeichnet in das Phasendiagramm des Systems. Die schwarze Linie entspricht der An-
passung an die durch spezifische Warmemessungen bestimmten Daten. Entnommen aus Ref. [15].

Korrelationen, da dadurch die Beweglichkeit der Ladungstrager eingeschrankt wird.
In Abbildung 2.14 ist durch die schwarzen Punkte die Zunahme der effektiven Masse darge-
stellt, die anhand von Messungen der spezifischen Warmekapazitit an Einkristallen bestimmt
wurde [88-93|. Die Massenzunahme m*/mj, = v/, ergibt sich dabei aus dem Verhéltnis des
gemessenen Sommerfeld-Koeffizienten « zur bandtheoretischen Schétzung v, = 7%k%/3 No,
wobei Ny die elektronische Zustandsdichte an der Fermi-Energie bezeichnet [15]. Die effektive
Masse wéchst dabei kontinuierlich von etwa 2 in elektroneniiberdotiertem Ba(Fe;_,Co,)2Aso,
iiber Werte um 3 im elektronenunterdotierten Bereich und in der stéchiometrischen Verbin-
dung, auf etwa 5-6 im optimal dotierten Baj_,K,FesAss und erreicht schlieftlich Werte von
ungefihr 9 in vollstdndig substituiertem KFegAss. Dies deutet auf die zunehmende Bedeutung
elektronischer Korrelationen hin, die in der bandtheoretischen Schétzung nicht beriicksichtigt
sind.
Ein anderes Bild ergeben Messungen der optischen Leitfahigkeit, iber die ebenfalls die Mas-
senzunahme bestimmt werden kann [94-97]. Dabei wird die bandtheoretische Abschéitzung des
Drude-Gewichts mit den experimentellen Werten verglichen. Das Drude-Gewicht beschreibt
die kohérente Antwort der Ladungstriger auf ein dufseres elektrisches Feld. Fiir dieses gilt [15]:
Disona = 3 (SE25(cf ~ e) (25)
Band — ~ ka €L €EF), .

wobei €7 die Dispersion des Bandes « ist. Die optische effektive Masse ergibt sich aus dem
Verhéltnis Dpand/Dexp = m*/my, [15]. In Abbildung 2.14 ist sie durch die blauen Dreiecke
dargestellt. Dabei zeigt sich auf der elektronendotierten Seite eine leichte Abnahme der effek-
tiven Masse, wahrend auf der lochdotierten Seite ein nahezu konstanter Wert von etwa 3.5
beobachtet wird.

Diese Diskrepanz bezogen auf die Messung der spezifischen Warme lésst sich durch die Ko-
existenz von Elektronen mit unterschiedlich starker effektiver Massenrenormierung erkléren.
In einer Multibandumgebung ergeben sich sowohl die elektrische Leitfdhigkeit als auch die
Zustandsdichte bei der Fermi-Energie als Summen iiber die Beitrdge der einzelnen Bénder.

Der Zusammenhang

7 _ DBand

Vo Dexp
gilt daher nur unter der Voraussetzung, dass die Massenerhchung fiir alle Orbitale identisch
ist.
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2. Grundlagen zu eisenbasierten Supraleitern

Im Fall einer orbitalabhédngigen Renormierung ergeben sich jedoch fundamentale Unterschiede
in der Gewichtung der Beitrdge zu v und zum Drude-Gewicht [15]. Die elektronische spezifi-
sche Wérme ist direkt proportional zur Zustandsdichte am Fermi-Niveau, die sich als Summe
tiber alle beteiligten Orbitale mit einem Beitrag ~ (m*/my,), ergibt. Stark korrelierte Orbitale
mit hoher effektiver Masse liefern daher einen dominanten Beitrag zur Gesamtzustandsdich-
te und damit zum Sommerfeld-Koeffizienten . Das Drude-Gewicht hingegen beschreibt die
kohérente Antwort der Ladungstrager auf ein duferes elektrisches Feld und héngt in verein-
fachter Form D ~ %" (mp/m*), invers von der effektiven Masse ab. Dadurch tragen zum
Drude-Gewicht hauptsichlich die schwécher korrelierten, leichteren Orbitale bei, da sie ei-
ne hohere Beweglichkeit aufweisen. Diese entgegengesetzte Abhéngigkeit fiihrt dazu, dass
im ersten Fall die stark korrelierten, trégeren Elektronen dominieren, wihrend im zweiten
Fall die dynamisch aktiven, schwach korrelierten Elektronen den Hauptbeitrag liefern. Bei ei-
ner ausgeprigten Differenzierung der Korrelationsstiarken zwischen den Orbitalen spiegelt der
Sommerfeld-Koeffizient v somit vorwiegend die Eigenschaften der stark korrelierten Orbita-
le wider, wihrend das Drude-Gewicht iiberwiegend von den schwach korrelierten Elektronen
bestimmt wird [15].

Durch ARPES-Messungen kann dieses Bild bestiitigt werden [98,99]. Fiir eine Ubereinstim-
mung mit den experimentellen Daten muss die DFT-Bandstruktur mit einem globalen Renor-
mierungsfaktor skaliert werden, der mit abnehmender Fiillung zunimmt. Dieser ist in Abbil-
dung 2.14 als ,ARPES whole“ bezeichnet [15]. Durch die Messung der Fermi-Geschwindigkeit
auf den verschiedenen Fermi-Oberflichen kann im Vergleich mit DFT-Rechnungen die Mas-
senzunahme der entsprechenden niederenergetischen Elektronen unabhéngig voneinander ab-
geschétzt werden. Wie in Abbildung 2.14 dargestellt, zeigt sich auf der elektronendotierten
Seite eine homogene Renormierung der Fermi-Geschwindigkeit um einen Faktor der Grofen-
ordnung ~ 2, wihrend auf der lochdotierten Seite eine unterschiedliche Renormierung fiir die
verschiedenen Bénder beobachtet wird, mit Werten zwischen 3 und 9 fiir BaggKg.4FeoAss
und zwischen 2 und 18 fiir KFeyAss. Auch Quantenoszillationsmessungen an KFeyAso, die
ebenfalls in Abbildung 2.14 eingezeichnet sind, zeigen eine starke Differenzierung der Massen-
verstarkungen [100]. Es ldsst sich festhalten, dass das elektronen- und lochdotierte Phasen-
diagramm von BaFegAsy einen stark ausgeprigten, monotonen Anstieg der Korrelationen mit
zunehmender Lochdotierung aufweist. Dieser geht einher mit einer parallel dazu stattfinden-
den, progressiven Differenzierung der Massenrenormierungen in den verschiedenen Béndern,
sodass von einem orbitalselektiven Mott-Verhalten gesprochen werden kann [15].

Das orbitalselektive Mott-Verhalten wird wesentlich durch die Hundsche Kopplung J be-
stimmt. Diese beschreibt eine Spin-Korrelation zwischen Elektronen, die sich auf unterschiedli-
chen Orbitalen desselben Atoms befinden und férdert eine parallele Spinausrichtung, wodurch
der Gesamtspin maximiert wird. Dies fiihrt zu einer orbitalen Entkopplung, da die Hund-
Kopplung die Korrelationen zwischen den Orbitalen unterdriickt und somit die Ladungsanre-
gungen in den verschiedenen Orbitalen nahezu unabhéngig voneinander werden lésst [101]. Zur
Untersuchung dieser Effekte wurden Rechnungen im Rahmen der lokalen Dichteapproximation
(LDA) in Kombination mit der Slave-Spin-Mean-Field-Theorie bei T' = 0 durchgefiihrt [15].
Ausgangspunkt war eine DFT-Bandstruktur der tetragonalen Phase von dotiertem BaFesAss.
Die Slave-Spin-Mean-Field-Methode erlaubt es, korrelationsbedingte Massenrenormierungen
sowie orbitalspezifische Mott-Ubergéinge systematisch zu erfassen. In Abbildung 2.15 sind
die auf diese Weise berechneten orbitalaufgelosten Massenzunahmen als Funktion der Ge-
samtelektronendichte dargestellt. Dabei zeigt sich deutlich, dass die Korrelationseffekte mit
abnehmender Gesamtdichte stetig zunehmen, wobei das d,-Orbital die stérkste Massenre-
normierung aufweist.

Die theoretisch berechnete Massenerh6hung bei starker Lochdotierung erreicht deutlich héhe-
re Werte als experimentell ermittelt (siehe zum Vergleich Abbildung 2.14). Dieser Unterschied
resultiert aus der zunehmenden Kovalenz in den Fe-As-Ebenen infolge der steigenden Kali-
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2.2. Phasendiagramm von Baj_,K,FesAsy
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Abbildung 2.15.: Orbitalaufgeloste Massenzunahme in BaFe;Aso-Verbindungen in Abhéngigkeit
von der Dotierung. Die durchgezogenen Linien zeigen die theoretisch berechnete effektive Masse ohne
Beriicksichtigung der zunehmenden Kovalenz in den Fe-As-Ebenen. Die farbigen Quadrate stellen
die korrigierten Werte fiir KFeyAs, dar, bei denen dieser Effekt einbezogen wurde. Entnommen aus
Ref. [15].

umdotierung. Wird dieser Effekt beriicksichtigt, ergeben sich Korrelationsstérken, die néher
an den experimentell bestimmten Werten liegen. Die entsprechend korrigierten Werte sind in
Abbildung 2.15 durch die farbigen Quadrate dargestellt. Man erkennt dabei insbesondere eine
ausgeprigte Massenrenormierung fiir das dg,-Orbital [15].

In Abbildung 2.16 sind zusétzlich das Quasiteilchengewicht Z,, sowie die Orbitalbesetzung in
Abhéngigkeit von der Dotierung fiir die verschiedenen Orbitale dargestellt. Das Quasiteilchen-
gewicht Z, = (mp/m”*), beschreibt die Stérke der elektronischen Korrelation fiir das jeweilige
Orbital «. Ein kleiner Wert von Z,, deutet auf eine starke Renormierung durch Korrelationen
hin, da die effektive Masse m}, gegeniiber der bandtheoretischen Masse m; deutlich erhoht
ist [15]. Neben der generellen Zunahme der Korrelationseffekte mit abnehmender Gesamtelek-
tronendichte nimmt auch die Differenzierung der Korrelationsstérke zwischen den Orbitalen
mit zunehmender Lochdotierung zu. Die Berechnungen zeigen, dass die Stérke der elektroni-
schen Korrelationen in jedem Orbital primir davon abhingt, wie stark das jeweilige Orbital
von der Halbbesetzung abweicht. Mit abnehmender Gesamtbesetzung nihern sich alle Orbita-
le der Halbbesetzung an und die Quasiteilchengewichte gehen gegen Null bei der Halbfiillung
n = b, was dem Zustand eines Mott-Isolators ohne orbitale Polarisierung entspricht. Bemer-
kenswert ist dabei, dass dieser Ubergang bei jedem Orbital unterschiedlich schnell erfolgt.
Das dgy-Orbital ist bereits bei n = 6 nahezu halb besetzt und daher besonders stark korre-
liert. Das d,2-Orbital hingegen bleibt bis nahe n = 5 deutlich von der Halbbesetzung entfernt
und ist deshalb iiber weite Bereiche der Dotierung hinweg nur schwach korreliert. KFesAss
liegt dabei am lochdotierten Ende mit einer Gesamtbesetzung von n ~ 5.5 und befindet
sich damit bereits in einem Bereich, in dem das dg,-Orbital stark renormiert und nahe an
den Mott-Zustand herangeriickt ist [15]. Diese Koexistenz von Elektronen mit unterschiedlich
stark ausgepriagten Korrelationen, abhéngig vom Abstand ihrer Orbitale zum Mott-Zustand,
definiert das Konzept der ,orbitalen Mottness“ und weist auf deren mogliche Bedeutung im
Phasendiagramm von BaFeyAsy sowie der Eisenpniktide im Allgemeinen hin [15].
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2. Grundlagen zu eisenbasierten Supraleitern
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Abbildung 2.16.: Berechnete, orbitalaufgeloste Quasiteilchengewichte (obere Abbildung) und Orbi-
talbesetzung n, (untere Abbildung) fiir dotiertes BaFesAsy sowie fiir das stochiometrische KFeqAso
(Quadrate) im Slave-Spin-Mean-Field-Ansatz. Entnommen aus Ref. [15].
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2.2. Phasendiagramm von Baj_,K,FesAsy

Kondo-Effekt

Die in den stark lochdotierten Systemen nachgewiesenen Korrelationseffekte kénnen unter
anderem zu einer ausgepragten Lokalisierung von Ladungstrigern fiihren, was sich in einem
Kondo-artigen Verhalten duftern kann. Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Mes-
sungen zeigen Hinweise auf eben dieses Verhalten, weshalb im Folgenden die physikalischen
Grundlagen des Kondo-Effekts kurz dargestellt werden.

In stark korrelierten Elektronensystemen kénnen lokale magnetische Momente in Wechselwir-
kung mit den delokalisierten Leitungselektronen komplexe Vielteilcheneffekte hervorrufen. Ein
besonders gut untersuchtes Beispiel dafiir ist der sogenannte Kondo-Effekt. Dabei kommt es
durch die Streuung von Leitungselektronen an lokalisierten Spins zu einer charakteristischen
Anderung der elektronischen Transporteigenschaften. Dieser Effekt wurde erstmals von Jun
Kondo 1964 theoretisch beschrieben [102].

Urséchlich fiir den Kondo-Effekt ist die Austauschwechselwirkung zwischen einem lokalisierten
magnetischen Moment und den delokalisierten Leitungselektronen, welche durch den Kondo-
Hamiltonian beschrieben werden kann [103]:

H = ZEkCTkUCko + 7 Z ,S_" CTkE Cy’ - (2.6)
ko kk’

Dabei beschreibt der erste Term die kinetische Fnergie der Leitungselektronen mit Disper-
sionsrelation €. Der zweite Term beschreibt die antiferromagnetische Austauschkopplung,
wobei J die Kopplungskonstante, S der lokale Spin und & der Spinoperator der Leitungselek-
tronen, dargestellt durch die Pauli-Matrizen, ist. Bei tiefen Temperaturen fiihrt diese Kopp-
lung zur Ausbildung eines kollektiven Singulettzustands, in dem das lokale Moment durch
eine Wolke von Leitungselektronen abgeschirmt wird. Dieser Prozess wird auch als Kondo-
Screening bezeichnet [87].

Die charakteristische Energieskala des Kondo-Effektes ist die Kondo-Temperatur Ty, unter-
halb derer die Austauschkopplung dominiert. Diese hingt exponentiell von der Kopplungs-
konstante J sowie der elektronischen Zustandsdichte p(Er) am Fermi-Niveau ab [104]:

1
kBTK D exXp ( Jp(EF)) 5 (27)
wobei D die Bandbreite der Leitungselektronen ist. Aufgrund der exponentiellen Abhéngigkeit
von J und p(EF) reagiert Tx empfindlich auf eine Anderung dieser, was den Kondo-Effekt
zu einem niitzlichen Indikator fiir elektronische Wechselwirkungen macht.

Bei hohen Temperaturen sind die thermischen Fluktuationen grofs genug, dass das Austausch-
potenzial zwischen dem lokalisierten Moment und den delokalisierten Leitungselektronen nur
eine kleine Korrektur zur Streuung beitragt. Sinkt die Temperatur in die Néhe von Tk, wéchst
die effektive Kopplung stark an. Uber Spinflip-Streuprozesse koppelt der Spin des lokalen
Moments an die entgegengesetzt ausgerichteten Spins der Leitungselektronen und wird bei
T < Tk von einer vielteiligen Singulett-Wolke aus Elektronen vollstédndig abgeschirmt [87].
Anschaulich 1dsst sich der Prozess als Bildung eines gebundenen Singulettzustands zwischen
dem lokalisierten Spin und den ihn umgebenden Elektronen auffassen. Dieser gebundene Viel-
teilchenzustand hat eine Energie nahe der Fermi-Energie und verdndert dadurch die Anre-
gungsspektren des Systems. Oberhalb von Ty ist das lokale Moment nur teilweise oder gar
nicht abgeschirmt und verhélt sich paramagnetisch.

Ein Merkmal des Kondo-Effekts ist die Ausbildung einer schmalen Resonanz im elektronischen
Zustandsdichte-Spektrum nahe der Fermi-Energie. Diese wird als Kondo-Resonanz bezeichnet
[103]. Diese Resonanz spiegelt den beschriebenen gebundenen Singulettzustand wider. In der
lokalen Zustandsdichte am Ort des lokalen Moments erscheint bei Er ein schmaler Peak,
dessen Halbwertsbreite in der Grofenordnung kT liegt.
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2. Grundlagen zu eisenbasierten Supraleitern

Der Kondo-Effekt wird durch mehrere experimentelle Methoden sichtbar. Der am frithesten
beobachtete experimentelle Effekt ist der nichtmonotone Temperaturverlauf des elektrischen
Widerstands in Metallen mit magnetischen Storstellen [105]. Wahrend der Widerstand in rei-
nen Metallen mit sinkender Temperatur aufgrund verringerter Phononenstreuung typischer-
weise abnimmt, zeigt ein Kondo-System ein charakteristisches Minimum gefolgt von einem
logarithmischen Anstieg bei weiterer Abkiihlung. Dieser Anstieg entsteht durch die verstarkte
Spinflip-Streuung der Leitungselektronen an den lokalen magnetischen Momenten, sobald die
Kondo-Streuung dominant wird. Exemplarisch ist dieses Verhalten fiir eine diinne eisenhaltige
Goldschicht in Abbildung 2.17 abgebildet. Im Vergleich zu der reinen Goldschicht (Au) ist
dabei fiir die eisenhaltige Goldschicht (Au(Fe)) deutlich der Widerstandsanstieg sichtbar.
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Abbildung 2.17.: Temperaturabhéngige Widerstandsmessung fiir diinne Schichten aus reinem Gold
(Au) und eisenhaltigem Gold (Au(Fe)). Im zweiten Fall ist der aus dem Kondo-Effekt resultierende
Anstieg des Widerstands sichtbar. Entnommen aus Ref. [105].
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3. Elastowiderstandsmessungen

Bei einer Elastowiderstandsmessung wird die relative Anderung des elektrischen Widerstands
n = (R(€) — Ry)/ Ry als Funktion einer duferen mechanischen Dehnung € bei einer konstanten
Temperatur gemessen. Dabei ist Rg = R(e = 0) der temperaturabhéngige Widerstand im deh-
nungsfreien Zustand. Die Ableitung der relativen Widerstandsénderung n nach der Dehnung
€ wird als Elastowiderstand n bezeichnet [106]:

dn
de’
Wie der Vergleich verschiedener Elastowiderstandsmessungen im Folgenden zeigt, ist die Be-
zeichnung des Elastowiderstands in der Literatur nicht einheitlich. Neben 7 findet sich der
Zusammenhang dn/de in unterschiedlichen Schreibweisen, etwa als 1/R; - dR;/e. Dariiber hin-
aus wird, wie spater noch naher erldutert, auch der Ausdruck ypem verwendet.
Flastowiderstandsmessungen ermoglichen eine detaillierte Untersuchung der nematischen Pha-
se in eisenbasierten Supraleitern und haben wesentlich zur Klarung der Frage beigetragen, ob
diese durch das Gitter induziert oder elektronisch getrieben ist [20, 106-109]. In dem fol-
genden Kapitel wird zunédchst erlautert, wie sich mithilfe von Elastowiderstandsmessungen
sowohl nematische Fluktuationen als auch elektronische Korrelationen untersuchen lassen.
Anschliefsend werden die verwendete Messmethode sowie der fiir die Messungen notwendige
Préaparationsprozess detailliert beschrieben. Im letzten Teil werden die Messergebnisse vorge-
stellt und diskutiert.

n =

(3.1)

3.1. Untersuchung von nematischen Fluktuationen

Die bereits besprochene Anisotropie des elektrischen Widerstands in Ba(Fej_,Co,)2Ass (sie-
he Abbildung 2.8) liefert einen entscheidenden Hinweis auf die elektronische Natur der ne-
matischen Ordnung. Einen eindeutigen Nachweis sowie eine quantitative Bestimmung der
elektronisch-nematischen Suszeptibilitdt erzielten Chu et al. [20] durch Elastowiderstands-
messungen an Ba(Fe;_,Co,)2As,. Die elektronisch-nematische Suszeptibilitdt beschreibt die
Reaktion eines Systems auf eine nematische Storung. Analog zur magnetischen Suszeptibili-
tét, die die Antwort eines Systems auf ein externes Magnetfeld misst, erfasst die nematische
Suszeptibilitdt die Reaktion auf eine Storung, welche die Symmetrie zwischen zwei kristal-
lographischen Richtungen bricht. Ein hoher Wert der nematischen Suszeptibilitiat bedeutet,
dass bereits kleine Storungen zu starken nematischen Fluktuationen fithren. Nematische Fluk-
tuationen sind dabei kurzzeitige, lokale Schwankungen der elektronischen Anisotropie, bei
denen das System spontan eine bevorzugte Richtung annimmt, ohne jedoch bereits eine sta-
bile nematische Ordnung auszubilden. Somit ist die nematische Suszeptibilitat ein Mafs dafiir,
wie ausgepragt diese nematischen Fluktuationen im System sind. Im Fall der Elastowider-
standsmessungen wird eine solche nematische Stérung experimentell durch das Anlegen einer
duferen Dehnung erzeugt. Um die Cy-Rotationssymmetrie des Kristalls analog zur nema-
tischen Phase gezielt zu brechen, muss im Falle von Baj_,K, FesAsy die Dehnung entlang
der [110]-Kristallrichtung erfolgen. Dadurch wird eine bevorzugte Richtungsabhéngigkeit der
elektronischen Eigenschaften induziert, was eine kontrollierte Untersuchung der nematischen
Reaktion des Systems ermoglicht.

Im Allgemeinen kann der elektronisch-nematische Ordnungsparameter 1 als Funktion der
Widerstandsanisotropie ® ausgedriickt werden, da beide Grofen dieselbe zugrunde liegende
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3. Elastowiderstandsmessungen

Symmetriebrechung reflektieren [110]. Fiir die Widerstandsanisotropie gilt:

_ Ry—R,

= = 3.2
T (32)

wobei R, und R, die Widerstdnde senkrecht und parallel zur angelegten Dehnung sind. Da
der nematische Ordnungsparameter die Widerstandsanisotropie erzeugt, ist die Widerstands-
anisotropie vom nematischen Ordnungsparameter abhéngig. In der Ndhe zum tetragonalen
Zustand ist 1 sehr klein, weshalb diese Abhéngigkeit um ¢ = 0 entwickelt werden kann.
Da im tetragonalen Zustand ¢ = 0 gilt und damit keine Widerstandsanisotropie vorliegt,
verschwindet der konstante Term der Entwicklung. Die Widerstandsanisotropie ist daher in
erster Naherung proportional zum nematischen Ordnungsparameter. Im Experiment wird die
durch eine Dehnung ¢ induzierte relative Widerstandsdnderung:

n=AR/Ry = (R(e) — Ro)/Ro (3.3)

bei einer konstanten Temperatur gemessen. Im ungedehnten Zustand gilt R, = Ry = Ry. Beim
Anlegen einer infinitesimal kleinen Dehnung de, lassen sich R, und Ry als lineare Funktionen
von Je ausdriicken. Es gilt:

Ra = Ro(l — 0456), (3.4)
Ry, = Ro(1 + o/ de). (3.5)

Wird Gleichung 3.4 und 3.5 in Gleichung 3.2 eingesetzt und fiir kleine de entwickelt, ergibt
sich: ,
& — o+ o

e+ O(86%). (3.6)

Wenn sich Rp, unter Dehnung im gleichen Mafs vergrofsert, wie sich R, verkleinert, gilt a =
o/. Durch Einsetzen von Gleichung 3.5 in Gleichung 3.3 fiir R(e) und dem Vergleich mit
Gleichung 3.6 folgt daraus n = ® und damit n o ¥. Auch im allgemeinen Fall, in dem sich die
Widerstand R, und Ry nicht exakt symmetrisch mit der Dehnung de dndern (d.h. a # o),
lasst sich der Zusammenhang zwischen der gemessenen relativen Widerstandsénderung 7 und
dem nematischen Ordnungsparameter ¥ im linearen Naherungsbereich explizit angeben. In
diesem Fall muss ein zuséatzlicher Proportionalititsfaktor berticksichtigt werden.

Durch Einsetzen von Gleichung 3.5 in Gleichung 3.3 fir den Fall einer Stauchung (de < 0)
ergibt sich de = n/a’. Wird dieser Ausdruck in Gleichung 3.6 eingesetzt, ergibt sich:

o+«
¢ = . .
YL (3.7)
Analog folgt fiir eine Dehnung (de > 0):
o+«
b = . .
5o " (3.8)

Diese Ausdriicke zeigen, dass 7 linear proportional zu ® ist, wobei der Proportionalitatsfaktor
vom Verhéltnis der Dehnungskoeffizienten o und o/ abhéngt. Somit kann 7 auch in Féllen ohne
perfekte Symmetrie als Maf fiir den nematischen Ordnungsparameter verwendet werden [20].
Da es sich um eine lineare Beziehung handelt, gilt dieselbe Proportionalitdt auch fiir die
Ableitungen, also:

dn _d¥
de de

Daraus folgt, dass aus der dehnungsabhéingigen Messung der Widerstandséinderung auf die
nematische Suszeptibilitit geschlossen werden kann.

(3.9)
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3.1. Untersuchung von nematischen Fluktuationen

Im folgenden Teil wird mit Hilfe eines Landau-Ansatzes beschrieben, wie die nematische Sus-
zeptibilitdt aus theoretischer Sicht zu verstehen ist und welche Information sich aus ihrem
Temperaturverlauf iiber die Natur des nematischen Phaseniibergangs gewinnen lassen.

Zur Beschreibung der Wechselwirkung zwischen nematischer Ordnung und Gitterverzerrung
wird ein phdnomenologischer Landau-Ansatz verwendet [110]. Dabei wird die freie Energie F'
des Systems als Funktion des nematischen Ordnungsparameters 1) und der orthorhombischen
Gitterverzerrung e entwickelt, die die Abweichung des Kristallgitters von der tetragonalen
Symmetrie beschreibt. Im Gegensatz zum bisherigen Teil der Arbeit, in dem € die von au-
flen angelegte Dehnung im Experiment bezeichnet, steht ¢ im Rahmen der Landau-Theorie
fiir die vom System selbst induzierte orthorhombische Verzerrung des Kristallgitters, die als
struktureller Ordnungsparameter fungiert. Fiir eine bessere Ubereinstimmung mit der Litera-
tur wird trotzdem das gleiche Symbol verwendet. Im restlichen Teil der Arbeit wird e wieder
fiir die von aufen angelegte Dehnung verwendet, wobei es sich sowohl um Zug- als auch um
Druckbelastung handeln kann.

Die freie Energie hat in dieser Beschreibung die Form [110]:

d

4
1€ Ae. (3.10)

a5 b4 Co

F= 51/1 + Zd} + 3¢ +
Die Parameter a, b, ¢ und d sind die Koeflizienten der jeweiligen Terme in der Landau-
Entwicklung, und A ist die Kopplungskonstante zwischen elektronischem und strukturellem
Ordnungsparameter.
Im Rahmen der Landau-Theorie ist ein Phaseniibergang dadurch charakterisiert, dass der
quadratische Koeflizient eines Ordnungsparameters sein Vorzeichen éndert. Dementsprechend
gibt es zwei grundsitzliche Szenarien. Im ersten Fall wird der Ubergang durch die elektroni-
sche Ordnung % initiiert. In diesem Fall hingt der Koeffizient a linear von der Temperatur
ab und es gilt a(T") = ao(T — T7), wobei T} die kritische Temperatur der elektronischen In-
stabilitat ist und ag > 0. Fiir 7' > T ist a > 0, das System befindet sich im symmetrischen
Zustand und die freie Energie hat ihr Minimum bei ¢ = 0. Fiir 7' < T wird a < 0 und ein
nichtverschwindender Wert ¢ # 0 wird energetisch bevorzugt, wodurch eine spontane elek-
tronische Nematik entsteht.
Im zweiten Fall kann der Phaseniibergang strukturell getrieben sein. In diesem Fall héngt der
Koeffizient ¢ linear von der Temperatur ab und es gilt ¢(T) = c¢o(T — T}) mit ¢p > 0. Fiir
T > T} ist ¢ > 0 und das System bleibt strukturell tetragonal. Bei T' < T} wird ¢ < 0, was
zu einer spontanen Deformation e # 0 des Kristallgitters fiihrt, also einem Ubergang in die
orthorhombischen Phase.
Durch die Beriicksichtigung einer bilinearen Kopplung A\ zwischen ¢ und € kommt es zu einer
gegenseitigen Beeinflussung der Ordnungsparameter. Dies fithrt dazu, dass der Ubergang nicht
bei der Ubergangstemperatur 77, sondern bereits bei einer hoheren Temperatur Ty stattfin-
det. Um dies zu zeigen, werden die Ableitungen der freien Energie nach ¢ und e betrachtet
und Null gesetzt, um die Gleichgewichtsbedingung zu erhalten:

or 3 B
F

% =ce+de* — M) =0. (3.12)
€

Diese beiden Gleichungen bestimmen die elektronischen und strukturellen Ordnungsparameter
als Funktion der Temperatur unter der Bedingung der Minimierung der freien Energie. Aus
Gleichung 3.11 ergibt sich € = (a®) + b®)/X. Wird dies in Gleichung 3.12 eingesetzt ergibt
sich:

A2 da®

(a — ?)w + (b + W)@03 =0. (3.13)
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3. Elastowiderstandsmessungen

Analog resultiert aus Gleichung 3.12 nach Einsetzen von :

2?2 de® . 4

(c . )€+(d+a)\2) =0. (3.14)
Dies zeigt, dass es aufgrund der Kopplung an das Gitter zu einer Renormalisierung der Koef-
fizienten kommt. Fin nichttrivialer Ordnungsparameter ¢ # 0 tritt genau dann auf, wenn der
effektive quadratische Koeffizient verschwindet, also a — (A\?/c) = 0 [110]. Mit a = ao(Ts —T)
folgt daraus:

Ts =T, + we (3.15)

Das bedeutet, dass die Kopplung an das Gitter die nematische Instabilitdt verstarkt und die
Ubergangstemperatur auf T's angehoben wird. Aus Gleichung 3.14 folgt, dass sich aufgrund
der Kopplung an den elektronischen Freiheitsgrad auch der Koeffizient ¢ zu einem neuen effek-
tiven Modul renormalisiert (ceg = ¢— )‘72) Obwohl der Koeffizient c stets positiv ist und somit
keine strukturelle Instabilitdt im klassischen Sinn vorliegt, kann sich das Gitter durch die
Kopplung an die elektronische Ordnung dennoch bei der Temperatur Ts spontan verzerren.
Dies geschieht, weil c.ry durch die elektronische Instabilitat gegen null geht. Die zuvor herge-
leiteten Gleichungen zeigen eine vollstdndige Symmetrie zwischen elektronischer Ordnung v
und Gitterverzerrung €. Eine Instabilitit in einem der beiden Kanéle fiithrt automatisch zur
Ausbildung von Ordnung im anderen.
Daraus ergibt sich die Frage, wie sich kldren lésst, ob die beobachtete elektronische Anisotropie
in Ba(Fe;_,Co,)2Ass tatséchlich auf eine intrinsische elektronische Nematik zuriickzufiihren
ist, oder lediglich als Folge einer strukturellen Instabilitat auftritt.
Ein Ansatz dafiir besteht darin, den unrenormalisierten Koeffizienten a direkt zu messen und
zu iberpriifen, ob dieser tatséchlich bei einer bestimmten Temperatur gegen null geht. Dies
kann durch die die Messung der Grofse di)/de realisiert werden, bei der das System mit einer
symmetriebrechenden mechanischen Spannung gestért wird. Um dieses Ergebnis zu erhal-
ten, wird die Spannung h, das zur Gitterverzerrung e konjugierte Feld, in die freie Energie
eingefiihrt [110]:

F= %zﬂ + 562 — e — he. (3.16)
Die Spannung h bricht die Symmetrie zwischen 1) und € in der freien Energie, da v nicht direkt
an h koppelt. Da der Fokus auf dem Verhalten oberhalb der Phaseniibergangstemperatur

liegt, werden die Terme vierter Ordnung in v und e vernachléssigt, da 1 und e dort klein
bleiben [110]. Durch die Minimierung der freien Energie hinsichtlich 1) und € ergibt sich:

oF

e =a) — e =0, (3.17)
OF
So=ce— X —h=0. (3.18)

Um zu untersuchen, wie das System auf eine dufiere Spannung h reagiert, wird Gleichung 3.17
nach h abgeleitet

diy de
2= = Nl
a‘ = A =0, (3.19)
woraus 2 dpdh A \
dy A A 3.20
de  de/dh a  ao(T —T¥) (3:20)
folgt.

Wenn tatséchlich ein elektronisch getriebener nematischer Phaseniibergang vorliegt, sollte eine
Curie-Weiss-artige Divergenz der Grofe dip/de mit einer kritischen Temperatur 7. beobachtet
werden. Wie durch die Herleitung von Gleichung 3.9 gezeigt, ist die Messgrofe dn/de direkt
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3.1. Untersuchung von nematischen Fluktuationen

proportional zu di/de.
Eine beispielhafte Messung der nematischen Suszeptibilitiat dip/de durch Elastowiderstands-
messungen an einer Reihe Ba(Fe;_,Co,)oAse-Einkristalle ist in Abbildung 3.1a abgebildet.
Dabei ist deutlich der Anstieg der Suszeptibilitdt mit sinkender Temperatur zu Ts zu erken-
nen. Der divergente Anstieg der Suszeptibilitéit bleibt auch bei Dotierungsstufen erhalten, bei
denen kein nematischer Phaseniibergang beobachtet wird. Die zugrunde liegenden nemati-
schen Fluktuationen, die diesen Anstieg verursachen, sind iiber den gesamten untersuchten
Dotierungsbereich hinweg nachweisbar. Diese nematischen Fluktuationen werden auch mit
Xnem bezeichnet, da sie iiber die nematische Suszeptibilitdt erfasst werden. Aus diesem Grund
wird xpem héufig auch als Bezeichnung fiir Elastowiderstandsmessungen in Diagrammen ver-
wendet. Die Messungen lassen sich mit Hilfe einer Curie-Weiss-Anpassung beschreiben und
auswerten. Bei der Analyse muss jedoch zusétzlich der sogenannte Piezowiderstandseffekt be-
riicksichtigt werden. Dieser beschreibt die Anderung des elektrischen Widerstands eines Ma-
terials infolge mechanischer Deformation, unabhéngig von nematischen Fluktuationen oder
Symmetriebrechungen. Um den Einfluss des Piezowiderstandseffekts auf die gemessene Wi-
derstandsanisotropie korrekt zu erfassen, wird die Curie-Weiss-Anpassungsfunktion um einen
temperaturunabhéngigen Beitrag ng erweitert [110]. Dieser Parameter beschreibt die intrin-
sische, nicht-nematische Anisotropie der Widerstandsantwort und ermdglicht eine prézisere
Bestimmung der echten elektronisch-nematischen Suszeptibilitét:

_dn M ag

"Tde T T-T
Dabei wird A\/ag als Curie-Konstante bezeichnet, T ist die kritische Temperatur des nemati-
schen Fluktuationsregimes und ng ist der Piezowiderstandsterm. Erst durch diese erweiterte
Modellierung lassen sich die experimentellen Daten zuverlassig beschreiben und interpretieren.
Curie-Weiss-Anpassungen wurden auch an den Daten in Abbildung 3.1a durchgefiihrt, womit
das in Abbildung 3.1b gezeigte Phasendiagramm erstellt wurde. Die kritische Temperatur ist
durch die roten Sterne markiert und zusatzlich ist die temperaturabhéngige Widerstandsani-
sotropie durch die Farbskala eingezeichnet. Dabei ist iiber den gesamten Dotierungsbereich
ein monoton abfallendes T* zu beobachten, welches den Nulldurchgang bei der optimalen
Dotierung hat und anschliefsend negativ wird. Zusétzlich zeigen sich bei der Dotierungsstufe
des Nulldurchgangs die starksten nematischen Fluktuationen. Dieses Verhalten wird auch bei
anderen Vertretern der eisenbasierten Supraleiter wie z.B. LaFe;_,Co,AsO beobachtet [106].
Der Punkt bei 7" = 0, an dem die nematische Ordnung endet, wird dabei als quantenkriti-
scher Punkt (QCP) bezeichnet. Er unterscheidet sich von klassischen Ubergingen dadurch,
dass er nicht durch thermische, sondern durch Quantenfluktuationen getrieben ist. An die-
sem Punkt ist das System hochgradig instabil. Aus theoretischer Sicht eréffnet ein QCP
interessante Moglichkeiten. An einem solchen kritischen Punkt divergieren die nematischen
Fluktuationen sowohl in ihrer Amplitude als auch in ihrer Korrelationslange. Dadurch werden
die durch diese Fluktuationen vermittelten elektronischen Wechselwirkungen sowohl stark als
auch langreichweitig. Solche kritischen Fluktuationen konnen das konventionelle metallische
Verhalten zerstoren und zu einem von zwei moglichen Ergebnissen fiihren. Entweder bildet sich
Supraleitung aus, oder es tritt ein Nicht-Fermi-Fliissigkeitsverhalten im metallischen Zustand
auf [9].
Im Zusammenhang mit Supraleitung ist anzumerken, dass die durch nahezu kritische nemati-
sche Fluktuationen vermittelte Wechselwirkung in allen Paarungskanélen anziehend ist. Das
bedeutet, sie kann jede bereits vorhandene Paarungstendenz, die sich aus anderen Mechanis-
men ergibt (z.B. Spinfluktuationen), verstarken [111], oder sogar eigensténdig eine supralei-
tende Phase erzeugen [111-113|. Diese Eigenschaft konnte erkldren, warum in vielen eisenba-
sierten Supraleitern die optimale Dotierung fiir Supraleitung nahe an jener Dotierung liegt, bei
der die nematische Suszeptibilitdt ihr Maximum erreicht. Bleibt das System trotz kritischer
nematischer Fluktuationen im metallischen Zustand und bildet keine supraleitende Phase

+ ng. (3.21)
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3. Elastowiderstandsmessungen

aus, zeigen sich deutliche Abweichungen vom klassischen Fermi-Fliissigkeitsverhalten. In die-
sem Fall verlieren die elektronischen Quasiteilchen auf grofsen Teilen der Fermi-Oberfliche
ihre charakteristischen Eigenschaften, da sie stark gestreut und somit tiberdampft werden.
Dies dufsert sich in ungewdhnlichen, sogenannten Nicht-Fermi-Fliissigkeits-Effekten, wie etwa
einer verdnderten Temperaturabhingigkeit des elektrischen Widerstands, einer anomalen spe-
zifischen Warme oder auffilligen Signaturen in spektroskopischen Untersuchungen [114-116].
Beispielsysteme dafiir sind BaFeg(As;_,P,)2 und FeSe;_,S, [117-119].
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Abbildung 3.1.: a) Elastowiderstandsmessung von Ba(Fe;_,Co,)2Ass in Abhéngigkeit der
Temperatur. Entnommen aus Ref. [20]. b) Phasendiagramm der nematischen Suszeptibilitit in
Ba(Fe;_;Co;)2Asy in Abhingigkeit der Temperatur und der Dotierung. Die erhaltenen Tempera-
turen 7™ resultieren aus Curie-Weiss-Anpassungen der in Abbildung 3.1a gezeigten Daten und sind
durch rote Sterne dargestellt. Entnommen aus Ref. [20].

Einfluss eines Lifshitz-Ubergangs auf Elastowiderstandsmessungen

In einer von Hong et al. [120] durchgefiihrten Studie wurde der Elastowiderstand von stark
lochdotiertem Baj_,K;FesAsy (0.55 < = < 0.97) gemessen und mittels einer Curie-Weis-
Anpassung ausgewertet. Dabei konnte, wie in Abbildung 3.2A-E zu sehen ist, fiir jede Dotie-
rungsstufe ein divergierender Elastowiderstand entlang der [110]-Richtung beobachtet werden,
welcher sehr gut mit der jeweiligen Curie-Weiss-Anpassung (rote Linie) iibereinstimmt. In Ab-
bildung 3.2F ist der Parameter A\/ag in Abhéngigkeit der Dotierung aufgetragen. Dabei ist zu
erkennen, dass es um = ~ 0.8 zu einer Erhohung von A/ag kommt. Dahingegen sinkt 7™,
welches mit dem oben definierten 7% iibereinstimmt, von etwa 45K bei z = 0.4 (optimaler
Dotierung) auf etwa 0 K ab einer Dotierung von = ~ 0.7 (siche Abbildung 3.2G) und bleibt bis
x = 1 konstant bei 0 K. Anders als auf der elektronendotierten Seite bei Ba(Fe;_,Co,)2As,
kann dieses Verhalten nicht mit einem QCP erklért werden. Dies zeigt sich im Verlauf von
7™ die zwar mit zunehmender Dotierung abnimmt, sich jedoch bei 0K stabilisiert und
nicht negativ wird. Auch zeigt die supraleitende Sprungtemperatur T, keine Korrelation mit
der Amplitude der Suszeptibilitét [120]. Dariiber hinaus zeigen Dreipunkt-Biegeexperimente
in diesem Dotierungsbereich keine Anomalien [11]. All diese Tatsachen sind mit dem gut
verstandenen QCP auf der elektronendotierten Seite unvereinbar [121].

Zur Erklarung dieses verstiarkten Elastowiderstands in stark lochdotiertem Baj_ K, FesAso
nahe x ~ 0.8 schlagen Hong et al. [120] ein konventionelles Modell vor, das ohne die An-
nahme eines QCP auskommt. Stattdessen basiert die Erkldarung auf dem sogenannten ,Small
Pocket Effect”, also der erhohten elektronischen Empfindlichkeit gegentiiber Gitterverzerrun-

30



3.1. Untersuchung von nematischen Fluktuationen
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Abbildung 3.2.: A)-E) Elastowiderstand in Abhéngigkeit der Dotierung von Baj_,K,FesAsy im
Bereich 2z = 0.55 — 0.97 gemessen entlang der [110]-Richtung. Die rot gestrichelten Linien zeigen eine
Curie-Weiss-Anpassung. F) Entwicklung des Anpassungsparameters A/ag der Curie-Weiss-Anpassung
in Abhéngigkeit der Dotierung, welcher bei z ~ 0.8 ein Maximum bildet. G) Anpassungsparameter
7™ der Curie-Weiss-Anpassung in Abhéngigkeit der Dotierung, welcher bis = 0.7 monoton ab-
nimmt und anschlieffend bei 0K liegt. Die dicken Linien dienen als Orientierungshilfen. Der griine
Bereich in den Abbildungen F) und G) gibt die Lage des Lifshitz-Ubergangs an. Entnommen aus
Ref. [120].
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3. Elastowiderstandsmessungen

gen in der Nihe eines Lifshitz-Ubergangs. Zur Untersuchung dieses Zusammenhangs zwi-
schen einem Lifshitz-Ubergang und dem Elastowiderstand wurde ein minimaler Zwei-Orbital-
Modellansatz fiir eisenbasierte Supraleiter verwendet. Das Modell beschreibt die elektronische
Struktur mit zwei effektiven Orbitalen und berticksichtigt eine Fermi-Oberfliche, die nahe
eines Lifshitz-Ubergangs sehr klein wird [120]. Die nematische Kopplung wurde im Modell auf
einen kleinen Wert gesetzt, sodass sie lediglich zur Erzeugung einer temperaturabhingigen
Suszeptibilitdt nach dem Curie-Weiss-Gesetz dient. Zusétzlich wurde eine kleine Gitterverzer-
rung in z-Richtung eingefiihrt, um den Effekt externer Dehnung auf das Elektronensystem zu
simulieren.
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Abbildung 3.3.: a) Dispersionsrelation eines lochartigen Bandes mit einer sehr kleinen Fermi-Tasche
bei dem chemischen Potenzial pgman (obere gestrichelte Linie) nahe eines Lifshitz-Ubergangs. Der
durch die Fermi-Funktion bestimmte Bereich der Impulsvektoren, der zum Elastowiderstand beitragt,
ist durch gestrichelte Linien (rot) angedeutet. Eine deutlich grofere Fermi-Tasche ergibt sich bei
einem tieferen chemischen Potential piarge (untere gestrichelte Linie). b) Berechnete Beitrdge zum
Elastowiderstand. In der Nihe des Lifshitz-Ubergangs (Ugman) dominiert der Beitrag x§* gegeniiber
dem Beitrag xpyj,, welcher jedoch fiir Werte von p fern des Lifshitz-Ubergangs die Hauptkomponente
darstellt. Entnommen aus Ref. [120].

Basierend auf diesem Modell wurden zwei Mechanismen beriicksichtigt, wie die Gitterver-
zerrung mit den Elektronen koppeln kann und damit einen Beitrag zum Elastowiderstand
liefert. Der erste Mechanismus ist die konventionelle Kopplung an die lokale Elektronendichte
(Elektronen-Phononen-Kopplung), dessen Suszeptibilitdat mit x,, bezeichnet wird und sich
durch folgende Formel beschreiben lésst [120]:

xhcxlz< g )Q.fk‘fkﬂ (3.22)
P N " W+ €k — €k+q 5k+q_€k' -

Dabei ist fi die Fermi-Verteilungsfunktion bei Wellenvektor k, € die Elektronendispersion,
welche in Abbildung 3.3a gezeigt ist, w die Phononenenergie, g die Kopplungskonstante zwi-
schen Gitterverzerrung und Elektronendichte und N die Anzahl der Gitterpunkte. Die dem
zweiten Mechanismus zugeordnete Suszeptibilitdt wird mit y; bezeichnet und beschreibt eine
direkte Kopplung der Gitterverzerrung an das Hiipfmatrixelement ¢, in xz-Richtung. Dieser
wird durch

i O (e + Aty) — 0 (b + Aty)

Xt > g Atfgo At,

(3.23)

bestimmt, wobei At, eine kleine Variation des Hiipfmatrixelements und o, und oy, die
elektrische Leitfahigkeit in x- bzw. y-Richtung ist.

Abbildung 3.3b zeigt die Anteile von xp, und x; als Funktion des chemischen Potentials u,
um verschiedene Dotierungsgrade zu simulieren. Um die Ergebnisse mit den Messungen in
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Abbildung 3.2 vergleichen zu konnen, wurde aus den Werten fiir xpn und x; jeweils A/ag in
Energieeinheiten von t, bestimmt. Die Summe aus x; und xpn zeigt dabei einen &hnlichen
Verlauf wie die experimentell bestimmten Daten in Abbildung 3.2F. Der Anstieg resultiert
demnach aus einer Dominanz von x; in einem Bereich des chemischen Potenzials in dem
die Fermi-Oberflaiche besonders klein ist. Fiir andere Dotierungen hingegen dominiert der
Xph-Anteil, wobei die Intensitdt deutlich geringer ist. Die Verstarkung von x; bei kleinen
Fermi-Oberflichen wird dadurch erklért, dass in diesem Fall niederenergetische Anregungen
in einem breiteren Impulsbereich existieren. Da die elektrischen Leitfdhigkeiten im Modell
proportional zu fx(1 — fx) gewichtet sind, gilt:

Tij o Z <8€k> Sie(L = fio) - (3.24)

Bei tiefen Temperaturen und kleinen Fermi-Oberflachen ist der Impulsbereich, in dem fy (1 —
fx) ungleich null ist, deutlich grofer (sieche Abbildung 3.3a rote gestrichelte Linie), was zu
einer verstarkten Antwort im Elastowiderstand fiihrt.

3.2. Untersuchung von Korrelationseffekten

Wiecki et al. [122,123] zeigten, dass sich Elastowiderstandsdaten deutlich tiefergehend ana-
lysieren lassen als bisher dargestellt. Auf diese Weise ist es moglich, nicht nur nematische
Fluktuationen, sondern auch elektronische Korrelationen mithilfe von Elastowiderstandsmes-
sungen zu untersuchen. In Ba;_,K;FesAso, das in der tetragonalen Phase zur Punktgruppe
Dyp, gehort, lassen sich duflere Stérungen, insbesondere Dehnungen, nach ihrer Symmetrie in
irreduzible Darstellungen dieser Punktgruppe einteilen. Fiir Elastowiderstandsmessungen sind
insbesondere die Symmetriekanidle Aq4, B2y und By, von Bedeutung, da sie unterschiedliche
Arten von Dehnungen und deren Kopplung an elektronische Freiheitsgrade beschreiben.
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Abbildung 3.4.: Skizze der Wirkung der Dehnung in den verschiedenen Symmetriekanédlen A,,, Ba,
(a) und B4 (b).

Der Ba,-Kanal beschreibt eine Dehnung und Stauchung entlang der kristallographischen -
und y-Achsen, die eine Symmetriebrechung zwischen diesen Richtungen hervorruft. In der
zwelatomigen Basis entspricht dies den [110]- und [110]-Richtungen (siehe Abbildung 3.4a).
Diese Form der Deformation steht in direktem Zusammenhang mit der elektronisch-nema-
tischen Ordnung in Eisenpniktiden, da die Symmetrie der Kristallstruktur genau in dersel-
ben Richtung reduziert wird. Daher ist der Byg,-Kanal besonders sensitiv gegeniiber nemati-
schen Fluktuationen und erlaubt iiber die elastische Kopplung eine direkte Bestimmung der
elektronisch-nematischen Suszeptibilitdt, wie im vorangegangenen Abschnitt gezeigt wurde.
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3. Elastowiderstandsmessungen

Der Bjg-Kanal beschreibt eine Scherdeformation, bei der das Kristallgitter in [100]-Richtung
gestaucht und in [010]-Richtung gedehnt wird (siehe Abbildung 3.4b). Diese Art der Deh-
nung fihrt zu einer Anisotropie zwischen den diagonalen Achsen, ist jedoch orthogonal zur
Symmetrie der nematischen Ordnung in Baj_,K,FesAss. Entsprechend zeigt das System in
diesem Kanal keine ausgeprigte Antwort und der Widerstand reagiert nur sehr schwach auf
Dehnungen dieser Symmetrie. In Abbildung 3.5 ist der longitudinale und transversale Elasto-
widerstand von Bag 6Kg 4FeaAsy fiir Dehnungen parallel zur [100]-Richtung (Abbildung 3.5a)
und parallel zur [110]-Richtung (Abbildung 3.5b) gezeigt. Die Bezeichnungen longitudinal und
transversal beziehen sich dabei auf die Orientierung der Vier-Punkt-Widerstandsmessung re-
lativ zur angelegten Dehnung, d. h. ob Stromrichtung und elektrische Feldkomponente parallel
(longitudinal) oder senkrecht (transversal) zur Dehnungsachse verlaufen. Dabei zeigt sich nur
fiir die Elastowiderstandsmessungen entlang der [110]-Richtung ein divergenter Elastowider-
stand.
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Abbildung 3.5.: Longitudinaler und transversaler Elastowiderstand von Bag ¢Kg 4FesAss fiir Deh-
nungen parallel zur [100]-Richtung (a) und [110]-Richtung (b). Entnommen aus Ref. [123].

Der Aq4-Kanal beschreibt eine vollsymmetrische, isotrope Dehnung innerhalb der Kristallebe-
ne, bei der die Einheitszelle gleichméfig in den [100]- und [010]-Richtungen expandiert oder
kontrahiert wird, ohne dabei die tetragonale Symmetrie zu brechen (vgl. Abbildung 3.4a). Die-
se Dehnungsform verdndert die Fe-Fe- und Fe-As-Abstande, welche entscheidend die elektroni-
schen Eigenschaften bestimmen. Dabei wirkt sie jedoch nicht auf die anisotrope Freiheitsgrade
und koppelt daher nur schwach an die elektronische Nematik. Die A;,-Dehnung kann die elek-
tronischen Korrelationen im System stark beeinflussen, da sie iiber die Verdnderung der Git-
terabsténde direkt die Bandstruktur modifiziert. Die Bandbreite W der Fe-3d-Bénder, welche
sich im Rahmen des Tight-Binding-Modells aus der elektronischen Hiipfamplitude ¢ zwischen
benachbarten Eisenatomen ergibt, hingt mafigeblich von der raumlichen Uberlappung der
3d-Orbitale ab. Sie skaliert mit der Koordinationszahl z gemafs W ~ z - t. Eine Zugdehnung
im Aj4-Kanal vergrofert die Gitterkonstante, reduziert dadurch die Orbitaliiberlappung und
verringert die Hiipfamplitude ¢, was zu einer schmaleren Bandbreite fithrt. Umgekehrt erhoht
eine Kompression die Uberlappung, steigert ¢ und verbreitert das entsprechende Band. Da
bei konstanter Coulomb-Wechselwirkung U eine Verkleinerung der Bandbreite das Verhéltnis
U/t erhoht, treten elektronische Korrelationen verstérkt in den Vordergrund. Der A;,-Kanal
bietet somit eine gezielte Moglichkeit, die Starke elektronischer Korrelationen im System zu
modulieren und ihre Auswirkungen auf Transporteigenschaften experimentell zugénglich zu
machen.

Eine uniaxiale Dehnung entlang der [110]-Richtung besitzt in ihrer Symmetrieanteilszerlegung
Beitrége aus dem Ajy- und dem Byg-Kanal. Entsprechend setzt sich der gemessene Elastowi-
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derstand aus Komponenten beider Symmetriekanéle zusammen. Analog enthélt eine uniaxiale
Dehnung entlang der [100]-Richtung Beitridge aus dem Aj,- und dem Bjg-Kanal. Da die real
angelegte Dehnung keine reine Symmetriekomponente anregt, sondern eine Linearkombination
mehrerer Kanile darstellt, lasst sich aus den gemessenen Elastowiderstandsantworten durch
geeignete Kombination und Symmetrieanalyse der jeweilige Anteil der einzelnen Kanile re-
konstruieren. Die folgenden Relationen ermoglichen eine getrennte Extraktion der zugehérigen
Elastowiderstandsbeitrége aus den Kanélen A;,4, Bi, und By, [122]. Mit m; (i= Ay4, Big und
Byy) wird das Elastowiderstandssignal des entsprechenden Kanals bezeichnet:

S 1 [d(AR/Ro)pog  d(AR/Ro)poo ] (3.25)
o=l deq100] dejo10]

_ 1 [d(AR/Ro)pio) ~ d(AR/Ro)ig)] (3.26)

L=u| de[110] de[110] '
1 [d(AR/Ro)pon) d(AR/Ro)ji00)]

MBiy =1, de B de (3.27)
p L [100] [010]

— 1 [d(AR/Ro)pio) d(AR/Ro)[ho]_. (3.28)
o=l de(110) de110)

Dabei bezeichnet vp die Poisson-Zahl des Piezoaktuators. Sie beschreibt das Verhéltnis zwi-
schen der Dehnung in Langsrichtung (entlang der Dehnungsachse) und der dadurch induzier-
ten Stauchung in Querrichtung. Wird der Piezoaktuator z. B. entlang der x-Achse gedehnt,
zieht er sich aufgrund der elastischen Kopplung gleichzeitig in y-Richtung zusammen. Die
Poisson-Zahl verkniipft diese beiden orthogonalen Dehnungen geméf vp = —eyy/€z,. Fiir
die Zerlegung des Elastowiderstandes in die unterschiedlichen Kanéle ist es deshalb zwin-
gend notwendig, den Widerstand sowohl longitudinal als auch transversal zur Dehnungs-
richtung zu messen. Abbildung 3.6 zeigt die Zerlegung von Elastowiderstandsmessungen an
Bag 4K gFeaAss sowie an den voll substituierten Verbindungen AFesAss mit A = Cs, Rb oder
K. Fiir letztere zeigt sich ein stark divergentes Signal im A;,-Kanal, eine schwache Divergenz
im Bg,-Kanal und kaum eine Veranderung im Bj,-Kanal.
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Abbildung 3.6.: Scparierter Elastowiderstand im Aj,- (a), Bgg- (b) und Bjg-Kanal (c) fiir
Bag 1Ko eFeaAss und AFesAsy (A =K, Rb, Cs). Entnommen aus Ref. [123].

Zum besseren Vergleich der Amplituden sind in Abbildung 3.6 die Amplituden der verschiede-
nen Symmetriekanéle der unterschiedlichen Proben bei 40 K aufgetragen. Dabei ist deutlich ein
starker Anstieg des Signals im A;,-Kanal zu erkennen, was mit der zunehmenden Dehnungs-
empfindlichkeit der elektronischen Korrelationen infolge der chemischen Substitution erklart
wird [123]. Bei der chemischen Substitution von KFeyAsy tiber RbFeyAsy bis zu CsFegAso
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Abbildung 3.7.: Wert der Elastowiderstandskoeffizienten m,, bei 40 K in Abhéngigkeit der Dotierung
fiir die drei Symmetriekanéle. Dargestellt sind Daten der lochdotierten Serie Bay_, K, FeoAss fiir x >
0.6 sowie der isoelektronischen 3d°°-Serie AFesAsy (A = K, Rb, Cs), gemeinsam auf der horizontalen
Achse aufgetragen. Entnommen aus Ref. [123].

nimmt die Groke des Alkalimetallatoms kontinuierlich zu. Diese Zunahme der Atomradien
fiihrt zu einer effektiven Dehnung des Kristallgitters. Obwohl sich die Elektronenkonfigu-
ration der Fe-As-Schichten durch die Substitution nicht dndert, beeinflusst die strukturelle
Modifikation die elektronischen Eigenschaften deutlich. Die Vergroferung der Gitterabstinde
reduziert die Hiipfamplitude zwischen den Eisenatomen, was die kinetische Energie der Elek-
tronen verringert. Infolgedessen steigen die elektronischen Korrelationen systematisch an, da
das Verhaltnis von Wechselwirkungsenergie zur Bandbreite zunimmt.

Die Byg-Mode nimmt mit steigender Lochdotierung und anschliefslender chemischer Substitu-
tion kontinuierlich ab, was als Uberbleibsel der nematischen Fluktuationen interpretiert wird,
die sich auch in den vollstédndig substituierten AFesAss-Verbindungen noch nachweisen las-
sen [123]. Dahingegen zeigt die Bj4-Mode fiir alle untersuchten Verbindungen nur eine geringe
Amplitude, was darauf hinweist, dass das System nicht in der Ndhe einer Bjg -nematischen
Instabilitéit liegt. Diese Ergebnisse zeigen, wie vielfaltig Elastowiderstandsmessungen genutzt
werden konnen, um die elektronischen Eigenschaften von eisenbasierten Supraleitern zu un-
tersuchen.

3.3. Ziel der Messungen

Die bisherigen Elastowiderstandsmessungen zeigen, dass sich mit dieser Methode sowohl der
Einfluss nematischer Fluktuationen als auch elektronischer Korrelationen nachweisen lassen.
Beide Effekte spielen in Baj_,K,FesAsy eine zentrale Rolle, wobei im leicht dotierten Bereich
die nematischen Fluktuationen dominieren und im iiberdotierten Bereich die elektronischen
Korrelationseffekte zunehmend an Bedeutung gewinnen. Letztere wurden insbesondere an den
Endgliedern der Dotierungsreihe experimentell nachgewiesen.

Der Ubergangsbereich beider Effekte im Dotierungsintervall 0.6 < = < 1 ist besonders inter-
essant, da hier das Zusammenspiel von nematischen Fluktuationen und Korrelationseffekten
untersucht werden kann. Experimentell zeigt sich in diesem Bereich ein Anstieg des Ajg4-
Beitrags im Elastowiderstand, wobei bei z = 0.6 noch kein signifikanter Beitrag nachgewiesen
wird und dieser bei x = 1 deutlich ausgeprigt ist. Der genaue Verlauf dieses Ubergangs als
Funktion der Dotierung innerhalb dieser grofen Dotierungsspanne ist bislang jedoch offen
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und stellt eine zentrale Frage fiir das Versténdnis der zugrunde liegenden Korrelationseffekte
dar. Die von Hong et al. [120] durchgefiithrten Elastowiderstandsmessungen zeigen in diesem
Bereich einen deutlichen Anstieg des Signals, der mit dem Auftreten eines Lifshitz-Ubergangs
in Zusammenhang gebracht wurde. Allerdings wurde in dieser Studie keine getrennte Analyse
der Beitriage in den Aj4- und By,-Symmetrickanal vorgenommen. Dadurch lésst sich der je-
weilige Beitrag von nematischen Fluktuationen und elektronischer Korrelation nicht eindeutig
voneinander trennen. Zudem wurden lediglich fiinf Proben untersucht, was die Auflésung der
Dotierungsabhéngigkeit stark einschrankt.

Aus diesem Grund wurde im Rahmen dieser Arbeit Elastowiderstandsmessungen an insgesamt
neun Baj;_,K,FesAsyo-Proben mit Dotierungen im Bereich von z = 0.63 bis z = 0.98 durch-
gefiihrt, welche mit einer KAs-Selbstflussmethode hergestellt wurden [124]. Die Messungen
erfolgen entlang der [110]-Kristallrichtung, wodurch eine Separation des Signals in den A;g4-
und Bag-Kanal moglich ist. Die gleichen Proben wurden ebenfalls fiir die vorgestellten pSR-
und Messungen der spezifischen Warme verwendet, wodurch gezeigt werde konnte, dass es im
Phasendiagramm eine Kuppel mit einem supraleitenden Ordnungsparameter mit gebrochener
Zeitumkehrsymmetrie gibt.

3.4. Experimentelle Durchfithrung

Wie bereits beschrieben, basiert die Elastowiderstandsmessung auf der Untersuchung der Wi-
derstandsdnderung einer Probe unter dem Einfluss mechanischer Dehnung in einem weiten
Temperaturbereich. In diesem Abschnitt wird der experimentelle Aufbau zur Durchfiihrung
dieser Messungen detailliert vorgestellt. Dabei werden zunéchst die wesentlichen verwendeten
Komponenten wie der Messstab, der Piezoaktuator und die Elektronik erldutert. Anschlie-
fend wird auf die Probenpriparation eingegangen und der Ablauf der eigentlichen Messung
beschrieben.

3.4.1. Transportstab

Da die Messungen in einem grofsen Temperaturbereich von Raumtemperatur bis zu moglichst
tiefen Temperaturen durchgefiihrt werden sollen, dient als Experimentierplattform ein Trans-
portmessstab. Durch den Einsatz von fliissigem Helium als Kiihlmittel kénnen Temperaturen
bis zur Siedetemperatur von Helium bei 4.2 K erreicht werden [125]. In Kombination mit ei-
nem Kryostaten, der iiber eine integrierte Magnetspule verfiigt, besteht grundsétzlich auch
die Moglichkeit, Messungen in Abhéngigkeit eines dufteren Magnetfeldes durchzufiithren. Diese
Option wurde im Rahmen der vorliegenden Arbeit jedoch nicht genutzt.

In Abbildung 3.8 ist eine schematische Skizze des verwendeten Transportstabs dargestellt. Am
Ende des Stabs befindet sich ein Probenhalter, der von einem Innenbecher zum Schutz vor
Warmestrahlung sowie einem Heizbecher umgeben ist. Zusammen mit einem am Probenhal-
ter angebrachten CERNOX-1050-Temperatursensor kann die Probentemperatur iiber einen
Temperaturregler prazise eingestellt werden. Dabei handelt es sich um einen Widerstand-
stemperatursensor dessen Widerstand einen negativen Temperaturkoeffizienten hat, wodurch
eine prizise Temperaturmessung bei tiefen Temperaturen moglich ist [127]. Zur Temperatur-
messung und -regelung wird ein Lakeshore 340 Temperature Controller verwendet, der iiber
einen integrierten PID-Regler verfiigt. In dieser Kombination kann die Temperatur bei 4 K mit
einer Genauigkeit von etwa 0.008 K und bei Raumtemperatur auf etwa 0.1 K genau gemessen
werden [128]. Um zu verhindern, dass Bestandteile der Luft wie Wasserdampf oder Stickstoff
bei tiefen Temperaturen kondensieren oder ausfrieren, ist der Probenhalter innerhalb eines
evakuierten Vakuumrohrs untergebracht. Fiir die elektrischen Messungen verfiigt der Pro-
benhalter iiber insgesamt 16 Messanschliisse. Die elektrischen Leitungen dieser Anschliisse
verlaufen durch den Transportstab bis zu dessen oberem Ende, wo sie in Vierergruppen iiber
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Abbildung 3.8.: Schematische Darstellung des verwendeten Transportstabs. Entnommen aus Ref.
[126].
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entsprechende Vakuumdurchfithrungen nach aufen gefiithrt werden. An diesen Durchfiihrun-
gen konnen sie mit den benotigten Messgerdten verbunden werden.

Mit einem Aufendurchmesser von 38 mm ist der Transportstab diinn genug, um sowohl in einer
Heliumtransportkanne als auch in einem Kryostaten mit fliissigem Heliumbad eingesetzt zu
werden. Dadurch kénnen Temperaturen zwischen 4.2 K und 300 K eingestellt und Transport-
untersuchungen in Abhéngigkeit von der Temperatur durchgefiihrt werden. Um eine moglichst
geringe Probentemperatur zu erreichen, ist ein guter thermischer Kontakt zwischen Proben-
halter und Heliumbad erforderlich. Hierzu ist der Probenhalter {iber eine Kiihlstufe mit dem
Heliumbad verbunden. Durch diesen thermischen Kontakt wird kontinuierlich Wéarme vom
Probenhalter abgefiihrt. Um eine konstante Probentemperatur einstellen zu kénnen, wird der
resultierende Warmeverlust durch den Heizbecher kompensiert, wobei die Temperatur iiber
den Strom durch den Heizbecher geregelt werden kann. Eine ausfiihrliche Beschreibung des
Aufbaus und der Funktion des Messstabs ist in Kapitel 4 gegeben. Dabei handelt es sich zwar
um einen anderen Messstab, allerdings sind der Aufbau und die wesentlichen Funktionsme-
chanismen die gleichen.

3.4.2. Piezoaktuator

Die fiir das Experiment erforderliche Dehnung der Probe wird mithilfe von Piezoaktuatoren
erzeugt. Piezoaktuatoren nutzen den piezoelektrischen Effekt, um mechanische Deformationen
durch das Anlegen elektrischer Spannung zu erzeugen. Der piezoelektrische Effekt beschreibt
die Figenschaft bestimmter kristalliner Materialien, sich bei Anlegen einer elektrischen Span-
nung mechanisch zu verformen.
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Abbildung 3.9.: a) Verwendeter Piezoaktuator der Firma Piezomechanik GmbH. b) Poisson-Zahl
des Piezoaktuators in Abhéngigkeit der Temperatur.

Fiir die in dieser Arbeit durchgefiithrten Messungen wurden Piezoaktuatoren vom Typ PSt
150/5x5/7 der Firma Piezomechanik GmbH verwendet. Diese Aktuatoren bestehen aus mehre-
ren gesinterten Schichten aus Blei-Zirkonat-Titanat (BZT), zwischen denen mehrere Elektro-
den eingebettet sind. Durch Anlegen einer elektrischen Spannung (Piezospannung) an diese
Elektroden wird eine mechanische Deformation des Aktuators erzeugt. In Abbildung 3.9a
ist ein Foto des verwendeten Piezoaktuators mit den Anschliissen dargestellt. Dieser besitzt
Abmessungen von 5 mm x 5 mm x 7 mm, wobei die Spannung iiber die angebrachten Kabel an-
gelegt wird. Das Anlegen einer positiven Spannung fithrt zu einer Lingenausdehnung entlang
der z-Richtung und gleichzeitig zu einer Verkiirzung in den senkrecht dazu verlaufenden Rich-
tungen (y-Richtung). Das Verhéltnis zwischen der Querdehnung (e,) und der Langsdehnung
(€z) wird durch die Poisson-Zahl vp beschrieben, definiert als vp = —¢,/€,. Zur experimen-
tellen Bestimmung der Poisson-Zahl des verwendeten Piezoaktuators wurden zwei orthogonal
zueinander ausgerichtete Dehnungsmessstreifen auf dessen Oberfliche angebracht. Sie erfassen
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die Dehnung in den beiden Hauptachsen, wobei der eine entlang der z-Richtung die Langsdeh-
nung €, und der andere entlang der y-Richtung die Querdehnung €, misst. Die Funktionsweise
der Dehnungsmessstreifen wird im weiteren Verlauf noch detaillierter erldutert. Durch tempe-
raturabhéngige Messungen der beiden Dehnungskomponenten kann das Verhéltnis vp direkt
bestimmt werden. Die temperaturabhéngige Poisson-Zahl ist in Abbildung 3.9b dargestellt
und zeigt lediglich eine geringe Variation mit der Temperatur. Im Experiment wird die Pie-
zospannung mit einem Keithley 2400 SourceMeter eingestellt.

3.4.3. Vierpunktwiderstandsmessung

Der Probenwiderstand wird mit einer Vierpunktwiderstandsmessung gemessen. Dabei wird
die zu untersuchende Probe mit vier Kontakten, wie in Abbildung 3.10 gezeigt, kontaktiert.
Uber die beiden #uferen Kontakte wird ein konstanter und homogener Strom I in der Probe
induziert. Uber die beiden inneren Kontakte kann der Spannungsabfall U, welcher durch den
Probenwiderstand R und den angelegten Strom entsteht, gemessen werden. Dafiir miissen die
beiden inneren Kontakte moglichst parallel aufgebracht werden. Der Vorteil der Vierpunkt-
messung liegt darin, dass durch die hohe Eingangsimpedanz des verwendeten Spannungsmess-
gerits kein Strom durch den Spannungsstromkreis flieft und deshalb nur der Widerstand der
Probe zwischen den beiden Spannungskontakten gemessen wird. Bei einer alternativen Zwei-
punktmessung wiirde zuséatzlich zum Probenwiderstand noch der Widerstand der Driahte und
Klebstellen gemessen werden.

Silberdraht

Kleber

Probe

Abbildung 3.10.: Schematische Darstellung einer Vierpunktwiderstandsmessung. Die Probe ist iiber
Silberdriahte und Kontakte aus Silberleitlack kontaktiert. Die duferen Drahte (I, I_) dienen der
Einspeisung des Stroms, wihrend {iber die inneren Kontakte (U, U_) der Spannungsabfall gemessen
wird.

Fiir jeden Messvorgang wird mithilfe der Stromquelle ein Strom I durch die Probe geleitet.
Nach einer kurzen Wartezeit von etwa 0.2, in der sich der Strom stabilisieren kann, wird die
iiber die Spannungskontakte abfallende Spannung U, gemessen. Anschliefend wird der Strom
—1 mit entgegengesetzter Polaritit angelegt und analog die Spannung U_ gemessen. Dies
ist wichtig, um intrinsische elektrische Spannungen in der Messapparatur, die beispielsweise
aufgrund nicht verschwindender thermischer Gradienten entstehen kénnen, herauszurechnen.
Durch Mittelung der beiden Einzelmessungen ergibt sich der Messwert der Spannung U:

AR
oL

Vor und nach der Widerstandsmessung wird ebenfalls die Temperatur gemessen und gemit-
telt. Dadurch kann aus den Werten I, U und T der Widerstand in Abhéngigkeit von der
Temperatur mithilfe des Ohmschen Gesetzes berechnet werden [5]:

U (3.29)

R(T) = = . (3.30)
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Im Experiment wird als Stromquelle ein Keithley 2400 SourceMeter verwendet und die ab-
fallende Spannung mit einem Keithley 2182 Nanovoltmeter gemessen. Durch die hohe Préa-
zision der Geréte ergeben sich sehr kleine Messunsicherheiten. Die Messunsicherheit der
Stromquelle liegt bei AI/I = 0.034 % [129]. Die Messunsicherheit des Voltmeters liegt bei
AU/U = 0.01 % [130].

3.4.4. Probenpriparation

Im ersten Schritt der Probenpréiparation muss die Probe orientiert werden, da die Dehnung
gezielt entlang der [110]-Richtung erfolgen soll. Die Orientierung der Proben wurde mithilfe der
Laue-Diffraktion bestimmt [5]. Bei der Laue-Diffraktion wird die Probe mit polychromatischer
Rontgenstrahlung bestrahlt. Dadurch erfiillen zahlreiche Netzebenen des Kristalls die Bragg-
Bedingung und es entsteht ein charakteristisches Beugungsbild mit vielen Reflexen.

Ein exemplarisches Beugungsbild ist in Abbildung 3.11a dargestellt. Die aufgenommenen Beu-
gungsbilder konnen mit dem theoretisch berechneten Beugungsbild verglichen werden, das auf
Basis der tetragonalen Kristallstruktur der Proben erstellt wurde. In Abbildung 3.11b ist ein
solches theoretisches Beugungsbild gezeigt. Die Symmetrieachsen, die den [110]- bzw. [100]-
Richtungen entsprechen, sind in beiden Abbildungen farblich hervorgehoben (blau bzw. rot).
Die [100]-Richtung ist dabei insbesondere daran zu erkennen, dass die zugehorigen Reflexe
ndher am Mittelpunkt des Beugungsbilds liegen als diejenigen der [110]-Richtung.
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Abbildung 3.11.: a) Aufgenommenes Beugungsbild mit der von Laue-Methode an einer Probe mit
bekannter Kristallorientierung. Fiir den einfacheren Vergleich mit dem berechneten Beugungsbild,
sind die Reflexe ebenfalls farblich markiert. b) Theoretisch berechnetes Beugungsmuster mit der von
Laue-Methode. Die Reflexe der [100]- und [110]-Richtung sind rot beziehungsweise blau markiert.

Aus der orientierten Probe wird anschliefend die finale Probengeometrie mit einer Rasier-
klinge herausgeschnitten. Eine typische Probengrofse betragt etwa 1.5 mm x 0.5 mm, sodass
ausreichend Platz fiir das Anbringen der Silberdréhte vorhanden ist. Ein exemplarischer Zu-
schnitt einer Probe ist in Abbildung 3.12a dargestellt. Je nach urspriinglicher Probendicke
wird die zugeschnittene Probe zusétzlich mit einer Rasierklinge gespalten, um die Dicke auf
unter 100 pm zu reduzieren. Durch die geringe Probendicke wird zum einen die Ubertragung
der aufgebrachten Dehnung verbessert, und zum anderen wird eine saubere Probenoberfld-
che erzeugt [109]. Durch die hohe Reaktionsfreudigkeit von Kalium kann es bei langerem
Luftkontakt der Proben zu chemischen Reaktionen an der Probenoberfliche kommen. Aus
diesem Grund werden die Proben in einer mit Argon gefiillten Glovebox gelagert und nur fiir
den Préparationsprozess kurzzeitig der Umgebungsluft ausgesetzt. In Abbildung 3.12a ist die
Probe vor dem Spalten abgebildet, wobei die Probe eine griauliche Verfarbung der Oberfliche
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zeigt, die durch die Oberflichenreaktion kommen kann. Das in Abbildung 3.12b abgebildete
Probenstiick ist frisch gespalten und zeigt eine schwarze Oberfliche mit deutlich geringerer
graulicher Verfarbung.

Der Kontaktierungsprozess ist in Abbildung 3.12b dargestellt. Dabei werden 50 pum dicke Sil-
berdrdhte mit einer Lénge von etwa 20 mm zunéchst mit einer geringen Menge Silberleitlack
(DuPont 4929N) auf der Probenoberflache fixiert. In vorherigen Arbeiten, bei denen Elas-
towiderstandsmessungen mit derselben Methode durchgefiihrt wurden, zeigte sich, dass der
verwendete Silberleitlack der mechanischen Beanspruchung nicht ausreichend standhélt, was
zu Problemen wéhrend der Messungen fiihren kann [120,123]. Aus diesem Grund wurden die
Kontakte zusétzlich mit dem Silberkleber EPO-TEK H20E umbhiillt, um eine mechanisch sta-
bilere Verbindung zwischen Silberdraht und Probenoberfliche herzustellen. Zum Aushérten
des Klebers wird die Probe fiir 20 min auf 120 °C erhitzt. Um Reaktionen zwischen Probe und
Umgebungsluft zu vermeiden, erfolgte dieser Schritt in einer mit Argon gefiillten Glovebox.
Durch die Verwendung zweier verschiedener Kleber und den Probentransfer zur Glovebox
gestaltet sich diese Kontaktierungsvariante relativ aufwindig und birgt Potenzial fiir Fehler-
quellen. Aus diesem Grund wurde fiir einen Teil der Messungen alternativ Hans Wolbring
Leitsilber 200N verwendet. Dieser ist mechanisch ausreichend stabil, um der Beanspruchung
wahrend der Dehnungsmessungen standzuhalten, und erfordert kein zusétzliches Aushérten.
Ein kleiner Nachteil besteht jedoch darin, dass dieser bereits nach wenigen Sekunden trocknet,
sodass die Kontaktierung sehr ziigig erfolgen muss.

(a) (b)

Abbildung 3.12.: a) Zuschnitt der Probe entlang der [110]-Richtung. b) Kontaktierung der Probe
mit Silberdrihten fiir die Vier-Punkt-Widerstandsmessung. Die Probe in a) ist nicht gespalten und
die Oberflache zeigt eine grauliche Verfarbung. Das in b) gezeigte Probenstiick ist frisch gespalten und
zeigt eine schwarze Oberflache.

Die fertig kontaktierte Probe wird mit Devcon 5-Minute Epoxy (No. 14250) auf den Pie-
zoaktuator geklebt. Dabei ist darauf zu achten, dass die Kleberschicht zwischen Probe und
Oberfliche so diinn wie moglich bleibt, um die Dehnung bestmoglich auf die Probe zu iiber-
tragen. Zudem muss die Probe prézise ausgerichtet werden, damit die Dehnung spéter entlang
der [110]-Richtung erfolgt. In Abbildung 3.13a ist ein Piezoaktuator mit einer aufgeklebten,
fertig kontaktierten Probe dargestellt. Um zu verhindern, dass die Silberdréhte beim FEin-
bau in den Messstab von der Probe abgerissen werden, werden diese zusétzlich mit Devcon
5-Minute Epoxy an der Kante des Piezoaktuators fixiert.

3.4.5. Dehnungsmessung

Die von dem Piezoaktuator erzeugte Dehnung wird mithilfe eines Dehnungsmessstreifens ge-
messen, der ebenfalls mit Devcon 5-Minute Epoxy auf den Piezoaktuator aufgeklebt wird.
Da auf der Vorderseite des Piezoaktuators neben der Probe nicht ausreichend Platz fiir
den Dehnungsmessstreifen vorhanden ist, wird dieser auf die Riickseite geklebt (siche Abbil-
dung 3.13b). Auch hierbei ist darauf zu achten, dass moglichst wenig Kleber verwendet wird
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Abbildung 3.13.: a) Fertig kontaktierte Probe, welche auf einen Piezoaktuator aufgeklebt ist. b)
Auf den Piezoaktuator geklebter Dehnungsmessstreifen.

und der Dehnungsmessstreifen iiber seine gesamte Fléche gleichméfig auf dem Piezoaktuator
haftet. Ein Dehnungsmessstreifen besteht im Wesentlichen aus einer metallischen Leiterschlei-
fe, die auf einem flexiblen Substrat aufgebracht ist. Wird der Dehnungsmessstreifen gedehnt,
verlangert sich die Leiterschleife, was zu einer Erhohung des elektrischen Widerstands fiihrt.
Bei einer Stauchung verkiirzt sich die Leiterschleife entsprechend, wodurch der Widerstand
abnimmt. Um den Widerstand des Dehnungsmessstreifens messen zu konnen, werden zwei
50 um dicke Kupferdréhte an den Anschlussflachen des Dehnungsmessstreifens angelotet. Zur
mechanischen Entlastung der Lotstellen werden die Kupferdrihte zusétzlich an der Kante des
Piezoaktuators mit Devcon 5-Minute Epoxy fixiert.

Um die relative Widerstandsénderung und damit die erzeugte Dehnung moglichst prazise
messen zu konnen, wird eine Wheatstone-Briickenschaltung eingesetzt, bei der vier bauglei-
che Dehnungsmessstreifen verwendet werden. Ein exemplarisches Schaltbild der Briickenschal-
tung ist in Abbildung 3.14 dargestellt. Im Experiment wird ein Dehnungsmessstreifen auf den
Piezoaktuator geklebt, auf dem sich auch die Probe befindet. Die drei weiteren Dehnungs-
messstreifen werden auf einem zweiten Piezoaktuator angebracht, der als Dehnungsbriicke
bezeichnet wird und im Experiment ohne externe Spannung betrieben wird. Uber die gemesse-
ne Spannung an der Briicke kann diese Widerstandséanderung bestimmt und in die zugehérige
Dehnung umgerechnet werden.

Rz[HUZ R, U4$ Ry

O«

(@

Ry iUl

Abbildung 3.14.: Schaltbild einer Wheatstone-Briicke zur Erfassung der Dehnung mittels Dehnungs-
messstreifen. Die Spannung Uy wird angelegt, iiber die Ausgangsspannung Us kann die Widerstands-
dnderung gemessen und daraus die erzeugte Dehnung berechnet werden.

43



3. Elastowiderstandsmessungen

Die Ausgangsspannung Us der Briicke ergibt sich fiir eine angelegte Versorgungsspannung U

VALK
Ry B R3 )
R+ Ry R3+Ry)’

wobei Ry der Widerstand des belasteten Dehnungsmessstreifens ist, wihrend Ry, Rs und Ry
die Referenzdehnungsmessstreifen darstellen, die im unbelasteten Zustand ebenfalls den Wert
R besitzen. Solange keine Dehnung anliegt, gilt somit Ry = Ry = R3 = R4 = R und die
Briicke ist ausgeglichen (Us = 0).
Wird der Dehnungsmessstreifen gedehnt, so dndert sich sein Widerstand um AR, sodass
R = R+ AR gilt. Fiir kleine Anderungen AR < R ergibt sich dann niherungsweise:

U: 5 R+ AR 1 1 AR

0 ek SR 32
Uy 2R+AR 2 4 R (3:32)

Us = Uy < (3.31)

Die relative Widerstandsénderung eines metallischen Leiters ergibt sich aus geometrischen
und materialabhéngigen Beitrdgen. Unter Annahme kleiner Dehnungen gilt:

AR

= =kc (3.33)

wobei € = AL/L die relative Langendnderung (Dehnung) ist und k& der sogenannte k-Faktor
des Dehnungsmessstreifens. Der k-Faktor ist material- und temperaturabhéngig und wird
vom Hersteller spezifiziert. Fiir dieses Experiment wurden N5K-06-S5030K-50C /DG /E4-Deh-
nungsmessstreifen der Firma Micro-Measurements verwendet, welche einen k-Wert von

k = 2.10882 — 0.0002205 - T

haben, wobei T" die Temperatur in Kelvin bezeichnet [131].
Durch Einsetzen von Gleichung 3.33 in Gleichung 3.32 ergibt sich ein direkter Zusammenhang
zwischen der gemessenen Spannung und der Dehnung;:

Us k

— = 3.34

U 4 ¢ (3:34)
Somit kann aus der gemessenen Briickenspannung Us bei gegebener Versorgungsspannung Uy
und bekanntem k-Faktor unmittelbar auf die Dehnung e geschlossen werden. Die Messunsi-
cherheit der Dehnungsmessstreifen betragt 0.2 %. Im Experiment wird die Spannung Uy mit
einem Keithley 2400 SourceMeter erzeugt und die Spannung Us mit einem Keithley 2182
Nanovoltmeter gemessen.

3.4.6. Messablauf

Eine Skizze des fertig praparierten Piezoaktuators ist in Abbildung 3.15a abgebildet. Dieser
wird zusammen mit dem als Dehnungsbriicke fungierenden Piezoaktuator auf den Probenhal-
ter des Messstabs geklebt. Ein Foto der beiden Piezoaktuatoren im eingebauten Zustand ist
in Abbildung 3.15b dargestellt. Am ersten Anschluss der Messstabs werden die Kabel des Pie-
zoaktuators mit der Probe verbunden, um die Piezospannung einstellen zu konnen. Der zweite
Anschluss dient der Kontaktierung der Vier-Punkt-Widerstandsmessung an der Probe. Am
dritten Anschluss werden die vier Dehnungsmessstreifen der Wheatstone-Briickenschaltung
angeldtet. Da die verwendeten Silberdrdhte der Probe nicht isoliert sind, muss beim An-
schlieffen besonders darauf geachtet werden, dass sich diese nicht gegenseitig beriihren, um
Kurzschliisse und dadurch fehlerhafte Messwerte zu vermeiden.

Nach dem erfolgreichen Einbau der Probe wird das Volumen im Inneren des Transportstabs
evakuiert, bis ein Basisdruck von unter 1-107° mbar erreicht ist. Da fiir das Experiment kein
Magnetfeld bendtigt wird, erfolgen die Messungen in einer mit fliilssigem Helium gefiillten
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Messanschlisse

Dehnungsbriicke

Dehnungsmessstreifen
Piezoaktuator mit Probe

(a) (b)

Abbildung 3.15.: a) Skizze des fertig kontaktierten Piezoaktuators mit den wesentlichen Elementen.
b) Unteres Ende des Messstabs mit eingebautem Piezoaktuator mit Probe und Dehnungsbriicke.

Transportkanne, in die der Transportstab eingetaucht wird. Die niedrigste erreichbare Tem-
peratur entspricht dabei der Siedetemperatur von Helium, welche bei Normaldruck 4.2 K be-
tragt. Da der thermische Kontakt zwischen Probe und Heliumbad vom Aufbau des jeweiligen
Transportstabs abhéngt, kann die tatséchlich erreichte Basistemperatur zwischen verschiede-
nen Transportstaben variieren. Ist die Temperatur zu hoch, kann durch kontrolliertes Einleiten
von Heliumgas in das evakuierte Volumen der thermische Kontakt verbessert und somit die
Basistemperatur weiter abgesenkt werden. Vor dem Start der Elastowiderstandsmessung wird
die Probe auf die Basistemperatur abgekiihlt und wéihrenddessen der temperaturabhéngige
Widerstand gemessen. Dabei wurde darauf geachtet, dass die Basistemperatur kleiner als die
supraleitende Sprungtemperatur der Probe ist, da iiber die Sprungtemperatur die Dotierung
der Probe ermittelt wird.

Die Elastowiderstandsmessung verlauft in mehreren Schritten: Zunéchst wird die Probentem-
peratur iiber einen PID-Regler eingestellt. Dabei wird die Temperatur so lange geregelt, bis
die Standardabweichung der Temperatur unter 10 mK liegt. Um sicherzustellen, dass sich die
Probe tatsédchlich im thermischen Gleichgewicht befindet, wird anschliefsend eine zusétzliche
Wartezeit von 300s eingehalten, bevor die dehnungsabhingige Widerstandsmessung beginnt.
Durch die zusétzliche Wartezeit betrug die maximale Temperaturschwankung wéhrend der
dehnungsabhéngigen Widerstandsmessung lediglich wenige mK, wodurch der Einfluss auf die
Messung gering ist. Die maximale Widerstandsdnderung bei einer Temperaturdnderung um
3mK betrigt typischerweise etwa 0.001 m€2. Die Widerstandsénderung durch die Dehnungs-
variation betrégt, wie in Abbildung 3.16a gezeigt, etwa 0.03 m€) und ist damit deutlich grofer.
Zur Erzeugung der Dehnung wird die Piezospannung typischerweise in Schritten von etwa 2V
von 0V auf 490V, anschliefsend auf —30 V und schliefslich wieder auf 0V variiert. Nach jeder
Anderung der Piezospannung wird die Spannung Us gemessen, die iiber der Wheatstone-
Briickenschaltung abfillt. Diese dient zur Bestimmung der aktuellen Dehnung. Als Versor-
gungsspannung Uy wird dabei eine Spannung von 0.5V verwendet.

Parallel dazu wird nach jedem Spannungsschritt der Probenwiderstand bestimmt. Hierbei wird
typischerweise ein Strom von 1mA angelegt. In Abbildung 3.16a sind die gemessene Dehnung
(rot) und der Probenwiderstand (blau) als Funktion der angelegten Piezospannung bei kon-
stanter Temperatur dargestellt. Die enge Korrelation zwischen den Verlaufen der Widerstands-
und Dehnungsmessung zeigt, dass die Dehnung zuverléssig auf die Probe tibertragen wird.
Zur Bestimmung des Elastowiderstands wird die relative Widerstandsianderung AR/Ry =
(R; — Ro)/Ro in Abhéngigkeit der Dehnung €, ausgewertet, wobei R; den Widerstand un-
ter Dehnung und Ry den Widerstand im spannungsfreien Zustand bezeichnet. Dazu wird die
relative Widerstandsinderung gegen die Dehnung aufgetragen, wie in Abbildung 3.16b ex-
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emplarisch flir verschiedene Probentemperaturen gezeigt ist. In allen Féllen ergibt sich ein
linearer Zusammenhang, dessen Steigung dem Elastowiderstand entspricht.

Nach Abschluss eines vollstdndigen Dehnungszyklus bei gegebener Temperatur, bei dem Deh-
nung und Probenwiderstand kontinuierlich erfasst werden, wird die Probentemperatur in dis-
kreten Schritten erhoht und die Messung wiederholt. Die Temperatur wurde dabei typischer-
weise in 2 K-Schritten variiert.

Die Messung wird vollautomatisch iiber ein LabView-Programm gesteuert, welches die Kom-
munikation der verschiedenen Messgerite iibernimmt und durch eine graphische Oberflache
die Kontrolle der laufenden Messung ermdoglicht.
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Abbildung 3.16.: a) Probenwiderstand (blau) und iiber Dehnungsmessstreifen erfasste Dehnung
(rot) in Abhéngigkeit der angelegten Piezospannung. Die iibereinstimmende Charakteristik beider
Grofen weist auf einen guten mechanischen Kontakt zwischen Probe, Dehnungsmessstreifen und Pie-
zoaktuator hin. b) Widerstandséinderung in Abhéngigkeit der Dehnung fiir verschiedene Temperatu-
ren. Alle Kurven zeigen einen linearen Verlauf, wobei die Steigung dem Elastowiderstand entspricht.

3.4.7. Probleme bei der Versuchsdurchfiihrung

Wihrend der Durchfithrung von Elastowiderstandsmessungen kénnen verschiedene Proble-
me auftreten, die zu fehlerhaften oder nicht verwertbaren Messdaten fiihren. Fiir eine gute
Messung ist die Qualitdt der elektrischen Kontakte sowie deren mechanische Belastbarkeit
wéahrend der Dehnung entscheidend. Da die Dehnung auf die gesamte Probenstruktur wirkt,
miissen die elektrischen Kontakte mechanisch stabil sein. Ein unzureichend haftender Kontakt
fiihrt unter mechanischer Belastung zwangsldaufig zu fehlerhaften oder verrauschten Messsi-
gnalen.

Ein zuverlassiger Indikator fiir die Qualitdt der Kontaktierung ist die temperaturabhéngi-
ge Widerstandsmessung beim ersten Abkiihlen der Probe. Im Idealfall zeigt sich dabei ein
kontinuierlicher Abfall des elektrischen Widerstands mit abnehmender Temperatur sowie ein
scharfer Ubergang in den supraleitenden Zustand unterhalb der Sprungtemperatur. Im Ge-
gensatz dazu treten bei mangelhaften Kontakten haufig starke Rauschsignale auf oder einzelne
Kontakte 16sen sich vollstandig von der Probenoberfliche, wodurch eine Widerstandsmessung
und damit eine Elastowiderstandsmessung nicht mehr moglich ist.

Ein weiteres Problem, das die erfolgreiche Durchfiihrung von Elastowiderstandsmessungen
beeintrachtigen kann, ist die Bildung von Rissen im Inneren der Probe. Diese Risse kénnen
sowohl horizontal entlang der Schichtebenen des Kristalls als auch vertikal zwischen den elek-
trischen Kontakten verlaufen. Ihre Entstehung fiihrt zu einer effektiven Verkleinerung des
Querschnitts der Probe, was in einem erhohten Widerstand resultiert. Ein exemplarischer
Verlauf einer solchen Messung ist in Abbildung 3.17a dargestellt. In diesem Beispiel treten
bei etwa 210K sowie bei 95 K sprunghafte Anstiege des elektrischen Widerstands auf. Da
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der Gesamtverlauf des Widerstands aufserhalb dieser Sprungstellen dem einer intakten Probe
dhnelt, liegt die Vermutung nahe, dass diese Diskontinuitdten auf das Aufreiffen der Probe
infolge thermischer Spannungen zuriickzufiihren sind. Solche Spannungen entstehen durch die
thermische Dehnung des Piezoaktors, auf dem die Probe montiert ist. Die Tatsache, dass die
Spriinge im Widerstand diskret und nicht kontinuierlich auftreten, deutet darauf hin, dass
sich die Risse bei bestimmten Temperaturen abrupt bilden und sich anschliefend nicht wei-
terentwickeln. Wére dies nicht der Fall, so wére ein kontinuierlicher Anstieg des Widerstands

iiber einen groferen Temperaturbereich zu erwarten. Ein solcher Verlauf ist exemplarisch in
Abbildung 3.17b dargestellt.
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Abbildung 3.17.: a) Temperaturabhingige Widerstandsmessung mit mehrfachen kleinen Spriingen,
welche aus Rissen in der Probe resultieren und zu Problemen wihrend der Elastowiderstandsmes-
sung fiihren konnen. b) Temperaturabhingige Widerstandsmessung, bei der der Widerstand {iber
einen grofen Temperaturbereich mit abnehmender Temperatur ansteigt, mdglicherweise durch einen
langsam aufbrechenden Riss. Da sich der Riss nicht iiber die gesamte Breite ausdehnt, bleibt die su-
praleitende Sprungtemperatur messbar.

Das Auftreten kleiner Risse beim Abkiihlen der Probe muss nicht zwangsléufig die Durchfiih-
rung einer erfolgreichen Elastowiderstandsmessung verhindern, da bei dieser Methode lediglich
die relative Anderung des Widerstands unter Dehnung betrachtet wird. Trotzdem kann dies
vorkommen. Abbildung 3.18a zeigt eine beispielhafte Messung der dehnungsabhéngigen Wi-
derstandsdnderung bei einer konstanten Temperatur bei der eine erfolgreiche Messung des
Elastowiderstands nicht méglich ist. Dabei kommt es bei einer Dehnung von etwa 0.2-1073 zu
einem Anstieg der Widerstandsdnderung, was sich durch Bildung eines Risses erkldren lasst,
der mit weiter zunehmender Dehnung jedoch konstant bleibt und sich bei der Reduktion der
Dehnung anschliefend wieder schliefst. Dadurch verschiebt sich das zu erwartende lineare Ver-
halten zwischen Widerstandsdnderung und Dehnung, weshalb die Elastowiderstandsmessung
unbrauchbar wird.

Neben der Messung des Probenwiderstands ist auch die Erfassung der mechanischen Deh-
nung mittels Dehnungsmessstreifen essenziell. Auch hierbei kénnen Storungen auftreten, die
die Aussagekraft der Elastowiderstandsmessung erheblich beeintrachtigen. Eine mégliche Feh-
lerquelle stellen schlechte elektrische Kontakte dar, was durch die Lotstellen der Dehnungs-
messstreifen jedoch selten auftritt. Kritischer ist die mechanische Kopplung zwischen Deh-
nungsmessstreifen und Piezoaktuator. Eine unzureichende Klebeverbindung fithrt dazu, dass
die tatsédchlich auftretende Dehnung nicht korrekt erfasst wird, was zur Folge hat, dass der
Elastowiderstand nicht korrekt berechnet werden kann.

In Abbildung 3.18b sind exemplarisch zwei Ausgangssignale der Wheatstone-Briicke bei Va-
riation der angelegten Piezospannung dargestellt. Die Piezospannung wird in 1 V-Schritten
von 0V auf 490V erhoht, anschlieffend auf —30 V reduziert und abschlieffend wieder auf 0 V
zuriickgefithrt. Bei guter Haftung zwischen Dehnungsmessstreifen und Piezoaktuator ergibt
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Abbildung 3.18.: a) Widerstandsénderung in Abhéngigkeit der Probendehnung bei einer konstanten
Temperatur. Der starke Anstieg der Widerstandséinderung bei einer Dehnung von etwa 0.2-10~3 kann
durch einen dehnungsinduzierten Riss erkldrt werden, der sich bei geringerer Dehnung wieder schlieftt.
b) Ausgangssignal der Dehnungsmessbriicke in Abhéngigkeit von der angelegten Piezospannung. Die
orangefarbene Kurve zeigt den charakteristischen Verlauf einer erfolgreichen Messung. Die durch die
Piezospannung induzierte Dehnung fiihrt zu einem symmetrischen, dreiecksférmigen Spannungsver-
lauf, wie er bei gutem mechanischem Kontakt zwischen Dehnungsmessstreifen und Piezoaktuator zu
erwarten ist. Im Gegensatz dazu weist das blaue Signal keine systematische Abhéngigkeit von der
Piezospannung auf, was auf eine unzureichende Kopplung zwischen Dehnungsmessstreifen und Pie-
zoaktuator hindeutet. In diesem Fall kann die Dehnung nicht zuverlissig erfasst werden.

sich, wie in den orangefarbenen Datenpunkten dargestellt, ein nahezu dreieckiger Verlauf der
Ausgangsspannung. Dieser spiegelt die reversible Zu- und Abnahme der Dehnung infolge der
Piezospannung wieder. Im Gegensatz dazu zeigt das Signal bei unzureichendem mechanischem
Kontakt (blaue Punkte) keine systematische Reaktion auf die angelegte Spannung. Da unter
diesen Bedingungen die tatsédchliche Dehnung der Probe nicht erfasst werden kann, ist eine
verléssliche Elastowiderstandsmessung nicht moéglich.

Die im Rahmen dieser Arbeit gesammelten Erfahrungen mit Elastowiderstandsmessungen
zeigen, dass die Hauptursache fiir Probleme bei Elastowiderstandsmessungen in der Wider-
standsmessung liegt, wobei verrauschte und unbrauchbare Signale nicht zwangslaufig auf die
Wahl des verwendeten Silberleitlacks oder Silberklebers zuriickzufiihren sein miissen, wie es
in Ref. [123] und [120] diskutiert wurde. In vielen Féllen liegt die Ursache vielmehr in der Be-
schaffenheit der Proben selbst. Fiir eine zuverlissige Ubertragung der mechanischen Dehnung
ist eine moglichst homogene und defektfreie Probe erforderlich. Jeder strukturelle Defekt oder
Einschluss kann als Ausgangspunkt fiir die Bildung von Mikrorissen dienen, die sich unter
Belastung weiter ausbreiten. Da die Probenqualitat visuell nur eingeschréankt beurteilbar ist,
ist die Auswahl des geeigneten Probenstiicks auch zum Teil Zufall. Zudem stellt das Zuschnei-
den der Proben im Vorbereitungsprozess eine zusatzliche mechanische Belastung dar, bei der
bereits erste, mikroskopisch kleine Risse entstehen kénnen. Diese sind in der Regel nicht sicht-
bar, konnen sich aber auf die spétere mechanische Probenbelastung der Probe wéhrend der
Messung auswirken. In mehreren Féllen war es daher notwendig, mehr als vier verschiedene
Probenstiicke aus einer Probe zu praparieren und zu kontaktieren, bevor eine verwertbare
Elastowiderstandsmessung durchgefiihrt werden konnte.
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3.5. Temperaturabhangige Widerstandsmessung

Insgesamt konnte an neun Proben der longitudinale Elastowiderstand erfolgreich gemessen
werden. Die Messungen des temperaturabhéngigen Widerstands aller Proben sind in Abbil-
dung 3.19a fiir den gesamten Temperaturbereich dargestellt. Dieser wurde gemessen, um die
Dotierung der verschiedenen Proben zu bestimmen. In Abbildung 3.19b ist ein vergroferter
Ausschnitt der Widerstandsmessung bei tiefen Temperaturen gezeigt. Dabei ist gut zu erken-
nen, dass alle Proben einen supraleitenden Grundzustand aufweisen, da bei allen Proben un-
terhalb der jeweiligen Sprungtemperatur eine abrupte Abnahme des elektrischen Widerstands
erkennbar ist. Mithilfe der in Abbildung 2.10b gezeigten Daten ldsst sich iiber die Sprungtem-
peratur das Dotierungsniveau zuriickrechnen. Dabei ist die Sprungtemperatur als die Tem-
peratur definiert, bei der der Widerstand auf Null abféllt. Exemplarisch ist die ermittelte
Sprungtemperatur von Probe 1 in Abbildung 3.20 eingezeichnet. Diese betragt (22+0.2)K,
wodurch sich ein Dotierungsniveau von x = 0.63 £0.03 ergibt. Aus dem abgeschétzten Fehler
der ermittelten Sprungtemperatur und der durchgefithrten Umrechnung wurde der Fehler der
Dotierung auf 0.03 abgeschétzt. Da die Sprungtemperatur mit zunehmender Lochdotierung
systematisch und monoton abnimmt, erlaubt die Methode eine zuverlassige Aussage iiber die
relative Dotierung der Proben untereinander. Vergrofierte Abbildungen der iibrigen tempera-
turabhéngigen Widerstandsmessungen sind in Abschnitt A abgebildet.
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Abbildung 3.19.: a) Temperaturabhéngige Widerstandsmessungen der untersuchten Proben. b) Ver-
groferter Temperaturbereich derselben Messdaten zur detaillierten Darstellung des Ubergangs.

Tabelle 3.1.: Sprungtemperaturen 7, und das resultierende Dotierungsniveaus der gemessenen Pro-
ben.
Name p1|P2| P3| P4 |P5 P6|P7|P8|P9
T.+£02 /K | 23 20 14 13 10 9 8 5 4
x£0.03 0.63 | 0.67 | 0.72 | 0.74 | 0.8 | 0.81 | 0.85 | 0.95 | 0.98
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Abbildung 3.20.: Beispielhafte Bestimmung der Sprungtemperatur 7, an Probe 1.

3.6. Elastowiderstandsmessungen von Ba, K, Fe;As,

In Abbildung 3.21 sind in blau alle in dieser Arbeit erfolgreich aufgenommenen longitudinalen
Elastowiderstandsmessungen an Ba;_,K,FeaAsy entlang der [110]-Richtung abgebildet. Die
Messungen sind so angeordnet, dass die Lochdotierung von links nach rechts und von oben
nach unten ansteigt. Um die verschiedenen Messungen besser miteinander vergleichen zu kon-
nen, wurde fiir alle Messungen der gleiche Achsenbereich gewéahlt.

Der Elastowiderstand zeigt fiir alle Proben einen stark ansteigenden Verlauf mit sinkender
Temperatur. Fiir tiefe Temperaturen ist bei einigen Messungen eine verstarkte Zunahme des
Rauschens zu beobachten. Dies liegt zum einen an dem geringer werdenden Probenwiderstand,
wodurch eine prézise Messung schwieriger wird, und zum anderen an der temperaturabhangi-
gen maximalen Dehnung des Piezoaktuators, welche mit abnehmender Temperatur ebenfalls
abnimmt. Fir alle Proben ist der gemessene Elastowiderstand positiv. Eine Ausnahme davon
bildet die Probe mit einer Kaliumkonzentration von x = 0.85. Bei dieser Probe ist der Elas-
towiderstand bei Temperaturen iiber 120 K negativ und wird infolge der Divergenz positiv.
Fiir eine erste rein qualitative Betrachtung des Anstiegs des Elastowiderstands wird die Ampli-
tude der einzelnen Proben bei einer Temperatur von 40 K verglichen. Dieser Temperaturwert
wird gewahlt, da es bei manchen Proben, wie z.B. bei einer Dotierungsstufe von = = 0.74
unterhalb dieser Temperatur zu einem starken Rauschen kommt, was die Vergleichbarkeit
erschwert. Um die Schwankungen der Messungen zu berticksichtigen, wird fiir den Vergleich
jeweils der Mittelwert von vier Messpunkten um 40 K gebildet. Da sich die Probengeometrie
auf den Offset des Elastowiderstands auswirkt, dieser jedoch fiir die zu untersuchenden Probe-
neigenschaften keine Rolle spielt, werden die bestimmten Amplitudenwerte bei 40 K beziiglich
des Offsets korrigiert. Dafiir wurde der Elastowiderstandswert bei 250 K von diesem Wert
abgezogen. In Abbildung 3.22 sind die so ermittelten Amplituden gegen die Dotierungsstufe
aufgetragen. Der jeweilige Fehler entspricht der Standardabweichung der vier verwendeten
Werte um 40 K pro Probe.

Im Dotierungsbereich von x = 0.68 bis x = 0.8 ist ein deutlicher Anstieg der Amplitude von
etwa 12 auf 30 zu beobachten, gefolgt von einer Abnahme bis z = 0.98 auf etwa 8. Dies zeigt,
dass es auch in dieser Probenserie in Folge der starken Lochdotierung zu einer Zunahme des
longitudinalen Elastowiderstand kommt [120].

Wie in Abschnitt 3.1 beschrieben, kann der divergente Verlauf des Elastowiderstands n mit
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Abbildung 3.21.: Elastowiderstandsmessungen aller in dieser Arbeit untersuchten Ba;_, K, FesAs,y
Proben. Die Kaliumkonzentration nimmt dabei von oben links nach unten rechts zu. Das gemessene
Elastowiderstandssignal ist in blau dargestellt, die dazugehorige Curie-Weiss-Anpassung in rot. Die
senkrechten Linien kennzeichnen den jeweils verwendeten Anpassungsbereich fiir die Auswertung.
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Abbildung 3.22.: Amplitude der Elastowiderstandsmessungen bei 40 K in Abhéingigkeit der Dotie-
rung.

einem Curie-Weiss-Verhalten der Form:

a

T—-b

n=mngy+ (3.35)
beschrieben werden. Fiir sehr hohe und tiefe Temperaturen kann es zu einer Abweichung
zwischen den Daten und der Funktion kommen [109]. Dies liegt bei tiefen Temperaturen an
den zum Teil verrauschten Messwerten, welche aus dem geringeren Probenwiderstand und der
kleineren Dehnungsvariation folgen. Bei hohen Temperaturen wird der Kleber im Vergleich
zu niedrigeren Temperaturen weicher, wodurch die erzeugte Dehnung weniger prézise auf die
Probe tibertragen werden kann.

Um dies bei der Analyse der Messwerte zu beriicksichtigen, hat sich ein spezielles Ver-
fahren fiir die Auswertung von Elastowiderstandsmessungen etabliert [109]. Ziel des Ver-
fahrens ist es, den Temperaturbereich so auszuwihlen, dass die Groke (ng — ng) - (T — b)
moglichst konstant ist. Diese Grofe entspricht dem a-Parameter, welcher laut dem Mo-
dell temperaturunabhéngig sein sollte [109]. Dafiir wird im ersten Schritt im groftmogli-
chen Temperaturbereich, in dem die Daten einem Curie-Weiss-Verhalten folgen, eine Anpas-
sung durchgefiihrt. Die so erhaltenen Anpassungsparameter ng und b werden verwendet, um
(T) = (no —no) - (T —0b) — (("p — no) - (T'— b)) zu bestimmen. Die dreieckigen Klammern
bezeichnen dabei den Mittelwert der berechneten Gréfse. Um die Abweichung zum Mittel-
wert zu reduzieren, wird die obere Temperaturgrenze bis zu der Temperatur reduziert, bei
der es zu einer merklichen Abweichung kommt. Anschliefsend wird eine neue Anpassung in
dem neuen Temperaturbereich durchgefiihrt und erneut 6(7") bestimmt. Anschliefend wird
die untere Temperaturgrenze unter der Pramisse angehoben, die resultierende Streuung zu mi-
nimieren. Im letzten Schritt wird die obere Temperaturgrenze so weit angehoben, bis erneut
systematische Abweichungen auftreten.

Exemplarisch ist dieses Verfahren fiir die Messung mit = 0.75 in Abbildung 3.23 dargestellt.
Dabei wurde im ersten Schritt eine Anpassung im gesamten Temperaturbereich von 15K bis
250 K durchgefiihrt und daraus 6(7") bestimmt (blau). Anschliefend wurde der obere Tempe-
raturgrenze auf 200 K reduziert, da oberhalb dieser Temperatur zunehmende Abweichungen
erkennbar sind. Eine erneute Anpassung im so reduzierten Temperaturbereich liefert ein neues
d(T) (orange), welches jedoch unterhalb von 60 K deutliche systematische Abweichungen zeigt.
Aus diesem Grund wurde im dritten Schritt die untere Grenze des Temperaturbereichs auf
60 K angepasst und eine erneute Anpassung durchgefiihrt und ein neues §(7°) (griin) bestimmt.
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Abbildung 3.23.: 6(T) fiir verschiedene Temperaturbereiche, um den maximal verwendbaren Tem-
peraturbereich fiir die Curie-Weiss-Anpassung zu finden. Ziel ist es, einen moglichst grofsen Tempe-
raturbereich zu finden, in dem 6(7") moglichst konstant ist. Die Daten entsprechen der Probe mit
x = 0.75.

Um den maximal moglichen Temperaturbereich zu erfassen, wurde die obere Grenze anschlie-
fsend erhoht bis erneut systematische Abweichungen auftraten (rot). Durch dieses Verfahren
ergibt sich in einem grofen Temperaturbereich zwischen 60 K und 230 K ein konstantes 6(7").
Dieser Bereich wird daher fiir die finale Anpassung des Curie-Weiss-Verhaltens verwendet.
Diese Vorgehensweise wird analog fiir alle Messungen wiederholt. Die daraus resultierenden
Curie-Weiss-Anpassungen sind neben den Messwerten ebenfalls in Abbildung 3.21 durch die
rot gestrichelten Linien dargestellt. Die vertikalen Linien markieren den jeweils verwende-
ten Temperaturbereich. Zusétzlich sind alle Anpassungsparameter und Temperaturbereiche
in Tabelle 3.2 aufgelistet. Die angegebenen Fehler der Anpassungsparameter entsprechen der
geschiitzten Standardabweichung (1o) des jeweiligen Parameters, basierend auf der Kovari-
anzmatrix der Anpassung.

Tabelle 3.2.: Anpassungsparameter der durchgefithrten Curie-Weiss-Anpassungen an die longitudi-
nalen Elastowiderstandsmessungen. Die angegebenen Fehler entsprechen der geschitzten Standardab-
weichung (1o) des jeweiligen Parameters, basierend auf der Kovarianzmatrix der Anpassung.

Dotierung ‘ a/K b/K ng ‘ Anpassungsbereich / K
0.63 585 + 28 15,74+ 25 0.1£0.1 82 - 210
0.67 1272 £277 | —4.5+9.2 —254+1.3 52 - 170
0.72 1145 £ 224 1.4+4.1 —6.2+0.8 38 - 205
0.74 1702 £ 102 1.4+3.2 0.94+04 70 - 230
0.80 2087+ 357 | —19.8+85 | —3.1+£1.2 70 - 240
0.81 2297 + 264 | —28.6 £6.6 26+1.1 37 - 202
0.85 2620 £220 | —23.6+5.2 | —17.8 £0.8 57 - 185
0.95 1475 £ 50 —-0.9+2.2 1.124+0.2 79 - 251
0.98 558 + 230 —-1.2+8.5 —-1.0+1.1 50 - 199
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3.6.1. Ergebnisse

Die resultierenden Fitparameter sind in Abbildung 3.24 dargestellt. Sie wurden durch Li-
teraturwerte erginzt, die ebenfalls mittels Elastowiderstandsmessungen und anschlieffender
Curie-Weiss-Anpassung ermittelt wurden. Um in dieser und den folgenden Abbildungen eine
klare Unterscheidung zu ermoglichen, sind Literaturwerte durch offene Symbole und die im
Rahmen dieser Arbeit bestimmten Werte durch gefiillte Symbole gekennzeichnet.

Im Dotierungsbereich zwischen x = 0.4 und x = 0.72 liegt der a-Parameter im Mittel bei
1000 K. Aufgrund der Streuung der Messwerte und der begrenzten Datenlage ldsst sich jedoch
keine eindeutige Aussage iiber den Verlauf in diesem Bereich treffen. Fiir hhere Dotierungen
steigt a bis x =~ 0.8 auf {iber 2900 K an, bevor er bis = 1 kontinuierlich auf etwa 500 K
abfallt.

Der b-Parameter zeigt im Bereich zwischen z = 0.4 und x = 0.5 einen konstanten Wert von
etwa 45 K. Ab x = 0.5 sinkt er und erreicht bei x = 0.67 etwa 0 K. Bis z = 0.78 bleibt der
Parameter auf diesem Niveau, bevor sich zwischen x = 0.78 und x = 0.86 ein Minimum von
etwa —30K bei z = 0.81 ausbildet. Ab x = 0.85 steigt der Parameter wieder an und bleibt
bis £ = 1 bei 0 K.
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Abbildung 3.24.: Fitparameter a und und b der longitudinalen Elastowiderstandsmessungen. Die in
dieser Arbeit aufgenommenen Messungen sind in blau dargestellt. Die weiteren Datenpunkte wurden
aus der Literatur {ibernommen und wurden ebenfalls mit Elastowiderstandsmessungen und einer an-
schliefenden Curie-Weiss-Anpassung bestimmt. Das orangefarbene Rechteck basiert auf Werten aus
Ref. [109], das griine Rechteck auf Ref. [132] und die roten Dreiecke entsprechen den in Ref. [120]
veroffentlichten Messungen. Die Verbindungslinien zwischen den Messpunkten dienen ausschlieflich
der Veranschaulichung des Trends und stellen keine funktionale Anpassung dar.

Die Ausbildung eines Maximums im a-Parameter bei einer Dotierung von etwa z = 0.8 zeigt
eine deutliche Parallele zur temperaturabhidngigen Amplitude des Elastowiderstandssignals
bei T" ~ 40K, die in demselben Dotierungsbereich ebenfalls ein Maximum aufweist (sie-
he Abbildung 3.22). Auch das markante Minimum des b-Parameters féllt in diesen Bereich
und stellt ein weiteres charakteristisches Merkmal dar. Das Maximum des a-Parameters der
in dieser Arbeit untersuchten Proben liegt somit im gleichen Dotierungsbereich wie das in
Ref. [120] beobachtete Maximum, das, wie in Unterunterabschnitt 3.1 beschrieben, mit einem
Lifshitz-Ubergang in Verbindung gebracht wurde. Durch die grofere Anzahl analysierter Pro-
ben, besonders im Bereich x = 0.8 — 0.85, ist das Maximum der in dieser Arbeit untersuchten
Proben deutlich ausgeprégter als in der fritheren Studie. Gleichzeitig zeigt die hohere Daten-
auflosung erstmals die Identifikation eines Minimums im b-Parameter, das in Ref. [120] nicht
beobachtet werden konnte. Die Ubereinstimmung mit der Literatur ist zwar bemerkenswert,
dennoch bleibt offen, in welchem Ausmaf der Lifshitz-Ubergang tatsichlich fiir die beobachte-
ten Veranderungen verantwortlich ist. Insbesondere das zusétzliche Minimum im b-Parameter
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sowie mogliche Effekte elektronischer Korrelationen, die ebenfalls einen Einfluss auf das Elas-
towiderstandsverhalten haben, lassen auch alternative oder ergdnzende Erklarungen zu.

Zur genaueren Untersuchung dieses Verhaltens wurde zusétzlich der transversale Elastowi-
derstand gemessen, um mithilfe von Gleichung 3.25 und 3.28 eine Zerlegung des Elastowider-
standssignals in die verschiedenen Symmetriekanile durchfithren zu kénnen. Insgesamt wurde
der transversale Elastowiderstand fiir drei Proben mit Dotierungen von z = 0.74, 0.8 und 0.98
aufgenommen. Diese Proben decken den Bereich des beobachteten Maximums im Elastowi-
derstandssignal ab. Die Probe mit z = 0.74 liegt auf der ansteigenden Flanke des Maximums,
jene mit x = 0.8 im Bereich des Maximums selbst und die Probe mit x = 0.98 auf der
abfallenden Flanke. Da fiir die iibrigen Dotierungen kein ausreichendes Probenmaterial zur
Verfiigung stand, konnte die transversale Messung bei diesen Dotierungen nicht durchgefiihrt
werden.

Abbildung 3.25 zeigt die aufgenommenen transversalen Elastowiderstandsmessungen (orange)
zusammen mit den bereits zuvor dargestellten longitudinalen Messungen (blau). Die Dotie-
rung nimmt dabei von links nach rechts zu.
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Abbildung 3.25.: Die in blau schon gezeigten longitudinalen Messungen des Elastowiderstands wur-
den um die in orange gezeigten transversalen Widerstandsmessungen erginzt.

Alle untersuchten Proben zeigen auch im transversalen Elastowiderstand ein deutliches, Curie-
Weiss-artiges divergentes Verhalten, wobei die Amplituden jedoch deutlich kleiner sind als im
longitudinalen Fall. Fiir die Probe mit einer Dotierung von x = 0.74 betrigt die Amplitude bei
40K etwa 18, wihrend sie fiir die Proben mit x = 0.8 und x = 0.98 jeweils bei etwa 10 liegt.
Aus dem longitudinalen und transversalen Elastowiderstand entlang der [110]-Richtung kann
gemifs Gleichung 3.25 der Beitrag der Symmetriekanéle A;, und Ba, bestimmt werden. Fiir
die Berechnung wurde die in Abbildung 3.9b dargestellte, temperaturabhéngige Poisson-Zahl
des verwendeten Piezoaktuators beriicksichtigt. In Abbildung 3.26 sind die mit Gleichung 3.25
und 3.28 errechneten Ajg- und Byg-Anteile aufgetragen. Der Aj,-Anteil ist orange und der
Bog-Anteil in blau dargestellt. Fiir eine bessere Vergleichbarkeit der Daten wurde fiir alle
drei Proben der gleiche Achsenbereich fiir die z- und y-Achse gewéhlt. Fiir alle Proben domi-
niert deutlich der A;,-Anteil mit einer Amplitude zwischen 60 und 70 bei 50 K. Dahingegen
erreicht die Amplitude des Byg-Kanals lediglich Werte zwischen 10 und 25 bei 50 K. Eben-
falls wurde fiir beide Anteile jeweils eine Curie-Weiss-Anpassung durchgefiihrt, die durch eine
schwarze Strich-Punkt-Linie dargestellt ist. Die senkrechten gestrichelten Linien kennzeichnen
den Temperaturbereich, der fiir die Anpassung verwendet wurde. Die daraus resultierenden
Anpassungsparameter sind in Tabelle 3.3 aufgelistet.

Die Fitparameter der Curie-Weiss-Anpassung des Aj4- und Bag-Kanals sind in Abbildung 3.27
zusammen mit den Fitparametern der nicht separierten Messungen in Abhéngigkeit von der
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Abbildung 3.26.: Zerlegung der longitudinalen und transversalen Elastowiderstandsmessungen i
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den Bgg- (blau) und A;,-Kanal (orange).
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Tabelle 3.3.: Anpassungsparameter der durchgefiihrten Curie-Weiss-Anpassungen an die Signale des
Aq4- bzw. Byg-Kanals. Die angegebenen Fehler entsprechen der geschétzten Standardabweichung (1o)
des jeweiligen Parameters, basierend auf der Kovarianzmatrix der Anpassung.

Dotierung ‘ Kanal ‘ a/K ‘ b/K ‘ 70 ‘ Anpassungsbereich / K
0.74 Ay 3786 + 250 3.7+3.3 —2.7+1.1 60 - 240
Bsyyg 1060 4147 | —17.3£9.2 | —0.9+£0.5 60 - 240
0.80 A 4886 £ 261 | —5.1+3.3 | —2.44+0.9 70 - 235
Bsyyg 1923 £ 143 | —24.1+5.5 | —=2.7+0.5 70 - 235
0.95 A 3420+ 146 | —3.5+24 | —=5.94+0.6 60 - 258
Bsyy 1600 £ 75 | —63.14+3.4 | —2.7+0.2 60 - 258
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Dotierung dargestellt. Abbildung 3.27a zeigt dabei den Verlauf des b-Parameters. Die Werte
des Aj,-Kanals sind in orange, die des Byg-Kanals in blau und die unseparierten Daten in
griin eingezeichnet. Fiir den A;,-Kanal liegen die b-Werte aller separierten Proben nahe bei
0K und zeigen keine signifikante Verdnderung. Der b-Parameter des By,-Kanals ist hingegen
fiir alle separierten Proben negativ und nimmt mit zunehmender Dotierung stark ab. Bei der
hochstdotierten Probe (z = 0.95) erreicht er einen Wert von —63 K. Auffillig ist die Uber-
einstimmung der Anderungsraten des b-Parameters des Bs,-Kanals und der nicht separierten
FElastowiderstandssignale im Dotierungsbereich von = = 0.55 bis x = 0.68.

Der a-Parameter der beiden Symmetriekanéle sowie der nicht separierten Messungen ist in
Abbildung 3.27b dargestellt. Die Werte des a-Parameters im A;,-Kanal liegen mit Werten
zwischen 3400 K und 4900 K deutlich iiber denen des By;-Kanals und der nicht separierten
Elastowiderstandssignale, welche jeweils Maximalwerte im Bereich von 2000 K bis 3000 K
erreichen. Trotz der Tatsache, dass fiir den A;,-Kanal nur drei Datenpunkte vorliegen, folgt
dessen Verlauf qualitativ dem der nicht separierten Daten und zeigt ebenfalls ein Maximum im
Dotierungsbereich z = 0.8, wobei durch die lediglich drei vorliegenden Werte die Aussagekraft
eingeschrinkt ist.

® nicht separiert
500 o 3 & b ¢
o & Al
25 4
: : i
o h4
y O ?4";"0"-11!}5- z3 {
= { S ¢
Q-25 g ) = ¢
© 2 s ¢ .
_50 o
. . $ 1 ° o i) ts © °
@ nicht separiert o
—75/ & B2 . 0
® Alg 0
40 50 60 70 80 90 100 40 50 60 70 80 90 100
X/ % X/ %
(a) (b)

Abbildung 3.27.: Anpassungsparameter der durchgefithrten Curie-Weiss-Anpassungen an die Si-
gnale des Aj,- (orange) und Bgg-Kanals (blau). In griin sind zusétzlich die Ergebnisse der nicht
separierten Messungen eingezeichnet, welche schon in Abbildung 3.24 gezeigt wurden. Eigene Mess-
daten sind durch geschlossene, Literaturdaten durch offene Symbole dargestellt und entsprechen den
bereits in Abbildung 3.24 gezeigten Daten.

Die Zerlegung der Elastowiderstandsmessungen in die Aj,- und Byg-Symmetriekanile zeigt
deutlich, dass im Dotierungsbereich x > 0.74 der Beitrag im A;4,-Kanal denjenigen im Bag-
Kanal signifikant tibersteigt. Dies wirft die Frage auf, ob dies fiir den gesamten Dotierungs-
bereich gilt oder ob es unterhalb eines bestimmten Dotierungsniveaus zu einem Wechsel des
dominierenden Symmetriekanals kommt.

Hong et al. [120] konnten fiir eine Elastowiderstandsmessung an Bag 32K gsFeaAsa eben-
falls eine Separation in den Aj,- und Bg,-Kanal durchfiihren. Diese ist in Abbildung 3.28a
gezeigt. Dabei hat sich gezeigt, das die Differenz aus longitudinalen und transversalen Elas-
towiderstand genau so grofs ist wie der longitudinale Elastowiderstand selbst, woraus abge-
leitet werden kann, dass das Signal stark vom Bg,-Kanal dominiert wird und keinen Anteil
im Aj,-Kanal aufweist. Die Separation der Elastowiderstandssignale wurde von Wiecki et
al. [123] ebenfalls fiir Bag 4K gFeaAsy durchgefiithrt. Die Zerlegung in die unterschiedlichen
Symmetriekanéle ist in Abbildung 3.28b dargestellt. Auch in dieser Untersuchung konnte eine
Dominanz des Bgg-Kanals festgestellt werden. Die abnehmende Signalstérke im Aj;,-Kanal
fir T < 100 K, ermittelt aus Messungen entlang der [100]-Richtung, wurde auf unzuverléssige
elektrische Kontakte zurtickgefiihrt [123].
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Abbildung 3.28.: a) Longitudinale und transversale Elastowiderstandsmessung von
Bag 30K ¢sFeaAsy. Da die Differenz aus longitudinalen und transversalen Elastowiderstand so
groft wie der longitudinale Elastowiderstand ist, kann geschlussfolgert werden, dass das Signal stark
vom Byg-Kanal dominiert wird und keinen Anteil im A, -Kanal aufweist. Entnommen aus Ref. [120].
b) Elastowiderstandsmessung mit anschliefender Zerlegung in die unterschiedlichen Kanile fiir
Bag.4Ko ¢FeaAsy. Dabei zeigt sich deutlich die Dominanz des Boy-Kanals. Entnommen aus Ref. [123].

Da sich das Elastowiderstandssignal im Bereich niedriger Lochdotierung aufgrund der Néhe
zur nematischen Phase ausschlieflich aus einem Beitrag im Byg;-Kanal zusammensetzt und
dies auch fiir hohere Dotierungen von & = 0.6 und x = 0.68 experimentell bestétigt werden
konnte, ist davon auszugehen, dass bei allen in Abbildung 3.27 dargestellten Proben mit
einem Dotierungsniveau von x < 0.68 ausschlieflich ein Byg-Anteil im Elastowiderstandssignal
vorhanden ist.
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Abbildung 3.29.: a) b-Parameter der durchgefithrten Curie-Weiss-Anpassungen eingeteilt in den
A4 und Byg-Kanal in Abhéngigkeit der Dotierung. b) a-Parameter der durchgefiihrten Curie-Weiss-
Anpassungen eingeteilt in den A;4- und Bog-Kanal in Abhéngigkeit der Dotierung. Die Daten ent-
sprechen dabei denen aus Abbildung 3.27. Die Verbindungslinien zwischen den Messpunkten dienen
ausschlieflich der Veranschaulichung des Trends und stellen keine funktionale Anpassung dar.

In Abbildung 3.29 sind die gleichen Fitparameter wie in Abbildung 3.27 dargestellt, jedoch
nun den jeweiligen Symmetriekandlen A, und By, zugeordnet. Die Fitparameter der nicht
separierten Proben mit > 0.68 wurden dabei nicht beriicksichtigt, da ohne Zerlegung eine
eindeutige Zuordnung der Beitrdge nicht mdglich ist. Fiir den A;,-Kanal liegen weiterhin
nur drei Werte des b-Parameters vor, da keine weiteren Literaturdaten verfiighar sind. Diese
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befinden sich sédmtlich im Bereich um 0 K. Fiir alle Proben mit z < 0.68 ist der b-Parameter
nicht definiert, da der A;4-Kanal in diesem Dotierungsbereich keinen messbaren Beitrag liefert.
Fiir den Bag,-Kanal ergibt sich im Gegensatz dazu ein deutlich strukturierterer Verlauf. Fiir
Dotierungen zwischen z = 0.4 und = = 0.5 liegt der b-Parameter konstant bei etwa 45 K. Mit
zunehmender Dotierung sinkt dieser Wert naherungsweise linear ab und erreicht bei x = 0.98
einen Wert von —63 K. Der Nulldurchgang des b-Parameters liegt dabei bei einer Dotierung
von etwa x = 0.68.

Fiir den a-Parameter des A;4-Kanals ergeben sich durch den Vergleich mit den besprochenen
Literaturdaten neue Werte fiir die Dotierungsstufen x = 0.6 und = 0.68. Da fiir diese Proben
experimentell gezeigt wurde, dass der Elastowiderstand ausschliefslich durch Beitrége aus dem
By,-Kanal bestehen und kein signifikanter Anteil des A;4-Kanals vorhanden ist, muss der a-
Parameter in diesem Kanal folglich null oder nahe null sein. Diese Werte wurden ergénzend
in Abbildung 3.29 eingetragen.

Die orange gestrichelte Verbindungslinie visualisiert den Anstieg des Beitrags des A;4-Kanals
zum Elastowiderstand, der ab einer Dotierung von etwa x = 0.68 einsetzt. Zwischen = = 0.68
und x = 0.74 nimmt der a-Parameter deutlich zu, erreicht ein Maximum bei x &~ 0.80 und zeigt
anschlieffend eine leichte Abnahme bei x = 0.98, wie bereits in Abbildung 3.27b diskutiert
wurde. Da dieser Verlauf jedoch nur auf drei Messpunkten beruht, ldsst sich die genaue Lage
des Maximums nicht verldsslich festlegen, da es ebenso bei geringfiigig niedrigerer oder hohe-
rer Dotierung liegen konnte. Die Existenz eines Maximums selbst erscheint jedoch aufgrund
des beobachteten Trends plausibel. Der a-Parameter des Byg-Kanals bleibt iiber den gesam-
ten betrachteten Dotierungsbereich nahezu konstant mit einem Mittelwert von etwa 1430 K.
Gegentiber Abbildung 3.27b wurden die Werte leicht korrigiert. Wie in Abbildung 3.28a dar-
gestellt, weisen longitudinale und transversale Elastowiderstandsmessungen im Fall einer rein
Byg-dominierten Antwort gleiche Amplituden auf, jedoch mit entgegengesetztem Vorzeichen.
Wird aus diesen beiden Messungen mithilfe von Gleichung 3.25 der reine Bag,-Beitrag extra-
hiert, ergibt sich aufgrund des Vorfaktors 1/(1 — v) eine um diesen Faktor vergroferte Am-
plitude. Hierbei ist v die Poisson-Zahl des verwendeten Piezoaktuators. Da der a-Parameter
direkt proportional zur Amplitude des Elastowiderstandssignals ist, ergibt sich in den nicht
separierten Messungen systematisch ein um den Faktor 1/(1 — v) zu kleiner Wert. Um den-
noch eine korrekte Vergleichbarkeit mit den separierten Messungen zu gewahrleisten, wurden
die in Abbildung 3.29b dargestellten a-Werte der nicht separierten Messungen entsprechend
skaliert.

3.6.2. Diskussion

Zunichst sollen die Ergebnisse im By -Kanal diskutiert werden. Bei Elastowiderstandsmessun-
gen an LaFe;_,Co,AsO sowie am elektronendotierten Ba(Fe;_,Co,)2Ass konnte ebenfalls fiir
jede Probe eine Curie-Weiss-artige Divergenz des Elastowiderstands beobachtet werden |20,
106]. Die Phasendiagramme beider Systeme sowie die jeweils aus Elastowiderstandsmessungen
entlang der [110]-Richtung abgeleiteten nematischen Suszeptibilitéiten sind in Abbildung 3.30a
fiir Ba(Fe;_,Coy)2As2 und in Abbildung 3.30b fiir LaFe; _,Co, AsO dargestellt. Fiir eine bes-
sere Ubersicht ist das schon bereits gezeigte Phasendiagramm von Ba(Fe;_,Co,)2Ass noch-
mals abgebildet. Die beobachtete Divergenz wird durch nematische Fluktuationen erklart,
die im Byg-Symmetriekanal auftreten, da auch die mit der nematischen Phase verbundene
Strukturverzerrung in diesem Kanal liegt. Der b-Parameter der durchgefithrten Curie-Weiss-
Anpassung entspricht somit der nematischen Ubergangstemperatur 7°°™ im Rahmen der
Mean-Field-Theorie (siche Abschnitt 3.1). Der Verlauf von 7T"“™ zeigt in beiden Material-
systemen eine sehr dhnliche Dotierungsabhéngigkeit, wobei diese in Abbildung 3.30a als 1™
bezeichnet wird. Mit zunehmender Dotierung nimmt 7M™ kontinuierlich ab und hat einen
Nulldurchgang im Bereich der optimalen Dotierung, an dem auch die supraleitende Sprung-
temperatur ihr Maximum erreicht.
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Abbildung 3.30.: a) Phasendiagramm von Ba(Fe;_,Co,)2Asy mit farblich kodierten nematischen
Suszeptibilitat ermittelt durch Elastowiderstandsmessungen. Entnommen aus Ref. [20]. b) Phasendia-
gramm von LaFe;_,Co,AsO ebenfalls mit farblich kodierter nematischen Suszeptibilitdt. Entnommen
aus Ref. [106].

Durch elastische Schermodulmessungen mit einem Dreipunkt-Biegeaufbau in einem Kapazi-
tatsdilatometer lassen sich ebenfalls nematische Fluktuationen in Ba; _ K, Fes Asy nachweisen.
Die auf diese Weise bestimmte nematische Suszeptibilitdt ist in Abbildung 3.31a dargestellt.
Bis zu einer Dotierung von z = 0.28 zeigt sich eine ausgepriagte Curie-Weiss-artige Diver-
genz, was auf die Nahe zum antiferromagnetischen Grundzustand zuriickgefiihrt wird, der bis
zu dieser Dotierung experimentell nachgewiesen werden konnte [14]. Fiir héhere Dotierungen
bleibt die Divergenz zwar erkennbar, nimmt jedoch kontinuierlich ab, wobei sie sich nicht mehr
durch ein Curie-Weiss-Verhalten beschreiben ldsst und ist bei « = 0.82 schliefslich nicht mehr
nachweisbar. Wie bereits besprochen, konnte auch in der isoelektronischen Reihe AFesAss
(A = K, Rb, Cs) mit verschiedenen Endgliedern in mehreren Studien ein Curie-Weiss-artiges
Verhalten des Elastowiderstands entlang der [110]-Richtung beobachtet werden [106,123]. Die
Zerlegung dieser Messdaten in die verschiedenen Symmetriekanéle zeigt ebenfalls eine schwa-
che Divergenz im Bs,-Kanal, die als Uberbleibsel nematischer Fluktuationen interpretiert
werden. Die durchgefiihrte Zerlegung von Elastowiderstandsmessungen in den By,-Kanal fiir
Ba;_,K;FesAso mit x = 0.6 und x = 1 zeigt ebenfalls eine Abnehmende Intensitdt, was
diese Entwicklung unterstiitzt. Diese Ergebnisse sind zusammenfassend in Abbildung 3.31b
dargestellt, welche fiir eine bessere Ubersicht ebenfalls erneut gezeigt wird.

Der Vergleich mit den zuvor diskutierten Messungen legt nahe, dass das in dieser Arbeit gemes-
sene Signal im Bg,-Kanal ebenfalls als Ausdruck nematischer Fluktuationen im iiberdotier-
ten Bereich interpretiert werden kann und der b-Parameter der durchgefiihrten Curie-Weiss-
Anpassung in Zusammenhang mit der nematischen Ubergangstemperatur 7"¢™ gebracht wer-
den kann. Der entscheidende Unterschied zu den geringer lochdotierten Systemen besteht
jedoch darin, dass keine der hier untersuchten iiberdotierten Proben einen Phasentibergang
aufweist, was sich auch in den temperaturabhéngigen Widerstandsmessungen zeigt.
Abbildung 3.32 zeigt den elektrischen Widerstand einer Serie von Baj_ K, Fes Aso-Einkristallen
mit z = 0 bis = 1 in Abhéngigkeit der Temperatur. Der Phaseniibergang ist dabei durch ei-
ne markante Reduktion des Widerstands erkennbar, wie insbesondere fiir x = 0 und x = 0.1 in
Abbildung 3.32 deutlich wird. Dabei handelt es sich um den strukturellen bzw. magnetischen
Ubergang. Die in Abbildung 3.19a dargestellten Widerstandsmessungen der in dieser Arbeit
untersuchten Proben zeigen hingegen keine sprunghafte Abnahme. Dies entspricht dem zu
erwartenden Verhalten in einem tiberdotierten System, in dem ein solcher temperaturabhén-
giger Phaseniibergang nicht mehr stattfindet. Da Widerstandsmessungen im {iberdotierten
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Abbildung 3.31.: a) Nematische Suszeptibilitdt von Baj_,K,FesAss bestimmt durch elastische
Schermodulmessungen durch einen Dreipunkt-Biegeaufbau in einem Kapazitatsdilatometer. Entnom-
men aus Ref. [11]. b) Elastowiderstandswerte bei 40 K der verschiedenen Symmetriekanéle. Entnom-
men aus [123].
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Abbildung 3.32.: Temperaturabhéngiger Widerstand einer Reihe Ba;_, K, Fes Aso-Einkristalle. Ent-
nommen aus Ref. [41].
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Bereich moglicherweise nicht empfindlich genug sind, um schwach ausgepragte Ordnungsphé-
nomene sicher nachzuweisen, kann zusétzlich auf struktur- und spinaufgeloste Methoden zu-
riickgegriffen werden. Ein Indiz fiir das Verschwinden des strukturellen Phaseniibergangs mit
zunehmender K-Dotierung liefert die temperaturabhéngige Entwicklung der Gitterparameter
a und b in Ba;_.K FesAss, wie sie in Abbildung 3.33a dargestellt ist. Die Gitterkonstanten
wurden dabei mithilfe hochauflosender, temperaturabhéngiger Pulver-Neutronenbeugung er-
mittelt. Diese sind nicht mit den gleichnamigen Fitparametern der Curie—Weiss-Anpassungen
zu verwechseln. Fiir die Proben mit x = 0.0, 0.1 und 0.21 ist die charakteristische tetragonal-
orthorhombische Strukturumwandlung anhand der sich aufspaltenden Gitterkonstanten a und
b deutlich erkennbar. Im Gegensatz dazu zeigt die Probe mit x = 0.3 keinerlei Aufspal-
tung der Gitterparameter, was ein klarer Hinweis darauf ist, dass der strukturelle Phasen-
iibergang bei dieser Dotierung vollstandig unterdriickt ist. Dieses Ergebnis belegt, dass die
strukturelle Ordnung nur bis etwa z = 0.24 aufrechterhalten bleibt und bei héheren Dotie-
rungen verschwindet [133]. Diese Ergebnisse wurden zusétzlich durch temperaturabhéngige
Rontgenbeugungsmessungen bestétigt, die ebenfalls zeigen, dass oberhalb von x & 0.2 keine
tetragonal-orthorhombische Aufspaltung der Gitterkonstanten mehr beobachtbar ist [134].
Ein direkter Nachweis fiir das Verschwinden der magnetischen Ordnung in Ba;_, K, FesAss bei
hoheren K-Dotierungen konnte beispielsweise mithilfe temperaturabhéngiger °7Fe-Mossbauer-
Spektroskopie erbracht werden [134]. In Abbildung 3.33b sind die Mdéssbauer-Spektren bei
T = 4.2K fiir verschiedene Dotierungsstufen dargestellt. Fiir Dotierungen bis z = 0.2 zeigt
sich eine deutliche magnetische Hyperfeinaufspaltung, die ein typisches Merkmal fiir die Fxis-
tenz einer langreichweitigen, antiferromagnetischen SDW-Ordnung ist. Bei x = 0.3 ist diese
Aufspaltung vollsténdig verschwunden und das Spektrum weist nur noch ein singulédres Ab-
sorptionsmaximum auf, was ein klares Indiz dafiir ist, dass die magnetische Ordnung in diesem
Dotierungsbereich verschwindet. Diese Ergebnisse liefern somit eine experimentelle Evidenz
dafiir, dass die SDW-Phase in Ba;_,K,FesAsy bei Dotierungen oberhalb von x a 0.3 nicht
mehr existiert.
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Abbildung 3.33.: a) Temperaturabhéngigkeit der Gitterkonstanten a und b fur Ba;_, K, FesAss mit
z = 0.0, 0.1, 0.21 und 0.3. Fiir x = 0.0, 0.1 und 0.21 ist die tetragonal-orthorhombische Struktu-
rumwandlung durch eine Aufspaltung von a und b erkennbar. Bei x = 0.3 bleibt diese Aufspaltung
aus, was das vollstdndige Verschwinden des strukturellen Phaseniibergangs anzeigt. Entnommen aus
Ref. [133]. b) 5"Fe-Mossbauer-Spektren von Baj_, K, FesAsy bei T = 4.2 K fiir verschiedene Kalium-
dotierungen z. Fiir x = 0 bis z = 0.2 zeigen die Spektren eine magnetische Hyperfeinaufspaltung, die
auf eine antiferromagnetische (SDW-)Ordnung hinweist. Ab = 0.3 verschwindet die Aufspaltung
vollsténdig, was auf das Verschwinden der magnetischen Ordnung bei hoheren Dotierungen hinweist.
Die durchgezogenen Linien stellen die jeweiligen Fitkurven dar. Entnommen aus Ref. [134].

Das bedeutet, dass der berechnete b-Parameter formal nicht mit 7™ gleichgesetzt werden
kann, da ein echter Ordnungsiibergang nicht beobachtet wird, und ein positiver Wert von
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T eine solche Ordnung implizieren wiirde. Dennoch kann der b-Parameter als Maf fiir die
Tendenz zur Ausbildung der nematischen Ordnung interpretiert werden. Die kontinuierliche
Abnahme des b-Parameters mit zunehmender Dotierung, der Nulldurchgang bei 2 &~ 0.68 und
der weitere Riickgang auf —63 K bei x = 0.95 verdeutlichen, dass die Tendenz zur nematische
Ordnung in diesem Bereich stark unterdriickt ist. Der Nulldurchgang des b-Parameters liegt
genau in dem Dotierungsbereich von z = 0.6 bis x = 0.82, in dem die elastische Schermo-
dulmessungen keine erkennbare Divergenz der nematischen Suszeptibilitat mehr zeigen, selbst
nicht in abgeschwéchter Form (siehe Abbildung 3.31a). Dass die Elastowiderstandsmessungen
dennoch ein deutlich divergierendes Signal im By,-Kanal liefern, deutet darauf hin, dass diese
Methode deutlich sensitiver auf nematische Fluktuationen reagiert und diese auch noch im
stark {iberdotierten Bereich vorhanden und nachweisbar sind.

Die geringe Tendenz zur nematischen Ordnung zeigt sich auch im Vergleich der Signalstirke
des Elastowiderstands. In den Phasendiagrammen in Abbildung 3.30 ist diese farblich kodiert
dargestellt. Sowohl in LaFe;_,Co,AsO als auch in Ba(Fe;_,Co,)2Asy erreicht das Elastowi-
derstandssignal Maximalwerte von bis zu 300. Diese treten im Fall von LaFe;_,Co,AsO bei
Dotierungen zwischen x=0.04 und x=0.06 auf, im Fall von Ba(Fe;_,Co;)2Ass bei Dotierungen
zwischen x=0.05 und x=0.07. Im Vergleich dazu liegt der Maximalwert des Elastowiderstands-
signals in den hier untersuchten Ba;_, K FesAso-Proben lediglich bei etwa 50 fir x = 0.8. Das
Signalmaximum ist somit in den beiden elektronendotierten Systemen etwa um den Faktor
sechs hoher als im lochdotierten BaFegAso-System, was die insgesamt geringere Auspriagung
nematischer Fluktuationen in diesem Dotierungsbereich unterstreicht.

Der Nulldurchgang der nematischen Ubergangstemperatur 7™ fillt bei LaFe;_,Co,AsO
und Ba(Fe;_;Co,)2Ase mit dem Maximum der supraleitenden Sprungtemperatur 7, sowie
einem Maximum des Fitparameters a zusammen. Fiir Ba;_ K, FesAss trifft dies hingegen
nicht zu. Die maximale Sprungtemperatur wird bereits bei einer Dotierung von etwa x = 0.4
erreicht [10], wohingegen der Nulldurchgang des b-Parameters erst bei einer deutlich héheren
Dotierung von etwa x = 0.68 erfolgt. Der a-Parameter in Baj;_,.K,FesAss zeigt iiber den
gesamten betrachteten Dotierungsbereich hinweg einen nahezu konstanten Verlauf und weist
weder bei der maximalen Sprungtemperatur noch beim Nulldurchgang des b-Parameters ein
ausgepriagtes Maximum auf. Wahrend in LaFe;_,Co,AsO deutlich hohere Werte von tiber
10* K erreicht werden, betragt der Mittelwert in Baj_,K,FesAss lediglich etwa 1400 K. Dies
ist ebenfalls ein Zeichen fiir die insgesamt geringe Ausprigung nematischer Fluktuationen in
diesem System und unterstreicht die schwéchere Tendenz zur Ausbildung einer nematischen
Ordnung im Vergleich zu anderen Eisenpniktiden.

Als néchstes sollen die Ergebnisse des Aq,-Signals diskutiert werden. Das nachweisbare Auf-
treten des divergenten Elastowiderstands im Ajg,-Kanal ist ein klares Zeichen fiir die elek-
tronischen Korrelationen in stark lochdotiertem Baj_,.K FesAss und ihrer Empfindlichkeit
gegeniiber symmetrischer A;,-Dehnung [122,123,135]. Das Signal ist dabei erst fiir Dotie-
rungen mit x > 0.68 nachweisbar und bildet einen Peak, bei etwa x = 0.8, wobei durch die
geringe Datenlage von lediglich drei Messpunkten im stark iiberdotierten Bereich die genau
Lage des Maximums lediglich auf den Bereich 0.74 < x < 0.95 eingegrenzt werden kann.

Im Hinblick auf die von Wiecki et al. [123| durchgefiihrten Elastowiderstandsmessungen an
Bag 4KggFeaAsy sowie an AFesAsy (A = K, Rb, Cs), bei denen ebenfalls eine Zerlegung
in die A14- und Bgg-Symmetriekandle vorgenommen wurde, ist das Einsetzen eines mess-
baren Beitrags im Aj,-Kanal konsistent mit dem dort dargestellten Gesamtbild. Wéahrend
fiir Bag4KogFeaAsy kein signifikanter Beitrag im Aj,-Kanal nachgewiesen werden konnte,
zeigen die vollstandig substituierten Verbindungen KFesAso, RbFeyAsy und CsFesAsy einen
ausgeprigten Anstieg des A14-Signals, was in Abbildung 3.31b durch die blaue Linie verdeut-
licht ist [123]. Dieses Verhalten spiegelt die Zunahme elektronischer Korrelationen entlang der
Substitutionsreihe von K zu Cs wieder und steht in engem Zusammenhang mit dem in Unter-
abschnitt 2.2.3 beschriebenen orbitalselektiven Mott-Verhalten. Die unterschiedlichen Atom-
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radien von Kalium, Rubidium und Césium iiben einen chemischen Druck aus, der das Gitter
dehnt und dadurch die Stéarke der elektronischen Korrelationen verandert, was wiederum das
zunehmende Signal im A;,-Kanal erkldren kann [136]. Die in dieser Arbeit durchgefiihrten
Messungen ermdglichen eine prézise Eingrenzung des Einsetzens des Signals im Aj,-Kanal
auf den engen Dotierungsbereich zwischen z = 0.68 und x = 0.74. Anders als durch die blaue
Linie in Abbildung 3.31bimpliziert wird, kommt es dabei jedoch nicht zu einer stetigen Zu-
nahme des Signals im A;4-Kanals sondern zu der Ausbreitung eines Maximums. Basierend auf
dem Konzept des orbitalselektiven Mott-Verhaltens ist eher eine kontinuierliche Zunahme des
Signals im Aj4-Kanal zu erwarten, da mit zunehmender Lochdotierung die Halbfiillung der
Béander stérker erreicht wird und dadurch die elektronischen Korrelationen zunehmen miiss-
ten. Eine Erklirung fiir dieses Verhalten konnte der Lifshitz-Ubergang spielen, was durch
Hong et al. [120] vorgeschlagen wurde.

Berechnung des Elastowiderstands basierend auf einem Modell

Zur besseren Einordnung des in dieser Arbeit beobachteten Verhaltens der Bgg,- und Ajg-
Komponenten des Elastowiderstands wurden diese theoretisch berechnet, um den Einfluss der
unterschiedlichen Elektronenorbitale zu untersuchen. Die Berechnungen wurden von Steffen
Sykora am Leibniz-Institut fiir Festkorper- und Werkstoffforschung Dresden durchgefiihrt.
Zur theoretischen Beschreibung von Baj_,K,FesAsy wurde ein Tight-Binding-Hamiltonian
mit Wechselwirkung verwendet, wie er auch in Ref. [15] eingefiihrt wurde. Dieser besteht aus
zwei Teilen, H = Ho+H1, wobei der erste Teil Hgy den ungestorten Tight-Binding-Hamiltonian
der fiinf d-Orbitale beschreibt, die zu den Leitungsbéandern fiithren. Der zweite Teil H; erfasst
elementare Wechselwirkungen, die fiir die elektronischen Korrelationen verantwortlich sind.
Fir Ho gilt:

Ho=>_ > t0™dl dio+ Y (Em — 1)d}ydimo, (3.36)

i#j mm/ o imo

wobei d!  ein Elektron mit Spin ¢ am Gitterplatz i im Orbital m erzeugt. Die Uberlap-

mao ;
pungsintegrale ;7™ beschreiben das Hiipfen zwischen verschiedenen Gitterplétzen, wobei auch

Ubergiinge zwischen unterschiedlichen Orbitalen beriicksichtigt werden. Eine Hybridisierung
am selben Ort wird in diesem Modell jedoch nicht beriicksichtigt. Stattdessen wird eine orbi-
talspezifische Ounsite-Energie €, angenommen. Die chemische Potenzialdifferenz p simuliert
die Dotierung des Systems mit Elektronen und Lochern.

Der Wechselwirkungsteil H; des Hamiltonians lautet:

Hi=UD it imy + U > NimoNims + (U =) D NimoNimro, (3.37)

7,m i,m>m',o i,m>m',o

wobel Njme = d;rm »dimo die Teilchenzahldichte am Gitterplatz ¢ im Orbital m und mit Spin
o ist. Die Parameter U und U’ = U — 2J beschreiben die Coulomb-AbstoSungen zwischen
Elektronen im gleichen bzw. in verschiedenen Orbitalen. Dabei ist J die sogenannte Hundsche
Kopplung, die hier in einer Ising-dhnlichen Form behandelt wird, das bedeutet, dass lediglich
die z-Komponenten der Spins beriicksichtigt werden und Spin-Flips zwischen den Orbita-
len vernachléssigt bleiben. Die Notation ¢ bezeichnet den entgegengesetzten Spin. Ist o =7,
dann ist & =] und umgekehrt. Aufgrund der Hundschen Regel ist die Coulomb-Abstofiung
im dritten Term von Gleichung 3.37 fiir gleiche Spins um J kleiner als im zweiten Term fiir
entgegengesetzte Spins.

Zur Behandlung der elektronischen Korrelationen wird eine Renormierungsmethode auf Ba-
sis unitdrer Transformationen eingesetzt, mit der der Hamiltonian mit Wechselwirkungen
H = Ho + H, in ein effektives, losbares Modell iiberfithrt wird. Dieses effektive Modell ist so
konstruiert, dass es ein System freier Quasiteilchen beschreibt. Das bedeutet, dass es dasselbe
Eigenwertspektrum wie das urspriingliche System besitzt, jedoch sind alle Wechselwirkungen,
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die einer exakten Losung im Weg stehen, systematisch entfernt. Die zentrale Idee besteht dar-
in, die Hubbard-Wechselwirkung #; durch eine sukzessive Transformation des Hamiltonians
zu eliminieren. Die dabei entstehende Beschreibung erlaubt die Berechnung physikalisch re-
levanter Grofen wie der elektrischen Leitfdhigkeit oder der elastoresistiven Antwort. Fiir die
konkrete Umsetzung wird dabei auf die Methode aus Ref. [137] zuriickgegriffen, deren Grund-
prinzip im Folgenden skizziert wird.
Ausgangspunkt ist die bereits eingefiihrte Zerlegung des Hamiltonians in einen lésbaren Teil
und eine Wechselwirkung, also H = Ho + H1, wobei der zweite Term Uberginge zwischen
den Eigenzustéinden von Hy induziert. Die Losbarkeit von Hgy bedeutet hier, dass die Eigen-
moden A; und Eigenwerte w; des zugehorigen Liouville-Operators Ly bekannt sind. Dieser ist
definiert durch:

LO(Ai) = [Ho,Az] == AlAl (3.38)

Die Wechselwirkung #; beschreibt im Allgemeinen Ubergéinge zwischen diesen Eigenmoden
A;. Im Rahmen der Methode werden diese Ubergiinge nach den zugehérigen Ubergangsenergi-
en klassifiziert und schrittweise - beginnend mit den grofsten Energien - eliminiert. Angenom-
men, es wurde bereits ein renormierter Hamiltonian H) konstruiert, der nur Operatoren mit
Ubergangsenergien kleiner als einem gegebenen Cutoff A enthilt. Dieser Hamiltonian #, wird
weiter renormiert, in dem zusitzlich alle Ubergéinge im Energiebereich zwischen A und einem
reduzierten Cutoff A— A\ eliminiert werden. Dies geschieht iiber eine unitire Transformation:
Hinay) = e XAV e XAAY, (3.39)
die garantiert, dass das Eigenwertspektrum erhalten bleibt. Der Generator X (A\,A\) dieser
unitdren Transformation wird mithilfe eines geeigneten Verfahrens konstruiert. Durch fortge-
setzte Renormierung bis hin zu A = 0 werden alle durch #; ) induzierten Uberginge vollstin-
dig entfernt.
Das Ziel dieses Ansatzes ist es, den vollstindig renormierten Hamiltonian H = H(r=0) zu
berechnen. Er ist l6sbar im Sinne der obigen Gleichung 3.38 und erlaubt prinzipiell die Be-
rechnung aller physikalisch interessanten Observablen, die sich aus den in H) enthaltenen
Operatoren zusammensetzt. Diese Operatoren miissen dabei durch die Eigenmoden von H
ausgedriickt werden. Da der Erwartungswert einer Korrelationsfunktion mit H gebildet wird
und alle Observablen in Eigenmoden dargestellt sind, kann dieser Erwartungswert mithilfe
der Eigenwertgleichung 3.38 fiir H berechnet werden.
In Anlehnung an Ref. [137] wurde fiir das hier betrachtete Material ein konkreter Ansatz fiir
den renormierten Hamiltonian H) konstruiert. Dieser Hamiltonian wurde durch eine exak-
te Storungstheorie in Potenzen der Wechselwirkung H; entwickelt. Die Storungsentwicklung
lautet:

Hy =Ho+Pr\H1 — %P)\ [(Q,\Hl), ]-jO(Q)\H1>:|
~ P, [(Pmn, Ifg(an] +O(HY), (3.40)

wobei Lo der Liouville-Operator in Bezug auf den 16sbaren Teil H ist (siehe Gleichung 3.38).
Diese Formel stellt eine Entwicklung von H ), bis zur zweiten Ordnung in 4 dar, die prinzipiell
auf hohere Ordnungen erweitert werden kann. Da ) iiber eine unitdre Transformation mit
dem urspriinglichen Hamiltonian H verbunden ist, besitzt er dasselbe Eigenwertspektrum.
Die Projektion Py und Q) beziehen sich auf das Eigenwertproblem von Hj:

P A= [n)(m|(n|Ajm)O(\ - |E, — E,|), (3.41)
Q) = . P,, (3.42)
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wobei |n) Eigenzustdande und E,, die zugehorigen Eigenwerte von H sind, also Ho|n) = E,,|n)
und A ein beliebiger Operator ist.

Gleichung 3.40 stellt somit eine perturbative Verbindung zwischen dem renormierten Hamil-
tonian Hy, in dem hochenergetische Anregungen bereits eliminiert wurden und dem urspriing-
lichen Hamiltonian H dar. Es zeigt sich, dass effektive Vielteilchenwechselwirkungen prinzi-
piell in beliebig hoher Ordnung auftreten konnen. Eine Analyse der Beitragsgrofen in diesem
Modell zeigt jedoch, dass neben dem Erstordnungsterm P,H; zwei weitere Terme zweiter
Ordnung berticksichtigt werden miissen. Fiir Hy = Ho  + H1 ) ergibt sich aus Gleichung 3.40
folgender Ansatz:

HO,)\ = Z Z t?j’bf)\n d;rmadjm/a' + Z(Em,)\ - M)\)d;rmadimg’ (343)
i#j mm/ o imo
Hir=PxH1i =Py > gowalMimo — Ninvs)’
| i,m>m’,o (344)
— P Z Jmm/\ Sim * Sim/,
i,m>m/’

wobei Sy, = > of %d;rmadimg der Spinoperator eines Elektrons am Gitterplatz ¢ im Orbital
m ist. Der erste Term Hg ) stellt den 16sbaren Teil des renormierten Hamiltonians dar und
unterscheidet sich vom urspriinglichen Hg lediglich durch von A abhéngige Parameter. Der
renormierte Wechselwirkungsteil H; ) enthdlt neben dem projizierten Ursprungswechselwir-
kungsterm zwei zusétzliche Beitrage, die geméf Gleichung 3.40 aus den Zweitordnungster-
men resultieren. Eine effektive nematische Dichte-Dichte-Wechselwirkung mit dem Parame-
ter gmm/a, sowie eine Spin-Spin-Wechselwirkung mit dem Parameter j,,,/». Beide sind fiir
das betrachtete Material relevant und entstehen auf natiirliche Weise aus der urspriinglichen
Wechselwirkung.

Es wurden Renormierungsgleichungen fiir alle A-abhéngigen Parameter hergeleitet. Diese bil-
den ein System gekoppelter Differenzengleichungen, die die Parameter bei einem Cutoff A mit
denen bei einem kleineren Cutoff A — A\ verkniipfen. In diesen Gleichungen treten Erwar-
tungswerte der Elektronenbesetzungszahlen auf, die im Zuge einer Faktorisierung innerhalb
der Renormierungsschritte entstehen. Diese Néherung ist erforderlich, um die Struktur des
Hamiltonians wihrend der Renormierung zu erhalten und erfolgt in Analogie zu Ref. [137].
Die dabei auftretenden Erwartungswerte werden selbstkonsistent berechnet. Im Unterschied
zur Mean-Field-Theorie werden sie jedoch nicht mit einem approximierten Modell wie H,
sondern mit dem vollstandigen, interagierenden Hamiltonian H berechnet. Dadurch enthalt
der Ansatz sdmtliche Quantenfluktuationen und geht iiber das Niveau der Mean-Field-Theorie
hinaus. Zusétzlich zu den faktorisierungsbedingten Erwartungswerten, die fiir die Selbstkon-
sistenz notwendig sind, werden auch messbare Korrelationsfunktionen, etwa die elektrische
Leitfdhigkeit, explizit mit derselben Methode berechnet.

Die Renormierungsgleichungen wurden numerisch bis A = 0 ausgewertet, sodass der urspriing-
liche Hamiltonian vollstdndig in ein effektives Quasiteilchenmodell iiberfithrt wurde, in dem
die Coulomb-Wechselwirkung vollstédndig eliminiert ist. Dieses effektive Modell hat die Form:

7‘2 =Hy—0 = Z Z Eg}mld;‘[mo-djm/a' + Z(ém - :a)d;rmadimg‘ (345)
i#j mm/ o imo

Es ist zu erkennen, dass H dieselbe Operatorstruktur wie Ho besitzt, wobei lediglich die
Koeffizienten renormiert sind. Aufgrund der Abbildung auf ein freies System sind die Erwar-
tungswerte aller messbaren Grofsen direkt zugénglich. Das effektive Modell kann bei Bedarf
aus der Orbital- in die Bandbasis transformiert werden. Nach Fourier-Transformation in den
Impulsraum ergibt sich fiir die Darstellung in der Bandbasis folgende einfache Form:

?:[ = Z(ékn - ﬂ) CLngcknm (3.46)

kno
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]

wobei der Einteilchenoperator ¢, ein Elektron mit Impuls £, Spin o und Bandindex n er-
zeugt. In dieser Darstellung ist auch der orbitale Charakter der Quasiteilchen entlang der
Fermi-Kante zugénglich.

Ziel ist es, den Elastowiderstand theoretisch zu bestimmen. Dafiir muss der elektrische Wi-
derstand des Materials bestimmt werden. Der dissipative Anteil des statischen Widerstands
p(w) bei w = 0 ergibt sich als Kehrwert der Leitfahigkeit Rp(w = 0) = 1/0(w = 0). Dabei
bezeichnet o(w) die frequenzabhéngige Leitfdhigkeit, die iiber die Kubo-Greenwood-Relation
der linearen Antworttheorie definiert ist:

i) =5 (1

1

1
L— (w+in)

j“). (3.47)
Dabei ist j¥ die v-te Komponente des Stromoperators im Limes q — 0:

. " € ..
ji= (]lg]%)‘]q = ﬁ (EILT%)Z Vekn CLnUCk_t,_qno— (348)

kno

Hier ist L der Liouville-Operator beziiglich des vollstdndigen, interagierenden Hamiltonians
‘H . In Gleichung 3.47 wird das sogenannte Mori-Skalarprodukt fiir Operatoren verwendet:

(A|B) = ; / T ATy (3.49)

0

wobei 8 = 1/(kgT) die inverse Temperatur ist. Die elektrische Leitfahigkeit ergibt sich somit
als Erwartungswert einer Strom-Strom-Korrelationsfunktion.

Die Berechnung des Elastowiderstands erfolgt {iber die Ermittlung der Widerstandsdnderung
infolge einer gerichteten mechanischen Dehnung des Kristallgitters. Die Dehnung des Gitters
wird dabei simuliert, indem die Transferintegrale in der jeweiligen Richtung leicht variiert
werden. Die entsprechenden Elastowiderstdnde, die in den Transportexperimenten gemessen
werden, lassen sich durch folgende Ausdriicke beschreiben:

Opi(te + Aty) — 0t

i ey 3.50
N = im P (3.50)
-1 ~1
Oy (te + Aty) — o
= li L ¥, 3.51
Ny = im T (3.51)

In beiden Féllen beschreibt At, eine kleine Variation der Transfermatrixelemente t?}m/, die
dem Hopping in z-Richtung zugeordnet sind und unabhéngig von den Orbitalindizes m und
m’ sind. Die erste Gleichung n,, beschreibt den longitudinalen Elastowiderstand, wihrend
die zweite Gleichung n,, den transversalen Elastowiderstand beschreibt.

Fiir einen aussagekriftigen Vergleich mit den durchgefiihrten Elastowiderstandsmessungen ist
es wichtig, dieselbe Zerlegung des theoretisch berechneten Elastowiderstands in seine Symme-
triekanéle vorzunehmen, wie sie auch in der Auswertung der experimentellen Daten angewen-
det wurde. Dafiir wurden die Linearkombinationen m 4, g = Naz + Mgy und mp,, = Mgy — Ny
als Funktion der Lochdotierung und bei T' = 0 ausgewertet.

In Abbildung 3.34a sind die berechneten Beitrége des A14- und des Ba,-Kanals in Abhéngig-
keit der Lochdotierung gezeigt. Der Beitrag im Aq,-Kanal zeigt insgesamt einen deutlichen
Anstieg mit zunehmender Dotierung und erreicht im Bereich starker Lochdotierung bei etwa
x = 0.75 ein ausgeprigtes Maximum. Dariiber hinaus tritt im Bereich bei etwa x = 0.85
eine schwach ausgepragte Anomalie auf. Der Beitrag im Byg-Kanal zeigt {iber den gesamten
Dotierungsbereich hinweg nur eine geringe Zunahme mit der Dotierung, und die Signalstirke
ist deutlich geringer als im A;4-Kanal, ausgenommen dem Bereich bis < 0.55, in dem die
Beitriage beider Kanéle in einer vergleichbaren Gréfsenordnung liegen. Dariiber hinaus zeigt
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Abbildung 3.34.: a) Berechnete Beitrige des Aj4- (blau) und des Bsg-Kanals (rot) zum Elasto-
widerstand in Abhéngigkeit der Dotierung. b) Berechnete Werte der effektiven Wechselwirkungen in
Abhéngigkeit von der Dotierung. In rot ist die nematische Wechselwirkung § und in blau die Spin-
Spin-Wechselwirkung j abgebildet.

das Signal im Bg,-Kanal zwei leicht ausgepragte Maxima bei x ~ 0.48 und x ~ 0.85. Damit
stimmen die berechneten Verlaufe des By,- und des Aj,-Kanals qualitativ gut mit den ex-
perimentell bestimmten Verldufen tiberein. Das zweite Maximum im Bs,-Kanal liegt in dem
gleichen Dotierungsbereich wie die Anomalie des A;4-Kanals. Dieses Verhalten lasst sich, wie
von Hong et al. [120] gezeigt, durch den Lifshitz-Ubergang erklidren. Demnach wird durch den
Lifshitz-Ubergang die Lindhard-Funktion (Gleichung 3.22) grof, was sich in allen Antwort-
funktionen wie der Leitfahigkeit widerspiegelt und deshalb auch im Elastowiderstandssignal
nachweisbar ist. Aufgrund der groben Dotierungsschritte ist es jedoch nicht moglich, die Ma-
xima im Byg-Kanal und die Anomalie im A;4-Kanal in den experimentellen Daten aufzulésen.
In den theoretischen Berechnungen wurden zwei effektive Wechselwirkungen bestimmt, ndm-
lich die nematische Wechselwirkung g, die mit der Ausbildung einer nematischen Ordnung
verkniipft ist, sowie die Spin-Spin-Wechselwirkung j, die die Kopplung der Spins in verschie-
denen Orbitalen beschreibt. Dabei entsprechen § und j den Parametern aus Gleichung 3.44 fiir
A = 0 und summiert {iber alle Orbitalindizes m und m’. Es ist zu beachten, dass das Modell
die nematische Wechselwirkung ausschlieflich aus elektronischen Korrelationen zwischen den
Orbitalen ableitet. Eine zusétzliche Beriicksichtigung der Kopplung an das Gitter, die in dieser
Arbeit nicht betrachtet wurde, kann dann einen strukturellen Phaseniibergang beschreiben. In
Abbildung 3.34b sind § und j in Abhéingigkeit der Dotierung gezeigt. Die nematische Wech-
selwirkung g ist im Dotierungsbereich bis z <0.6 dominant. Dabei ist diese bis etwa x = 0.45
konstant und féllt danach deutlich ab und spielt oberhalb von x = 0.6 nur noch eine unterge-
ordnete Rolle. Daraus lasst sich aus dem Modell ableiten, dass das System im unterdotierten
Bereich eine deutliche Tendenz zur Ausbildung der nematischen Ordnung aufweist, was durch
die experimentellen Ergebnisse bestétigt wird. Oberhalb von x = 0.45 geht diese Tendenz
jedoch stark zuriick. Dieser Verlauf deckt sich mit dem Verhalten des b-Parameters im Bog-
Kanal, der ein dhnliches Muster zeigt und damit die Interpretation unterstiitzt, dass dieser als
Mafs fiir die Tendenz zur Ausbildung einer nematischen Ordnung herangezogen werden kann.
Das erste Maximum im Bp,-Kanal ldsst sich demnach auf den deutlichen Riickgang von g
zuriickfithren, wodurch verstirkte nematische Quantenfluktuationen entstehen kénnten. Die
Spin-Spin-Wechselwirkung j bleibt im unterdotierten Bereich vergleichsweise gering, steigt je-
doch im iiberdotierten Bereich deutlich an. Bei etwa x =~ 0.75 erreicht diese ein ausgepragtes
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Maximum, bevor es bei noch héherer Dotierung wieder zuriickgeht.

In Abbildung 3.35a und 3.35b sind die zu der Gesamtsumme von § und j beitragenden Orbi-
talbeitriage einzeln dargestellt. Bei der Berechnung wurde dafiir die Kopplung des betrachteten
Orbitals mit einem Referenzband untersucht, welches fiir alle Rechnungen gleich ist. Dabei
zeigt sich, dass unter den Beitrdgen von g ausschlieklich g, .. signifikant von Null abweicht.
Dies bedeutet, dass im Wesentlichen nur die d.- und d,.-Orbitale zur nematischen Kopplung
beitragen, was im Einklang mit der etablierten Theorie der nematischen Ordnung in eisen-
basierten Supraleitern steht (siehe Unterabschnitt 2.2.1). Die analoge Berechnung fiir J zeigt,
dass nahezu ausschliefllich jxy signifikant von Null abweicht. Dies unterstreicht die orbitalse-
lektive Natur der elektronischen Korrelationen und hebt die besondere Rolle des d,-Orbitals
hervor.

xy
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Abbildung 3.35.: a) Orbitaler Einfluss der nematischen Wechselwirkung g. b) Orbitaler Einfluss der
Spin-Spin-Wechselwirkung j. Fiir die Berechnung wurde in beiden Fillen die Kopplung des betrach-
teten Orbitals mit einem Referenzband untersucht.

In Abbildung 3.36a und 3.36b sind die orbitalaufgelosten Beitrdge zu den berechneten Signalen
im Bgg- und A;4-Kanal dargestellt. Dabei zeigt sich, dass das Signal im Ba,-Kanal iiberwie-
gend durch die d, . /,.-Orbitale getragen wird, wihrend im A;g-Kanal vor allem das d.,-Orbital
dominiert. Diese Zuordnung fiigt sich nahtlos in das etablierte Verstédndnis der nematischen
Ordnung ein, wonach die nematischen Fluktuationen primédr im Bss-Kanal auftreten und
mafgeblich mit den d,, /,.-Orbitalen verkniipft sind. Auch die orbitale Abhingigkeit des Si-
gnals im Aj,-Kanal bestitigt die Annahme, dass dieser Kanal insbesondere auf elektronische
Korrelationen sensitiv ist und daher mafgeblich vom d,,-Orbital beeinflusst wird.

Physikalisch konnen die elektronischen Korrelationen als Kondo-artiges Verhalten interpre-
tiert werden. Die theoretischen Berechnungen zeigen, dass ein Band mit {iberwiegenden d,-
Charakter in der Nédhe der Fermi-Energie stark abflacht. Dies fiihrt zu einem System quasi-
lokalisierter d,,-Elektronen, was konsistent mit den Vorhersagen des orbital-selektiven Mott-
Ubergangs ist [15]. Der Term der Spin-Spin-Wechselwirkung im effektiven Hamiltonopera-
tor (Gleichung 3.44) beschreibt die Kopplung zwischen den Spins der Leitungselektronen
in verschiedenen Orbitalen. Eine wesentliche Relevanz erhélt dieser Beitrag jedoch nur bei
der Wechselwirkung der Leitungselektronen mit den lokalisierten d,,-Elektronen, was den
charakteristischen Bedingungen eines Kondo-artigen Verhaltens entspricht. Die lokalisierten
Elektronenspins kénnen als magnetische Streuzentren dienen und mit den Spins der mobi-
len Elektronen in den {ibrigen, delokalisierten Orbitalen wechselwirken. Im vorliegenden Fall
liefert dieser Kondo-artige Mechanismus eine plausible Erklarung fiir das berechnete Maxi-
mum des Elastowiderstands im A;g-Kanal bei hoher Dotierung. Ist die Dotierung hingegen

69



3. Elastowiderstandsmessungen

0.08 - xy 0.08
xzlyz
0.07 x* =y 0.07
ZZ
0.06 - 0.06
Bzg
0.05 |- 0.05
AN =
£ 004f £ 004
0.03 |- 0.03
0.02 L 0.02
0.01 | 0.01
0 1 1 1 1 1 1 1 0
30 40 50 60 70 80 90 100
x/ %
(a) (b)

Abbildung 3.36.: a) Orbitalaufgeloste Beitréige zum berechneten Signal im Bjyg-Kanal. b) Orbi-
talaufgeloste Beitrdge zum berechneten Signal im A;,-Kanal. Zur Berechnung wurden § und j aus
Abbildung 3.35 verwendet.

zu gering oder zu hoch, so liegt das flache Band nicht mehr an der Fermi-Energie und der
Kondo-artige Effekt bleibt aus.

Dariiber hinaus lassen sich die Resultate in einen Zusammenhang mit dem Sommerfeldkoef-
fizienten ~,, der supraleitenden Sprungtemperatur 7T, sowie dem Wechsel des supraleitenden
Ordnungsparameters bringen. Der Sommerfeldkoeffizient ~,, ist direkt proportional zur elek-
tronischen Zustandsdichte am Fermi-Niveau N(Er) [16]:

Tn = EkBN(EF)y (3.52)

wobei kp die Boltzmann-Konstante ist. Die Bestimmung von +,, erlaubt somit Riickschliisse
auf die Verteilung elektronischer Zusténde in einem Festkorper sowie auf die Stérke elektro-
nischer Wechselwirkungen. Dies liegt daran, dass die Zustandsdichte am Fermi-Niveau nicht
ausschlieflich durch die Bandstruktur bestimmt wird, sondern durch elektronische Korrelatio-
nen erheblich beeinflusst werden kann. Da N (Er) zudem proportional zur effektiven Masse m*
der Quasiteilchen ist, fiihrt eine Massenrenormierung infolge starker Korrelationen zu einem
Anstieg von 7,. In Abbildung 3.37 ist die Dotierungsabhéngigkeit des Sommerfeldkoeffizienten
~n flir zwei unterschiedliche Probenserien von Ba;_ K, FesAss dargestellt. Beide Datensétze
zeigen einen vergleichbaren Verlauf. Wiahrend Abbildung 3.37a sowohl die elektron- als auch
die lochdotierte Seite abbildet, beschrinken sich die Messungen in Abbildung 3.37b auf den
Bereich 0.4 < x < 1. Auch Abbildung 3.37b ist fiir eine bessere Vergleichbarkeit der Daten
nochmals gezeigt.

Fiir geringe Lochdotierungen im Bereich 0 < x < 0.4 steigt der Sommerfeldkoeffizient ~,, kon-
tinuierlich an. Diese Zunahme wird auf die fortschreitende Unterdriickung der SDW-Ordnung
zuriickgefiihrt, welche im unterdotierten Bereich die elektronische Zustandsdichte am Fermi-
Niveau reduziert [14]. Im mittleren Dotierungsbereich 0.4 < x < 0.7 bleibt =, weitgehend
konstant und liegt bei typischen Werten von etwa 50mJmol ! K~2. Dies entspricht einer
elektronischen Massenverstarkung um den Faktor 4-5 gegeniiber einem unkorrelierten Refe-
renzsystem. Fiir hohere Dotierungen steigt 7, erneut an und erreicht bei x = 1 Werte von
etwa 100 mJ mol ! K~2. Zwischen den beiden zugrunde liegenden Datensétzen zeigen sich da-
bei gewisse Unterschiede im Verlauf. Wahrend Abbildung 3.37a einen gleichméfigen, nahezu
linearen Anstieg von 7, im Bereich 0.7 < x < 1 zeigt, ist in Abbildung 3.37b eine steile-
re Zunahme im Intervall 0.7 < z < 0.8 erkennbar, gefolgt von einem flacheren Verlauf bis
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Abbildung 3.37.: a) Sommerfeld-Koeffizient ~, (blaue Symbole) fiir Ba;_,K,FesAso,
Ba(Fe;_,Co;)2Asy sowie AFesAsy mit A = Rb und Cs. Die roten Sterne stellen Ergebnisse aus
Dichtefunktionaltheorie-Rechnungen mit Slave-Spin-Korrektur (DFT+SS) fiir die tetragonale, para-
magnetische Phase dar. Die Linien dienen lediglich der Veranschaulichung. Entnommen aus Ref. [14].
b) Phasendiagramm von Baj_,K,FesAsy; mit den unterschiedlichen supraleitenden Ordnungspara-
metern, der supraleitenden Sprungtemperatur T, (blaue Sterne) und dem Sommerfeld-Koeffizienten
(schwarze Kreise). Entnommen aus Ref. [65]

x = 1. Die Abweichung im Kurvenverlauf lésst sich vermutlich auf die geringere Anzahl an
Datenpunkten in diesem Dotierungsintervall in Abbildung 3.37a zuriickfithren.
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Abbildung 3.38.: Erweitertes Phasendiagramm erstellt aus den Daten des Phasendiagramms aus
Abbildung 3.37b, welches aus Ref. [65] entnommen wurde. Diese Daten wurden um den a-Parameter
des Signals im A;,-Kanal (gelbe Linie und Punkte) und der Lage des Nulldurchgangs des b-Parameters
im By,-Kanal (senkrechte, schwarz gestrichelte Linie) ergéinzt. Fiir eine bessere Ubersicht wurden die
Daten der supraleitenden Sprungtemperatur und des Sommerfeldkoeffizienten nur durch eine Hilfslinie
und nicht durch die Messwerte dargestellt.

Der Verlauf des Sommerfeldkoeffizienten zeigt dabei auffallige Parallelen zur Dotierungsab-
héngigkeit des Elastowiderstandssignals im Aj,-Kanal. Zur Verdeutlichung dieses Verhaltens
sind in Abbildung 3.38 die bereits mehrfach gezeigten und diskutierten Daten des Phasendia-
gramms von Baj_,K;FeysAsy (sieche Abbildung 3.37b) unter anderem um das A;4-Signal er-
ginzt worden. Zur besseren Ubersicht wird der Verlauf des Sommerfeldkoeffizienten nur durch
die Hilfslinie (blau) dargestellt. Die orangefarbene Linie sowie die zugehorigen Datenpunkte
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zeigen den Verlauf des Aq4-Signals. Auffillig ist, dass das Einsetzen des A14-Signals mit einem
raschen Ansteigen des Sommerfeldkoeffizienten zusammenfallt. Das Maximum des Aq,4-Signals
liegt zudem in einem Dotierungsbereich, in dem sich die Anderungsrate des Sommerfeldko-
effizienten deutlich verdndert. Wie die Modellrechnung zeigt, ldsst sich das beschriebene An-
steigen des Sommerfeldkoeffizienten durch die zunehmenden elektronischen Korrelationen im
dgy-Orbital erkldren. Sie fiihren zu einer erhohten Zustandsdichte an der Fermi-Energie. Der
Sommerfeldkoeffizient wurde mit Hilfe des Tieftemperaturlimes limy_,g C'(7") /T aus der spezi-
fischen Warme C(T") bestimmt, welche ebenfalls mit dem Modell (Gleichung 3.37) berechnet
wurde. Dieser ist in Abbildung 3.39 in Abhéngigkeit der Dotierung gezeigt. Der berechne-
te Sommerfeldkoeffizient zeigt dabei ebenfalls eine starke Zunahme ab einer Dotierung von
x > 0.6, was dem Verlauf der gemessenen Sommerfeldkoeffizienten entspricht. Fiir hohere
Dotierungen bildet sich allerdings ein Maximum bei etwa & = 0.75 dem ein deutlicher Abfall
folgt. Der berechnete Sommerfeldkoeffizient folgt im Wesentlichen dem Verlauf der Spin-Spin-
Wechselwirkung j. Bei sehr hoher Dotierung weicht er jedoch deutlich vom experimentellen
Verhalten ab. Diese Diskrepanz deutet darauf hin, dass das zugrunde liegende Modell in die-
sem Bereich nicht mehr ausreicht und eine Erweiterung fiir eine korrekte Beschreibung der
Hochdotierungsregion notwendig ist.
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Abbildung 3.39.: Berechneter Sommerfeldkoeffizient in Abhéngigkeit der Dotierung. Dieser wurde
aus dem Temperaturverhalten der modellierten spezifischen Warme C(T)/T bestimmt.

Das erweiterte Phasendiagramm zeigt neben dem Verlauf des A;,-Signals weitere auffillige
Zusammenhénge. Zusétzlich zum A;,-Signal ist der Nulldurchgang des b-Parameters aus dem
Bsy-Kanal als senkrechte, schwarz gestrichelte Linie eingezeichnet. Auffillig ist, dass dieser
Punkt in den selben Dotierungsbereich fillt, in dem der Sommerfeldkoeffizient erstmals deut-
lich ansteigt. Zusétzlich ist in der Abbildung die supraleitende Sprungtemperatur 7, als rote
Hilfslinie dargestellt, wobei ebenfalls fiir eine bessere Ubersicht auf die genauen Messwerte ver-
zichtet wurde. Auch hier zeigt sich ein Zusammenhang, da die stufenférmige Abnahme von
T, mit dem Anstieg des A;,-Signals sowie dem Nulldurchgang des b-Parameters zusammen-
fallt. Der Bereich, in dem der BTRS-Ordnungsparameter auftritt, beginnt zudem ungefahr
an derselben Stelle, an der sowohl der Nulldurchgang des b-Parameters als auch der Anstieg
des Aj4-Signals beobachtet werden. Gleichzeitig geht beim Einsetzen des Aj4-Signals der su-
praleitende Ordnungsparameter von einer knotenfreien si-Symmetrie zu einer s-Symmetrie
mit Knoten iiber. Diese auffillige Ubereinstimmung im Dotierungsverlauf des Aq4-Signals,
des Sommerfeldkoeffizienten, der supraleitenden Sprungtemperatur sowie des Auftretens der
BTRS-Phase und der generellen Anderung des supraleitenden Ordnungsparameters deutet
darauf hin, dass die Supraleitung durch die auftretenden elektronischen Korrelationen beein-
flusst wird. Dies fiigt sich in das Bild ein, dass die Supraleitung bei geringer Lochdotierung vor
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allem durch Spin-Fluktuationen gebildet wird, die aus den guten Nesting-Eigenschaften zwi-
schen Elektronen- und Loch-Fermi-Taschen resultieren. Experimentell kann dies beispielsweise
durch eine ausgepriagte Spin-Resonanz nachgewiesen werden [138]. Diese Spin-Fluktuationen
vermitteln priméar eine vorzeichenwechselnde s -Paarbildung, welche eine vollstéandige Ener-
gielticke ohne Knoten erzeugt. Mit zunehmender Lochdotierung verandert sich die Topologie
der Fermi-Oberfldche, wobei die Elektronentaschen schrumpfen und schliefslich vollstandig ver-
schwinden, sodass die Nesting-Bedingungen stark geschwéicht werden. In diesem Bereich finden
sich Hinweise auf eine Anderung des supraleitenden Ordnungsparameters, die insbesondere auf
die Ausbildung einer BTRS-Phase mit einem komplexen Ordnungsparameter und einer mog-
lichen s-Symmetrie mit Knoten hindeuten. Grinenko et al. [139] interpretieren die Bildung der
BTRS-Phase als Folge der Konkurrenz zweier nahezu entarteter s-Wellen-Paarungskanéle, die
im hochdotierten Bereich durch die verdnderte Fermi-Oberfliche gleichzeitig wirksam werden.
Die daraus resultierende Uberlagerung beider Beitriige mit einer nichttrivialen Phasenbezie-
hung fithrt zu dem beobachteten komplexen Ordnungsparameter, der die Zeitumkehrsymme-
trie bricht.

Ein alternativer Erklarungsansatz fiir die beobachtete BTRS-Phase und die Anderung der
supraleitenden Eigenschaften in hochdotierten Baj_,K,FesAss ergibt sich aus der Analo-
gie zu Schwerfermionen-Supraleitern, in denen es stark korrelierte 4f- oder 5f-Elektronen
gibt, etwa in CeCugSiz oder UPts [140]. Diese Elektronen koppeln iiber den Kondo-Effekt
mit den Leitungselektronen und bilden bei tiefen Temperaturen einen kohérenten Zustand
aus schweren Quasiteilchen mit stark erhohter effektiver Masse, sogenannte Schwerfermionen.
Die Supraleitung in solchen Systemen unterscheidet sich dabei deutlich von konventionellen
Supraleitern, da diese ebenfalls nicht durch Phononen vermittelt wird. In Schwerfermionen-
Supraleitern wird davon ausgegangen, dass die Cooper-Paarbildung durch magnetische Fluk-
tuationen erfolgt, die aus den stark korrelierten f-Elektronen hervorgehen [140|. Eine weitere
Parallele ergibt sich aus der Struktur des supraleitenden Ordnungsparameters. In klassischen
Schwerfermionen-Supraleitern wie CeCusSiz, UPt3 oder CeColns wurde ebenfalls ein supra-
leitender Ordnungsparameter mit Knoten im Impulsraum nachgewiesen [140]. In den meisten
Féllen weist dieser eine d-Wellensymmetrie auf. Dariiber hinaus deuten Untersuchungen ins-
besondere an UPts auf komplexe, mehrkomponentige Ordnungsparameter hin, die ebenfalls
die Zeitumkehrsymmetrie brechen [141]. Auf Grundlage der Daten lésst sich dieser Mecha-
nismus nicht eindeutig belegen, jedoch stellt er eine plausible Interpretation dar, die sowohl
durch das Modell als auch durch die experimentellen Beobachtungen gestiitzt wird. Demnach
kénnten die stark korrelierten Elektronen des d,,-Orbitals selbst dynamische magnetische
Wechselwirkungen erzeugen, die als Kopplungsmechanismus zur Bildung von Cooper-Paaren
wirken. Unterstiitzend konnten dabei auch die nematischen Fluktuationen wirken, die im stark
lochdotierten Bereich zwar abgeschwicht, aber weiterhin nachweisbar sind. Die Analogie zu
den Schwerfermion-Supraleitern legt nahe, dass zusétzlich zu den lokalen Korrelationen auch
langreichweitige Wechselwirkungen beriicksichtigt werden miissten, um das System theore-
tisch adédquat zu beschreiben. Eine solche Erweiterung des Modells konnte die im stark loch-
dotierten Bereich beobachtete Abweichung zwischen dem berechneten und dem gemessenen
Sommerfeldkoeffizienten verringern. Die Erweiterung stellt dann eine RKKY-Wechselwirkung
dar, bei der die Leitungselektronen eine langreichweitige, effektive Kopplung zwischen den
lokalen Spins vermitteln [142]. In Schwerfermionen-Systemen kann dies zur Ausbildung einer
antiferromagnetischen Ordnung fithren [143]. Dass eine solche Ordnung im stark lochdotierten
Baj_ K, FesAso nicht beobachtet wird, kénnte darauf hindeuten, dass eine mogliche RKKY-
Wechselwirkung nur schwach ausgepragt ist. Dies wird gestiitzt durch die Beobachtung von
niederenergetischen Spinfluktuationen in KFegAso [144], welche auf das generelle Vorhan-
densein von schwach ausgepriagten magnetischen Korrelationen in iiberdotierten Systemen
hinweist.
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Vergleich mit Ba;_,.Rb,FesAs,

In Abbildung 3.40a ist das Phasendiagramm von Baj;_,.Rb,FesAso dargestellt. Dieses Sys-
tem gehort genau wie Baj_ K, FegAso zur Familie der lochdotierten 122-Eisenpniktide und
zeigt ein qualitativ dhnliches Phasenverhalten. Mit zunehmender Lochdotierung entwickelt
sich eine supraleitende Phase, deren Sprungtemperatur ein Maximum bei einer Dotierung
von x = 0.4 erreicht und bei weiterer Dotierung kontinuierlich abnimmt [145]. Zusétzlich
zur supraleitenden Phase ist in das Phasendiagramm die Ubergangstemperatur Ty eingezeich-
net, die aus Curie-Weiss-Anpassungen an Elastowiderstandsmessungen entlang der [110]- und
[100]-Kristallrichtungen extrahiert wurde. Diese entspricht dem in dieser Arbeit bestimmten
b-Parameter der unseparierten Daten. Die zugehorigen Messdaten sind in Abbildung 3.41 dar-
gestellt. Der Temperaturverlauf von T entlang der [110]-Richtung zeigt eine auffallende Ahn-
lichkeit zum in dieser Arbeit bestimmten Anpassungsparameter b aus den nicht-separierten
longitudinalen Elastowiderstandsmessungen (vgl. Abbildung 3.24b). In beiden Féllen nimmt
der Parameter mit steigender Dotierung zunéchst monoton ab, erreicht ein Minimum im Be-
reich = 0.8 und steigt anschliefend wieder an. Auch entlang der [100]-Richtung wurde
eine ausgeprigte Curie-Weiss-artige Divergenz des Elastowiderstands beobachtet. Die daraus
bestimmte Ubergangstemperatur Tp zeigt ebenfalls ein Minimum bei 2 = 0.74 mit nachfolgen-
dem Anstieg. Diese Beobachtungen wurden durch einen Wechsel in der Ausrichtung der nema-
tischen Fluktuationen erklart [107]. Im unterdotierten Bereich treten wie in Baj_,K,FegsAso
nematische Fluktuationen im Bs,-Kanal auf. Der Anstieg des Elastowiderstands entlang der
[100]-Richtung bei hoher Dotierung wird auf eine Umlagerung der nematischen Fluktuatio-
nen in den Bj4-Kanal zuriickgefiihrt. Zwischen beiden Regimen wird ein intermedigrer Bereich
angenommen, in dem isotrope, XY-artige nematische Fluktuationen vorherrschen.
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Abbildung 3.40.: a) Phasendiagramm von Baj_,Rb,FesAss. Die Curie-Weiss-Temperaturen Tg
wurden durch Anpassung der Elastowiderstandsdaten in [100]- (rote umgekehrte Dreiecke) und [110]-
Richtung (blaue umgekehrte Dreiecke) bestimmt. Die dafiir verwendeten Elastowiderstandsmessungen
sind in Abbildung 3.41 gezeigt. Die Daten zur supraleitenden Sprungtemperatur 7, entsprechen den
in Abbildung 3.40b dargestellten Werten. Abbildung entnommen aus [107]. b) Supraleitendes Pha-
sendiagramm von Baj;_,Rb,FesAss. Die gelben Quadrate stellen die Einschalttemperaturen der in
Suszeptibilitdtsmessungen beobachteten diamagnetischen Signale dar, wihrend die roten Quadrate
den supraleitenden Ubergang 7. angeben, definiert durch das Erreichen des Nullwiderstands. Zum
Vergleich sind zusétzlich Daten fiir polykristalline Proben aus Ref. [146] als schwarze Quadrate dar-
gestellt. Entnommen aus Ref. [145].
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3.6. Elastowiderstandsmessungen von Baj_ . K, FesAso

In der zugrunde liegenden Arbeit wurde jedoch keine Separation des Elastowiderstandssignals
in die unterschiedlichen Symmetriekanéle vorgenommen. Nach Gleichung 3.25 kann ein An-
stieg des Beitrags im A;,-Kanal auch zu einer Verstérkung des gemessenen Elastowiderstands
entlang der [100]-Richtung fiihren. Dartiber hinaus nimmt die Amplitude des Elastowider-
standssignals entlang der [110]-Richtung im untersuchten Dotierungsbereich nicht ab, sondern
steigt zwischen x = 0.74 und x = 0.86 deutlich an, von etwa 25 auf rund 40 bei 40 K. Dieses
Verhalten ist nicht konsistent mit einem Wechsel der dominanten nematischen Fluktuationen
vom Byg- in den Byg-Kanal, wie er zur Erklarung der Daten vorgeschlagen wurde, was eben-
falls in Ref. [123] diskutiert wurde. Fiir gering dotierte Proben mit = 0.24 und x = 0.35,
bei denen aufgrund der Analogie zu Ba;_, K, Fep Asy nematische Fluktuationen im Bs,-Kanal
zu erwarten sind, zeigt sich entlang der [100]-Richtung kein oder nur ein sehr schwach di-
vergierendes Elastowiderstandssignal. Diese Beobachtung legt eine alternative Interpretation
nahe. Die Divergenz des Elastowiderstands entlang der [100]- und [110]-Richtung kénnte auch
durch einen zunehmenden Beitrag im A;,-Kanal verursacht werden. Eine abschliefsende Klé-
rung dieser Hypothese ist jedoch nicht moglich, da getrennte Messungen des longitudinalen
und transversalen Elastowiderstands entlang beider Kristallrichtungen fehlen.
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Abbildung 3.41.: Dotierungsabhéngigkeit der nematischen Suszeptibilitdt im {iberdotierten
Ba;_,Rb,FeaAss gemessen entlang der [100]- (rot) und [110]-Richtung (blau) fir 24 % < = < 86 %.
Entnommen aus [107].

Im Hinblick auf die Ergebnisse von Wiecki et al. [123] wére ein wachsender Beitrag des Ajg4-
Kanals nicht iiberraschend. Dort wurde gezeigt, dass das Aj4-Signal in RbFepAsy stérker
ausgepragt ist als in KFegAsy (siche Abbildung 3.31b). Dies weist auf stérkere elektronische
Korrelationen in RbFesAss hin, was auch durch den Vergleich der Sommerfeldkoeffizienten
gestlitzt wird. Fiir RbFesAse betragt dieser 127 mJ mol_lK_Q, wahrend er fiir KFegAsy nur
etwa 100 mJ mol 'K~2 betrigt [14]. Durch den Anstieg des Elastowiderstands entlang der
[110]-Richtung in Baj;_,Rb,FesAsy kann in Analogie zu den Beobachtungen im K-System
angenommen werden, dass auch hier die Korrelationseffekte mit wachsendem Rb-Gehalt zu-
nehmen. Aufgrund der bereits in RbFesAssy stirker ausgepriagten Korrelationen kénnten diese
im Vergleich zum K-System schon bei geringerer Lochdotierung dominieren. Unterstiitzt wird
diese Annahme durch den Verlauf der aus Elastowiderstandsmessungen extrahierten Uber-
gangstemperatur 7y. In Ba;_,Rb,FesAss tritt das Minimum von Tj bereits bei x ~ 0.74 auf,
wahrend es im K-System bei etwa x ~ 0.8 liegt. Aufgrund der begrenzten Anzahl an Mess-
punkten im iiberdotierten Bereich kann das genaue Dotierungsniveau allerdings nicht prazise
bestimmt werden.

Ein weiteres Indiz fiir die Zunahme elektronischer Korrelationen mit zunehmender Dotierung
ergibt sich aus dem Vergleich der supraleitenden Eigenschaften beider Systeme. In Abbil-
dung 3.40b und Abbildung 3.37b ist der Verlauf der supraleitenden Sprungtemperatur 7, in
Abhéngigkeit der Dotierung dargestellt. Beide Systeme weisen eine typische ,, Kuppelstruktur®
auf, mit einem Maximum bei z ~ 0.4. Die maximale Sprungtemperatur liegt dabei bei 38 K
fiir Baj_,K,FeaAsy und bei 37K fiir Ba;_,Rb,FeaAsy [10,145]. Wéhrend in beiden Syste-
men Supraleitung bis x = 1 beobachtet wird, zeigt sich ein deutlicher Unterschied im Abfall
der Sprungtemperatur im tiberdotierten Bereich. In Ba;_,K,FesAss beginnt dieser bei etwa
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x = 0.7, in Ba;_,Rb,FesAsy hingegen bereits bei z = 0.6. Dieses Verhalten legt nahe, dass
sich die zunehmenden elektronischen Korrelationen im Rb-System schon bei geringerer Do-
tierung auf die Supraleitung auswirken.

Die wesentlichen Erkenntnisse der Elastowiderstandsmessungen lassen sich wie folgt zusam-
menfassen: Der in der Arbeit von Hong et al. [120] beschriebene nicht-monotone Verlauf in
der Intensitat des Elastowiderstandssignals mit einem Maximum bei etwa x = 0.8 kann durch
die in dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen reproduziert werden. Durch die hohere Do-
tierungsauflosung in diesem Bereich ldsst sich dariiber hinaus ein ausgepriagtes Minimum des
b-Parameters nachweisen, das in der Arbeit von Hong et al. nicht beobachtet wurde. Die
durchgefiihrte Zerlegung des Elastowiderstandssignals in den Aq,- und den Ba,-Kanal, analog
zu der Arbeit von Wiecki et al. [123], zeigt, dass der Anstieg des Elastowiderstands auf einen
Anstieg des Signals im Aq,-Kanal zuriickzufiihren ist. Der Vergleich mit Literaturdaten belegt
dariiber hinaus, dass ein Signal im A;,-Kanal fiir Dotierungen mit z < 0.68 nicht nachge-
wiesen werden kann. Das Einsetzen und die Zunahme des Signals im A;4-Kanal lassen sich
mit dem Einsetzen von elektronischen Korrelationen erkléren. Theoretische Berechnungen des
Elastowiderstandssignals in beiden Kanélen, basierend auf einem effektiven Mehrbandmodell,
zeigen, dass eine Kondo-artige Korrelation auftritt, bei der insbesondere die Elektronen des
d.y-Orbitals lokalisiert werden. Dies steht im Einklang mit dem vermuteten orbital-selektiven
Mottverhalten [15]. Dennoch zeigt auch das Elastowiderstandssignal im Bjg-Kanal bei ho-
hen Lochdotierungen ein schwach divergentes Verhalten, was als Uberbleibsel nematischer
Fluktuationen interpretiert werden kann, die insbesondere im schwach dotierten Bereich eine
dominante Rolle spielen [11].
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4. Konstruktion eines neuen Aufbaus fiir
dehnungsabhangige
Transportmessungen

Wie im ersten Teil dieser Arbeit gezeigt werden konnte, ist die uniaxiale Dehnung ein effekti-
ver Tuningparameter, um die elektronischen Eigenschaften von Materialien zu modulieren und
diese zu untersuchen. Im Vergleich zum hydrostatischen Druck besteht der grundlegende Un-
terschied darin, dass durch die uniaxiale Dehnung die Rotationssymmetrie des Kristalls direkt
gebrochen werden kann. Das ist der Grund, warum sich uniaxiale Dehnung und hydrostatischer
Druck oftmals unterschiedlich auf die elektronischen Eigenschaften eines Systems auswirken.
Beispielsysteme hierfiir sind SroRuO4 und YBagCu3Ogg7. Wahrend hydrostatischer Druck
in SroRuOy4 zu einer langsamen Abnahme der supraleitenden Sprungtemperatur fithrt [147],
bewirkt uniaxialer Druck eine schnelle Erhohung derselben [148,;149]. In YBasCu3Og 67 hin-
gegen verstiarkt hydrostatischer Druck die Supraleitung [150], wéhrend uniaxiale Dehnung
entlang der a-Achse die Supraleitung schwécht und gleichzeitig statische Ladungsordnungen
induzieren kann [151].

Die einfachste Moglichkeit zur Erzeugung uniaxialer Dehnungen besteht in der Verwendung
mechanischer Federn und Schraubmechanismen, was in verschiedenen Aufbauten realisiert
wurde [58,152,153]. Der Nachteil dieser Methode liegt in der nur eingeschriankten Moglich-
keit, die Dehnung in situ einzustellen. Eine weitere Méglichkeit besteht in der Verwendung
gasgefiillter Bélge, die eine in situ-Abstimmung der erzeugten Dehnung erlauben, indem sie
zwei Probenhalter auseinanderdriicken [154]. Alternativ konnen Biegevorrichtungen eingesetzt
werden, bei denen durch die Biegung des Probensubstrats die gewiinschte Probenbelastung
erzeugt wird [155, 156].

Das direkte Aufkleben von Proben auf Piezoaktuatoren, wie es im ersten Teil dieser Arbeit
durchgefiihrt wurde (siehe Kapitel 3), ermdglicht eine kompakte Bauweise bei gleichzeitig in
situ einstellbarer Dehnung. Ein Nachteil dieser Methode besteht jedoch darin, dass sowohl die
laterale Ausdehnung des Piezoaktuators als auch seine thermische Ausdehnung auf die Probe
iibertragen werden. Zudem ist die maximal erreichbare Dehnung durch die mechanischen Ei-
genschaften des Aktuators begrenzt. Die am weitesten verbreiteten Piezoaktuatoren bestehen
aus Blei-Zirkonat-Titanat. Innerhalb des typischen Spannungsbereichs von —30V bis +90V
betragt die maximale relative Langendnderung bei Raumtemperatur lediglich etwa 0.06 %.
Zudem nimmt diese Spanne mit sinkender Temperatur stark ab. Die temperaturabhéangige
maximale Dehnung und Stauchung eines PSt 150/5x5/7-Piezoaktuators der Firma Piezome-
chanik GmbH, welcher fiir die Messungen in Kapitel 3 verwendet wurde, ist fiir angelegte
Piezospannungen zwischen -30V und +90V in Abbildung 4.1 abgebildet.

Ziel ist es, eine Dehnungszelle zu entwickeln, die eine mdoglichst grofse, in-situ einstellbare
uniaxiale Dehnung und Stauchung in einem groflen Temperaturbereich erzeugen kann. Dafiir
wird ein Ansatz bestehend aus drei Piezoaktuatoren aufgegriffen, der von Hicks et al. [157]
entwickelt wurde. Um einen moglichst groffen Temperaturbereich fiir die Messungen zugéng-
lich zu machen, wurde zusétzlich ein spezieller Messstab konstruiert und gefertigt. Das Design
orientiert sich an dem in Unterabschnitt 3.4.1 beschriebenen Aufbau, welcher fir die Elastowi-
derstandsmessungen verwendet wurde und wurde hinsichtlich des Durchmessers modifiziert,
um ausreichend Platz fiir die neu entwickelte Dehnungszelle zu schaffen.

Im folgenden Abschnitt werden zunéchst die Konstruktion und der Aufbau des neuen Mess-
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Abbildung 4.1.: Temperaturabhéingige maximale Dehnung und Stauchung fiir angelegte Piezospan-
nungen zwischen -30V und +90V eines PSt 150/5x5/7-Piezoaktuators der Firma Piezomechanik
GmbH, welcher fiir die Messungen in Kapitel 3 verwendet wurde.

stabs detailliert beschrieben und dessen Funktionsweise demonstriert. Anschliefsend folgt eine
Beschreibung der Dehnungszelle, gefolgt von einer exemplarischen Anwendung in Form von
Elastowiderstandsmessungen an BaFeyAs,.

4.1. Konstruktion eines Messstabs

Wie bereits erldutert, soll der Messstab im Wesentlichen zwei Anforderungen erfiillen. Die
Probentemperatur soll in einem moglichst grofsen Bereich von tiefen Temperaturen bis hin
zu Raumtemperatur prézise einstellbar sein, und es soll ausreichend Platz fiir die entwickelte
Dehnungszelle zur Verfiigung stehen.
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Abbildung 4.2.: Skizze des Versuchsaufbaus von Tieftemperaturmessungen mit einem Messstab.
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In Abbildung 4.2 ist ein typischer Versuchsaufbau fiir Tieftemperaturexperimente schematisch
dargestellt. Der Probenhalter befindet sich am unteren Ende eines sich im Vakuum befinden-
den Stabs, welcher in ein Kéltebad getaucht wird. Je nach angestrebter Minimaltemperatur
besteht dieses aus fliissigem Stickstoff oder fliissigem Helium. Auf diese Weise kann die Probe
auf die jeweilige Siedetemperatur des Kiihlmittels abgekiihlt werden. Diese betragt 77.4 K fiir
fliissigen Stickstoff und 4.2 K fiir fliissiges Helium bei Normaldruck [125].
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Abbildung 4.3.: Rendering des gebauten Messstabs. Zur besseren Ubersicht ist nicht die ganze
Lénge des Stabs dargestellt. Zur Durchfithrung der Messung wird der Stab in das Vakuum-Aufenrohr
gesteckt. Fiir eine bessere Ubersicht ist dieses auf dem Bild neben dem Innenteil des Stabs dargestellt.

In Abbildung 4.3 ist ein Rendering des gebauten Messstabs abgebildet. Das Herzstiick bildet
ein Probenhalter, der iiber Edelstahlkapillaren an einem [SO-KF-50-Flanschkreuz montiert ist.
Der Probenhalter wird in ein vakuumdichtes Edelstahlrohr eingesetzt, welches in dem Rende-
ring zur besseren Ubersicht neben dem Stab abgebildet ist. Durch die geringen Temperaturen
ist es notwendig, das Innere des Aufsenrohrs zu evakuieren, da sonst die unterschiedlichen Be-
standteile der Luft bei der jeweiligen Siedetemperatur kondensieren wiirden, was sich negativ
auf die Messung auswirken kann. Um den Probenhalter, welcher auf eine moglichst geringe
Temperatur abgekiihlt werden soll, vor der Warmestrahlung des oberen Teils des Messstabs zu
schiitzen, welcher permanent bei Raumtemperatur ist, sind zwischen den Edelstahlkapillaren
Strahlenschilde montiert, welche die Warmestrahlung reflektieren.

Zum Erreichen einer moglichst niedrigen Basistemperatur ist ein moglichst guter thermi-
scher Kontakt zum Kéltebad notwendig. Der dafiir wesentliche Mechanismus ist dabei die
Wirmeleitung. Dabei kommt es zur Ubertragung von Wirme durch Gitterschwingungen und
Elektronendiffusion innerhalb eines Korpers oder zwischen Koérpern im direkten Kontakt.
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Kaltestufe Edelstahlkapillaren Heizbecher Edelstahlrohr

Messingrohr Probenhalter Schutzkappe

Abbildung 4.4.: Skizze der wesentlichen Bauteile des unteren Teils des Messstabs.

Um die Probe effektiv abkiihlen zu kénnen, muss das Innere des Stabs einen moglichst guten
mechanischen Kontakt mit dem Aufenrohr haben. Dies wird durch den in Abbildung 4.4 skiz-
zierten Aufbau erreicht. Oberhalb des Probenhalters ist die sogenannte Kéltestufe zwischen
die Kapillaren gelttet, die im Wesentlichen aus einer Kupferscheibe besteht. Auf der Hohe
der Kéltestufe ist in das Aufsenrohr aus Edelstahl ein Zwischenstiick aus Messing eingelotet.
Beim Abkiihlen zieht sich das Messingrohr stérker zusammen als die Kéltestufe, wodurch ein
guter thermischer Kontakt entsteht.
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Abbildung 4.5.: Die durch die Abkiihlung verursachte Lingendnderung des Innen- und Aufenradius
des Messingrohrs und der Kiihlstufe. a) Temperaturabhéingige Lingeninderung fiir Kupfer und Mes-
sing bei einem Durchmesser von 46.5mm. b) Relative Lingenédnderung der Durchmesser bestimmt
aus den Daten aus a).

Mit

AL = QQ - LO - AT (41)
kann die thermische Lingenénderung bestimmt werden [158]. Im hier skizzierten Fall ent-
spricht dies dem Aufen- bzw. Innendurchmesser der Kéltestufe und des Messingrohrs. ag ist
der materialspezifische Ausdehnungskoeffizient, Ly der Anfangsdurchmesser des Werkstiicks
bei der Starttemperatur und AT die Temperaturdifferenz zwischen der Starttemperatur und
der betrachteten Temperatur. In Abbildung 4.5a sind die temperaturabhéngigen Léngenénde-
rungen fiir Kupfer und Messing nach der oben angegebenen Formel abgebildet. Dabei wurde
als Starttemperatur 300 K und fiir anjessing = 18.4 - 107K~ bzw. OKupfer = 14.1 - 107 SK-!
verwendet [159]. Der Innendurchmesser des Messingrohrs und der Aufendurchmesser der Kal-
testufe betragen jeweils 46.5 mm. Grundlage des Mechanismus ist eine passgenaue Fertigung
der Bauteile. Dabei sind die Mafse so gewéhlt, dass sich die aus Kupfer gefertigte Kaltestufe
beim Zusammenbau des Stabs moglichst spielfrei in das Messingrohr einschieben ldsst. Auf-
grund des héheren Warmeausdehnungskoeffizienten zieht sich das Messingrohr beim Abkiihlen
stiarker zusammen als die Kéltestufe. Durch den dadurch entstehenden festen mechanischen
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Kontakt zwischen den beiden Bauteilen entsteht ein guter thermischer Kontakt zwischen der
Kiéltestufe und dem Heliumbad, wodurch in Folge auch der Probenhalter abgekiihlt wird.

In Abbildung 4.5b ist die aus Abbildung 4.5a abgeleitete Differenz der Langenénderung der
Durchmesser abgebildet. Da das Aufsenrohr durch den direkten Kontakt mit dem fliissi-
gen Helium eine Temperatur von etwa 4.2K hat, darf das Spiel zwischen Kéltebriicke und
Messingrohr maximal 0.05 mm betragen, um die Funktion des Mechanismus zu gewahrleis-
ten. Da die Ausdehnungskoeffizienten temperaturabhéngig sind, stellt dieser Wert jedoch
nur eine grobe Abschétzung dar. Gegeniiber dem Edelstahlrohr hat das Messingrohr zwei
Vorteile. Der Ausdehnungskoeffizient fiir die verwendete Edelstahllegierung 1.4301 ist mit
QEdeistant = 16.0 - 1079K~1 kleiner als der von Messing, was die Anforderung an die Ferti-
gungstoleranzen nochmals erh6hen wiirde [159]. Da der Ausdehnungskoeffizient der Edelstahl-
legierung grofer als die des Kupfers ist, wiirde der Mechanismus allerdings prinzipiell funk-
tionieren. Allerdings ist die Wirmeleitfihigkeit der Edelstahllegierung mit 15 W (m - K)~! bei
Raumtemperatur deutlich kleiner als der verwendeten Messinglegierung mit 67 W (m - K)~,
was den thermischen Kontakt zwischen Kéltestufe und Heliumbad deutlich reduzieren wiir-
de [160]. Die geringere Warmeleitfahigkeit von Edelstahl ist jedoch der Grund dafiir, dass es
als Material fiir das Auflenrohr verwendet wird. Da sich der obere Teil des Messstabs wiahrend
des Experiments bei Raumtemperatur befindet, wird so der Warmeeintrag durch das Rohr
auf den Probenhalter reduziert. Aus diesem Grund wird beispielsweise kein durchgehendes
Messingrohr verwendet, da so der Warmeeintrag signifikant steigen wiirde. Ein weiterer Me-
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Abbildung 4.6.: Temperaturverlauf des Probenhalters wiahrend des Abkiihlvorgangs in einem voll-
stdndig evakuierten Messstab ohne Austauschgas unter Verwendung von fliisssigem Helium als Kiihl-
mittel. Die Basistemperatur von etwa 9 K wird nach rund 1250 min erreicht.

chanismus, der zur Abkiihlung des Probenhalters beitragen kann, ist die Warmeiibertragung
iiber das im Inneren des Messstabs verbleibende Restgas. Aufgrund des Vakuums innerhalb des
Rohrs spielt dieser Effekt unter normalen Bedingungen eine untergeordnete Rolle. In Abbil-
dung 4.6 ist der Temperaturverlauf des Probenhalters wiahrend des Abkiihlprozesses in einem
vollstandig evakuierten Messstab ohne Austauschgas dargestellt. Die Basistemperatur betragt
in diesem Fall etwa 9 K und wird nach rund 1250 min erreicht. Durch die Verwendung von
Helium als Austauschgas kann der thermische Kontakt deutlich verbessert und der Abkihl-
vorgang erheblich beschleunigt werden. Auf diese Weise lasst sich nicht nur die Abkiihldauer
beliebig verkiirzen, sondern auch eine niedrigere Basistemperatur von 4.2 K realisieren. Im
Hinblick auf den Heliumverbrauch sollte der Messstab moglichst langsam abgekiihlt werden,
da es durch ein zu schnelles Abkiihlen zu einem groffen Warmefluss in das Heliumbad kommt,
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was dessen Verdampfung erheblich beschleunigt und so den Verbrauch erhéht. Aus experi-
menteller Sicht ist daher ein Kompromiss zwischen einer angemessenen Abkiihlzeit und einem
effizienten Einsatz des fliissigen Heliums anzustreben.

Tieftemperaturexperimente werden typischerweise in Kryostaten durchgefiihrt, die {iber eine
integrierte Magnetspule verfiigen, um Messungen in Abhéangigkeit eines dufleren Magnetfelds
zu ermoglichen [161]. Solche Magnetspulen weisen standardméfig einen Innenraumdurchmes-
ser von 40 mm oder 52 mm auf. Da fiir die in dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen kein
Magnetfeld bendtigt wird, kann auf einen solchen Kryostaten verzichtet und der Messstab auch
direkt in eine Transportkanne eingesetzt werden. Die entscheidende Einschrankung dabei ist
der Durchmesser des Offnungsflansches, der bei den meisten Kannen mit einer lichten Weite
von 50 mm den tatsdchlich nutzbaren Innendurchmesser vorgibt. Um den Stab moglichst viel-
seitig einsetzen zu konnen, wurde der Aufsendurchmesser des Aufienrohres so gewéhlt, dass er
gerade durch eine Offnung mit 50 mm lichter Weite passt. Dadurch kann der Stab sowohl in
einer Transportkanne fiir Messungen ohne duferes Magnetfeld als auch in einem Kryostaten
mit Magnetspule und einem Innendurchmesser von 52 mm verwendet werden. Als Ausgangs-
material wird ein 50 mm x 1.5 mm Edelstahlrohr der Legierung 1.4301 verwendet, welches um
etwa 0.2 mm abgedreht wurde.

Lotstation

Anschlisse

Abbildung 4.7.: An die Kaltestufe angeschlossene Lotstation, iiber welche die vom Flanschkopf
kommenden Kupferdrihte thermisch angebunden und anschlieffend zum Probenhalter weitergefiihrt
werden.

Um die Durchfithrung der Messungen zu ermoglichen, sind am Probenhalter insgesamt 32
Anschliisse angebracht (sieche Abbildung 4.7). Diese bestehen aus 0.75mm dicken, isolier-
ten Kupferdréhten, die in passende Bohrungen im Probenhalter eingeklebt sind. Da die bis
zu 30 mm tiefen Bohrungen schwer in das aus Kupfer gefertigte Bauteil eingebracht werden
konnen, wurden sie mithilfe von Funkenerosion gefertigt. Bei der Funkenerosion handelt es
sich um ein abtragendes Fertigungsverfahren, bei dem elektrische Entladungen zwischen einer
Elektrode und dem Werkstiick das Material punktuell und sehr prazise abtragen. Dieses Ver-
fahren eignet sich besonders gut fiir harte oder schwer zerspanbare Metalle wie es fiir Kupfer
der Fall ist.

Die Anschliisse am Probenhalter sind iiber 50 um dicke, isolierte Kupferdridhte mit Vaku-
umdurchfithrungen am Flanschkopf verbunden. An jeder Durchfiihrung sind vier Dréhte
angeschlossen. So kann beispielsweise mit den Drahten eines Anschlusses eine Vier-Punkt-
Widerstandsmessung durchgefithrt werden. Die Kupferdrihte sind paarweise verdrillt, um
elektromagnetische Storeinfliisse zu minimieren. Durch die Verdrillung heben sich induzierte
Storsignale weitgehend gegenseitig auf, was die Signalqualitit deutlich verbessert. Zur zusétz-
lichen Abschirmung verlaufen die Drahte durch die Edelstahlkapillaren und sind zum mecha-
nischen Schutz zusétzlich in Gewebeschlauchen gefiihrt. Da im Falle eines Kabelbruchs ein
einzelner Draht nicht ersetzt werden kann, wurde pro Anschluss ein zuséatzliches, verdrilltes
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Kupferdrahtpaar als Reserve verlegt. Ein Grund fiir die Wahl von nur 50 um dicken Kupfer-
dréhten ist, dass diese am Flanschkopf dauerhaft bei Raumtemperatur verbleiben. Aufgrund
der guten Wirmeleitfahigkeit von Kupfer wiirde sonst ein erheblicher Warmeeintrag zum
Probenhalter erfolgen. Um dies zu minimieren, wurden méglichst diinne Drahte verwendet.
Zusétzlich ist jeder Kupferdraht iiber eine Lotstation thermisch mit der Kéltestufe verbunden
(siche Abbildung 4.7). Auf diese Weise wird der Warmeeintrag auf die Probe reduziert und
eine hohe thermische Stabilitdt gewéhrleistet, wodurch unerwiinschte Temperaturgradienten
und damit verbundene Thermospannungen vermieden werden. Die Lotstation besteht aus ei-
nem Kupferblock, in den 0.75 mm dicke, voneinander isolierte Kupferdréhte eingeklebt sind.
Insgesamt besteht die Lotstation aus zwei solchen Kupferblocken, die fest mit der Kéltestufe
verbunden sind. Jeder vom Flanschkopf kommende Draht ist an einem Anschluss der Lot-
station verlotet und iiber einen weiteren Kupferdraht mit dem entsprechenden Anschluss am
Probenhalter verbunden.

Die minimale Probentemperatur ergibt sich aus dem thermischen Gleichgewicht zwischen
der Kiihlleistung des beschriebenen Aufbaus und dem parasitiren Wérmeeintrag. Letzterer
erfolgt hauptséchlich iiber das Aufenrohr, die Kapillaren und die Messleitungen, die vom
Flanschkopf, welcher sich stets auf Raumtemperatur befindet, Warme in Richtung des Pro-
benhalters leiten. Um den Warmeeintrag moglichst gering zu halten, sind, neben moglichst
diinnen Kupferdrdhten zudem moglichst diinne Kapillaren verwendet worden. Diese haben
einen Aufendurchmesser von 4 mm und eine Wandstérke von 0.5mm. Als Material fiir die
Kapillaren wurde wegen seiner geringen Warmeleitfahigkeit Edelstahl gewahlt, um so den pa-
rasitdren Wéarmeeintrag zu reduzieren. Zum Schutz des Probenhalters vor Warmestrahlung
sind zwischen den Kapillaren reflektierende Schutzschilde eingebaut, welche die Strahlung
wirksam abschirmen und so das untere Ende des Stabs vor direktem Strahlungseintrag schiit-
zen. Damit auch die Kéltestufe als Strahlungsschutz dienen kann, verfiigt diese in der Mitte
tiber eine umlaufende Nut (siehe Abbildung 4.4). Damit die Dréhte durch die Kapillaren zur
Kaltestufe gefiihrt und auf der Unterseite mit der Lotstation verbunden werden kénnen, sind
auf der Oberseite der Kéltestufe durchgehende Bohrungen bis zur Nut vorhanden. Auf der
Unterseite befinden sich zwei separate Offnungen, durch die die ankommenden Leitungen zur
Lotstation verlegt sind. Diese sind so versetzt angeordnet, dass kein direkter Strahlungsweg
zum unteren Teil des Stabs besteht.

4.1.1. Temperaturregelung

Der Messstab soll nicht nur Messungen bei méglichst tiefen Temperaturen ermdéglichen, son-
dern auch eine préazise Einstellung beliebiger Temperaturen im erreichbaren Temperaturbe-
reich erlauben. Hierfiir wird ein aus Kupfer gefertigter und vergoldeter Heizbecher verwendet,
der auf den Probenhalter aufgeschraubt werden kann (siehe Abbildung 4.4, rot). Um die ab-
gestrahlte Warme zusétzlich zu homogenisieren, ist unter dem Heizbecher eine Schutzkappe
montiert, die ebenfalls aus Kupfer besteht und vergoldet ist (siche Abbildung 4.4, blau). Eine
zusétzliche Darstellung des Heizbechers und der Schutzkappe ist in Abbildung 4.8 zu sehen.
Der Aufendurchmesser des Heizbechers betragt 45.5mm bei einer Lénge von 114 mm. Die
Wandstérke betragt 2 mm. In die Aufenwand sowie die Unterseite ist eine doppelte, spiralfor-
mige Einkerbung eingefrist. Diese hat eine Breite von 1 mm, eine Tiefe von 0.62 mm und eine
Steigung von 6 mm. Zur Erzeugung der Heizleistung ist ein Manganindraht in diese Kerbe des
Heizbechers eingeklebt. Beim Anlegen eines elektrischen Stroms erwérmt sich der Draht und
erzeugt so die gewiinschte Heizleistung. Fiir einen moglichst guten thermischen Kontakt zwi-
schen Heizbecher und Probenhalter wurde an der Oberseite des Heizbechers ein 8 mm langes
M42x0.5-ISO-Sondergewinde eingebracht, das in ein entsprechendes Gegengewinde am Rand
des Probenhalters eingeschraubt werden kann. Die Schutzkappe besitzt einen Durchmesser
von 39.5mm, eine Linge von 99 mm und eine Wandstidrke von 1 mm. Zur Befestigung ist
an der Oberkante ebenfalls ein M38x0.5-ISO-Sondergewinde angebracht, das in das entspre-
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chende Gegengewinde am Rand des Probenhalters eingeschraubt werden kann. Heizbecher
und Schutzkappe verfiigen zudem iiber Bohrungen, sodass auch das Innenvolumen evakuiert
werden kann.

Abbildung 4.8.: Vergoldete Heizkappe aus Kupfer mit spiralférmiger Aufnahme fiir den Heizdraht
aus Manganin. Um die so entstehende Warme zusétzlich zu homogenisieren sitzt in der Heizkappe
eine ebenfalls vergoldete und aus Kupfer gefertigte Schutzkappe. Beide Bauteile verfiigen zudem iiber
Bohrungen, die es erméglichen, ihr Inneres zu evakuieren und kénnen iiber ein Gewinde auf den
Probenhalter gedreht werden.

Vergoldete Oberflichen haben viele Vorteile. Dazu gehéren die Korrosionsbesténdigkeit, die
Ermoglichung eines guten thermischen Kontakts und geringe Neigung zur Ausgasung. Im
Vergleich zu unbehandelten Kupfer weist eine vergoldete Oberfliche zudem eine geringere
Emissivitat auf, wodurch die unerwiinschte Warmestrahlung reduziert wird [161]. Dies ist der
Hauptgrund, warum vergoldete Oberflachen haufig in Tieftemperaturexperimenten eingesetzt
werden und ist auch der Grund dafiir, dass neben dem Heizbecher und der Schutzkappe auch
der komplette Probenhalter mit einem galvanischen Verfahren vergoldet wurden.

Da die Kupferoberflichen schon nach wenigen Tagen sehr stark oxidieren (sieche Abbildung
4.9a), wurde dafiir die Oxidschicht der Bauteile mit einem elektrochemischen Verfahren vor
dem Vergolden entfernt. Dafiir wurden die Bauteile in eine 1.25mol/L starke Natronlauge
getaucht und zwischen Bauteil und einer weiteren Elektrode fiir etwa ein bis zwei Minuten ein
Strom von etwa 1 A angelegt. Durch diesen Prozess wird die oberste, oxidierte Materialschicht
abgetragen, sodass eine saubere, reine Kupferoberflache freigelegt wird.

Anschlieftend wurden die Bauteile zusétzlich entfettet und griindlich mit destilliertem Was-
ser abgespiilt. Die so vorbereiteten Oberflaichen konnten anschliefend mittels Goldelektrolyt
vergoldet werden. Dazu wurde ein Baumwollpad iiber eine Platinelektrode gestiilpt und mit
Goldelektrolyt getrankt. Zwischen der Platinelektrode und dem Bauteil wurde eine Spannung
von etwa 6 V angelegt, wobei die Elektrode positiv und das Bauteil negativ geladen war. Durch
leicht kreisende Bewegungen des Pads wurde eine gleichméfige Goldschicht auf der Oberflache
abgeschieden. Dieser Vorgang wurde so lange wiederholt, bis sich eine durchgehende Gold-
schicht mit einer Dicke von einigen um gebildet hat. Wobei dies durch die Prozessparameter
und einer optischen Beurteilung abgeschatzt wurde.

Im ersten Versuch wurde ein 100 pm dicker Manganindraht mit DeltaBOND 152 in die spi-
ralférmige Vertiefung des Heizbechers eingeklebt. Bei einer Drahtlinge von etwa 2m ergibt
sich ein Widerstand von Ry, = 3602 [125]. Damit die Warmeentwicklung ausschlieflich im
Manganindraht und nicht in den Zuleitungen erfolgt, sollte das Verhéltnis zwischen Leitungs-
widerstand und Heizerwiderstand so gewéhlt werden, dass der Beitrag der Leitungen vernach-
lassigbar ist (typischerweise kleiner als etwa 1%). Aus diesem Grund und um die Stromtragfé-
higkeit der Zuleitungen zu erhohen, wurden isolierte Kupferdréahte mit einem Durchmesser von
150 pm fiir die Verbindung zum Heizer verwendet. Diese weisen bei einer Lénge von 2 m einen
Widerstand von Ryt = 1.9 Q auf. Damit ergibt sich ein Verhéltnis von Rjeit/Rheiz = 0.5 %,
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was deutlich unter dem geforderten Grenzwert liegt. Beim Einkleben des Manganindrahts
ist darauf zu achten, dass dieser vollstdndig innerhalb der Vertiefung im Heizbecher verlegt
ist. Andernfalls konnte der Draht aufgrund seiner geringen Wérmeleitfahigkeit bei Stromfluss
iiberhitzen und durchbrennen. An seinen Enden sind jeweils 100 um dicke Kupferdrihte an-
gelbtet, iiber die der Heizer beim Einbau mit den zugehdrigen Anschliissen an der Riickseite
des Probenhalters verbunden wird.

;

Abbildung 4.9.: a) Stark oxidierte Kupferoberfliche der Schutzkappe, welche vor dem Vergolden
entfernt werden muss. b) Vergoldeter Heizbecher mit spiralférmiger Aufnahme (links) sowie vergoldete
Schutzkappe (rechts) c¢) Vergoldeter Probenhalter.

Konfiguration des Heizbechers

Fiir die Temperaturregelung wird ein LakeShore 340 Temperaturregler verwendet, welcher
eine maximale Ausgangsleistung von 100 W, bei einer maximalen Spannung von 50V und
einem maximalen Strom von 2 A hat [128]. Nach dem Ohmschen Gesetz wird die maximale
Leistung bei einem Heizwiderstand von 25€2 erreicht, was deutlich kleiner als die 3602 des
Heizers ist. Bei 360 €2 erreicht der LakeShore bei einer maximalen Spannung von 50V einen
maximalen Strom von etwa 0.14 A.

Fiir die elektrische Leistung gilt:

P=U-I=R-TI? (4.2)

wodurch sich in diesem Fall eine maximale Leistung von 6.95 W ergibt. Aufgrund eingeschriank-
ten Zugangs zu fliissigem Helium wurden die ersten Tests des Heizers mit fliissigem Stickstoff
durchgefiihrt. In Abbildung 4.10a ist der zeitliche Temperaturverlauf des Probenhalters bei
einer konstanten Heizleistung von 6.95 W dargestellt. Die Starttemperatur betrug bei dieser
Messung etwa 158 K. Trotz kontinuierlicher Heizung mit der maximalen Leistung konnte die
Temperatur innerhalb von {iber 2500 s nur geringfiigig auf etwa 164 K erhcht werden, wobei
die Temperaturanderungsrate sehr klein blieb. Dies zeigt, dass die in dieser Konfiguration
erzielbare Heizleistung des Systems, bestehend aus dem eingesetzten Heizer und dem LakeS-
hore 340, nicht ausreicht, um die Probe effektiv auf Raumtemperatur zu erwéarmen. Um die
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erreichbare Endtemperatur zu erhohen, wurde der Heizbecher mit einem vergoldeten Alumini-
umklebeband umwickelt. Ziel war es, den Warmeverlust durch abgestrahlte Energie zu redu-
zieren. Der Strahlungsverlust ldsst sich ndherungsweise mit der Stefan-Boltzmann-Gleichung
berechnen [158]. Diese lautet:

Pstrantung = 0 - €+ A- (T4 - Témgebuny) : (4.3)

Dabei ist Psirahiung der Warmeverlust durch Strahlung, o die Stefan-Bolzmann-Konstante,
€ der Emissionsgrad der Oberfliche, welcher fiir polierte Metalle Werte zwischen 0.1 und 0.3
und fiir matte Oberflichen etwa 0.9 betrigt, A die Oberflache des Heizers, T' die Temperatur
des Heizbechers und Tygepung die Temperatur der Umgebung um den Heizbecher, welche im
Fall des mit fliissigen Stickstoff gekiihlten Stabs etwa 77 K betragen sollte [161,162|. Daraus
wird ersichtlich, dass die Warmestrahlung des Heizers mit zunehmender Temperatur zu einem
dominanten Verlustmechanismus wird, der die maximal erreichbare Endtemperatur begrenzt.
Dies liegt daran, dass die abgestrahlte Leistung geméaft der Stefan-Boltzmann-Gleichung pro-
portional zur vierten Potenz der Temperatur ansteigt. Das verwendete Klebeband reflektiert
einen Teil dieser Warmestrahlung zuriick zum Heizer und trégt somit zur Reduktion der
Strahlungsverluste bei.

Abbildung 4.10b zeigt den zeitlichen Verlauf der Probentemperatur bei einer konstanten Heiz-
leistung von 6.95 W. Auch nach tiber 7000 s erreicht die Temperatur lediglich 184 K, wobei die
Anderungsrate bereits zu diesem Zeitpunkt sehr gering ist. Eine weitere signifikante Tempe-
raturerhohung ist daher auch bei lingerer Heizdauer nicht zu erwarten. Dies zeigt zum einen,
dass das verwendete Klebeband durchaus einen Einfluss auf die maximale Probentemperatur
hat, dieser jedoch nicht ausreicht, um die Temperatur auf die angestrebten 300 K zu erhdhen,
weshalb der Heizer weiter optimiert werden muss.
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Abbildung 4.10.: a) Probentemperatur in Abhéngigkeit der Zeit fiir einen Heizdraht und einer
konstanten Heizleistung von 6.95W. b) Probentemperatur in Abhéngigkeit der Zeit fiir die gleiche
Heizbecherkonfiguration wie in a), welche zuséitzlich mit einer Lage vergoldeten Klebeband umwickelt
wurde. Fiir die komplette Messung wurde eine konstante Heizleistung von 6.95 W angelegt.

Die maximale Leistung des Heizers kann iiber Gleichung 4.2 bestimmt werden. Dabei bezeich-
net I den Strom, der durch den Heizer fliekt. Dieser ergibt sich zu I = U/Rpeizer, wobei U
die Ausgangsspannung des Netzteils und Ryjeizer der Widerstand des Heizers ist. Wird dieser
Zusammenhang in Gleichung 4.2 eingesetzt, ergibt sich:

U \* Uu?
P=R- = . 4.4
(RHeizer > RHeizer ( )

Das bedeutet, dass eine Verringerung des Heizwiderstands bei konstanter Spannung zu einem
groferen Stromfluss fithrt und somit die Heizleistung erhoht. Eine Halbierung des Heizwider-
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stands fithrt gemaf Gleichung 4.4 bei gleicher Spannung U zu einer Verdopplung der Heiz-
leistung. Um den Widerstand zu halbieren, wurde ein zweiter, baugleicher Manganindraht
in die Nut des Heizers eingeklebt und parallel zum ersten Heizdraht geschaltet, wodurch
sich der Gesamtwiderstand auf 1702 reduziert. Damit ergibt sich ein neues Verhaltnis von
Rieit/ Rheir = 1%, was gerade im Bereich der geforderten 1% liegt.

Durch die Kupferdréhte, die vom Flanschkreuz zum Heizer fiihren, fliefst bei maximaler Leis-
tung ein Strom von etwa 0.294 A. Da diese Dréhte lediglich einen Durchmesser von 150 pm
aufweisen und im Vakuum verlegt sind, besteht die Gefahr, dass sie durch den Strom iiberhit-
zen und durchbrennen kénnten. Um dies auszuschlieften, wurde ein etwa 10 cm langes Stiick
des Kupferdrahts in einer Vakuumkammer mit verschiedenen Stromstérken belastet. Dabei
wurde darauf geachtet, dass der Draht keinen Kontakt zur Wand der Vakuumkammer hatte.
Bei einem Strom von 2 A zeigte der Draht auch nach iiber 8 Stunden keine Schidigung. Bei
4 A hingegen brannte der Draht nach etwa 5 Minuten durch. Dies zeigt, dass ein Dauerstrom
von ca. 0.3 A fiir den eingesetzten Kupferdraht unkritisch ist und keinen Schaden verursacht.
Mit der finalen Version des Heizbechers, bestehend aus zwei parallel geschalteten Manganin-
dréahten und einer Schicht vergoldetes Klebeband, ist es moglich, auch unter Verwendung des
LakeShore 340 eine Probentemperatur von iiber 300 K zu erreichen.

Optimierung der Temperaturregelung

Um die Temperatur moglichst prézise einstellen zu konnen, verfiigt der LakeShore 340 iiber
einen Proportional-Integral-Differential-Regler (PID-Regler), welcher die Leistung des Heizers
in Abhéngigkeit von der Probentemperatur regelt. Ein PID-Regler ist ein weit verbreitetes
Regelungssystem, das in der Automatisierungstechnik zur Steuerung dynamischer Prozesse
eingesetzt wird. Die Stellgrofte u(t) des PID-Reglers setzt sich aus drei Anteilen zusammen,
die jeweils auf unterschiedliche Eigenschaften des Regelfehlers e(t) reagieren [163]. Der Feh-
ler ergibt sich dabei aus der Differenz zwischen dem gewiinschten Sollwert w(t) und dem
gemessenen Istwert y(t):

e(t) = w(t) - y(b). (4.5)

Die resultierende Stellgrofse u(t) des Reglers ergibt sich als Summe der drei Anteile:

t

u(t) = Kpe(t) + K /0 e(r)dr + Kp%e(t), (4.6)
wobei Kp, K; und Kp die Regelparameter sind. Der proportionale Anteil (P-Anteil) ist di-
rekt proportional zum momentanen Fehler. Ein grofterer Proportionalfaktor K p fiihrt zu einer
stirkeren Reaktion auf Abweichungen, kann jedoch zu Instabilitdit und Uberschwingen fiih-
ren. Der integrale Anteil (I-Anteil) beriicksichtigt die gesamte bisherige Fehlerhistorie und ist
besonders wichtig fiir Systeme, bei denen eine dauerhafte Regelabweichung vermieden wer-
den muss. Allerdings kann ein zu hoher Integralfaktor K; zu langsamen Schwingungen und
schlechter Dynamik fiihren. Der differentielle Anteil (D-Anteil) reagiert auf die Anderungsrate
des Fehlers und trigt dazu bei, plétzliche Schwankungen oder Stérungen auszugleichen. Zu
hohe Werte fiir Kp konnen jedoch zu einer verstarkten Empfindlichkeit gegeniiber Messrau-
schen fiihren. Fiir eine prizise Temperaturregelung ist es essenziell, die PID-Parameter richtig
zu wihlen.
Dafiir wurde der Regler im ersten Schritt als P-Regler betrieben und der P-Wert variiert. Das
bedeutet, dass die I- und D-Anteile null sind. In Abbildung 4.11 ist die geregelte Probentem-
peratur in Abhéngigkeit von der Zeit fiir verschiedene P-Werte dargestellt. Die Solltemperatur
betragt dabei entweder 85 K (Abbildung 4.11a) oder 90 K (Abbildung 4.11b) und ist jeweils
durch eine gestrichelte Linie markiert. Es ist deutlich zu erkennen, dass ein groferer P-Anteil
zu einer starkeren Sprungantwort fiihrt. Ab einem P-Wert von {iber 70 kommt es zu einem
leichten Uberschwingen iiber die eingestellte Solltemperatur. Zudem zeigen alle betrachteten

87



4. Konstruktion eines neuen Aufbaus fiir dehnungsabhéngige Transportmessungen

85
90
¥ 84 ¥
583 5
2 Z 80
] 9]
282 Sg7
o e P=20,1=0, D=0 v e P=60, I=0, D=0
F 81 e P=30,1=0, D=0 = 86 s P=70, =0, D=0
e P=40, =0, D=0 e P=80, I=0, D=0
80 ---- Solltemperatur: 85K 85 ---- Solltemperatur: 90K
0 1000 2000 3000 4000 5000 0 1000 2000 3000 4000 5000 6000
Zeit /s Zeit /s
(a) (b)

Abbildung 4.11.: Geregelte Probentemperatur in Abhéingigkeit der Zeit fiir verschiedene P-Anteile.

Die Solltemperatur ist durch die horizontale Linie gekennzeichnet. In a) betriagt die Solltemperatur
85K und in b) 90 K.

P-Werte auch nach mehr als 5000s eine signifikante Abweichung zwischen Soll- und Istwert,
was charakteristisch fiir einen reinen P-Anteil ist [163].

Um diese Abweichung zu korrigieren, wird im néchsten Schritt ein PI-Regler eingesetzt, wobei
der D-Anteil gleich null gesetzt wird. Da der zusétzliche I-Anteil die bleibende Regelabwei-
chung verringert, wurde ein konstanter P-Wert von 70 gewahlt, also genau jener, bei dem
erstmals ein leichtes Uberschwingen iiber die Solltemperatur beobachtet wurde. Die zeitab-

héngigen Temperaturverldufe fiir verschiedene I-Werte bei konstantem P-Wert von 70 sind in
Abbildung 4.12a dargestellt.
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Abbildung 4.12.: Geregelte Probentemperatur in Abhéngigkeit der Zeit fiir verschiedene I-Anteile.

Die Solltemperatur betridgt 90 K und ist durch die horizontale Linie gekennzeichnet. Der P-Wert
betrigt in a) 10 und in b) 150 und 200.

Mit einem geringen I-Wert von 0.5 néhert sich der Istwert langsam dem Sollwert. Fiir I-Werte
iiber 1 kommt es zu einer Schwingung um den Sollwert, welche mit steigenden I-Wert zunimmt.
In Abbildung 4.12b ist die Reaktion des Heizers mit groferen P-Werten und kleinen I-Werten
abgebildet. Auch dabei kommt es zu den Schwingungen um den Sollwert, wobei diese etwas
geringer ausfallen und nicht so stark von dem I-Wert abhéngig sind.

Durch den D-Anteil kénnen diese Schwingungen beseitigt werden. In Abbildung 4.13a wurde
die Regelung fiir einen P-Wert von 70 und verschiedene Kombinationen von I und D gemessen.
Dabei zeigt sich, dass nach etwa 4000 s fiir jeden Parametersatz die Solltemperatur sehr genau
eingestellt werden kann. Fiir groRe I-Werte kommt es jedoch zu starken Uberschwingern.
Abbildung 4.13b zeigt eine Variation des D-Anteils fiir einen P-Anteil von 150 und einen
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Abbildung 4.13.: Geregelte Probentemperatur in Abhéngigkeit der Zeit fiir verschiedene D-Anteile.
Die Solltemperatur betrigt 90 K und ist durch die horizontale Linie gekennzeichnet. Der P-Wert
betragt in a) 10 und in b) 150.

[-Anteil von 0.5. Dabei fillt auf, dass der D-Anteil nur einen sehr geringen Einfluss auf die
Regelung hat, da die Unterschiede zwischen den Kurven sehr gering sind. Im Vergleich zu
den Parametern in Abbildung 4.13a ist im gesamten Zeitbereich eine signifikante Abweichung
zwischen Soll- und Istwert sichtbar.

Um die Giite der Regelung quantifizierbar zu machen, wird die Standardabweichung der Tem-
peratur betrachtet. In Abbildung 4.14 ist die Standardabweichung gegen die Zeit fiir die
Temperaturverlaufe in Abbildung 4.13a abgebildet. Die Standardabweichung zum Zeitpunkt
t entspricht dabei der Standardabweichung der Temperaturwerte im Zeitintervall 6200s-t.
Dadurch repréasentiert dieser Wert, wie gut die Temperaturregelung ab diesem Zeitpunkt sein
wird. Fiir alle PID-Konfigurationen nimmt die Standardabweichung mit der Zeit stark ab,
und die Schwingungen der Temperatur in Abbildung 4.13a sind auch als Schwingungen in der
Standardabweichung deutlich erkennbar. Fir PID-Konfigurationen mit einem I-Anteil von
1.5 ergibt sich nach etwa 4000s eine konstante Standardabweichung von 1073, was die priizise
Temperaturregelung fiir diese Parametersitze verdeutlicht. Fiir eine gute Messung sollte die
Standardabweichung der Temperatur kleiner als 10~2 K sein, damit Schwankungen temperatu-
rabhéngiger Messgrofien moglichst gering ausfallen. Dieser Grenzwert ist mit der horizontalen
Linie markiert, wonach die Temperatur fiir einen I-Anteil von 1.5 nach etwa 3000 s prizise ge-
nug eingestellt ist. Fiir die weiteren Messungen werden als Regelungsparameter P=70, I=1.5
und D=13 verwendet.

Fiir einen abschliefenden Test der Temperaturregelung mit den ermittelten PID-Parametern
wurden die Regelung verschiedener Solltemperaturen im kompletten Temperaturbereich aus-
probiert. Anders als in den vorherigen Messungen wurde dabei fliissiges Helium als Kiihlmittel
verwendet, um auch geringere Temperaturen als 77 K einstellen zu kénnen. In Abbildung 4.15
ist die Temperaturregelung fiir ausgewéhlte Solltemperaturen iiber ein Zeitintervall von 3000 s
dargestellt. Zur besseren Vergleichbarkeit wurde dabei die Temperaturabweichung zur jeweili-
gen Solltemperatur in Abhéngigkeit von der Zeit aufgetragen. In den ersten 1000 s zeigen sich
leichte Unterschiede im Sprungverhalten, wobei es fiir Tiop = 14 K und Ty = 20 K zu stérke-
ren Uberschwingern kommt als bei den anderen Solltemperaturen. Ab etwa 2000 s sind jedoch
bei allen verglichenen Solltemperaturen keine signifikanten Abweichungen mehr erkennbar.
In der Legende ist zusétzlich zur jeweiligen Solltemperatur die Durchschnittstemperatur und
die Standardabweichung im Zeitintervall zwischen 2500 s und 3000 s angegeben. Diese betréigt
fiir alle dargestellten Temperaturen maximal 0.002 K und unterstreicht die hohe Qualitat der
Temperaturregelung iiber den gesamten Temperaturbereich. Auch bei der Durchschnittstem-
peratur gibt es nur leichte Abweichungen, welche im Fall von einer Solltemperatur von 270 K
maximal 5 mK betrégt.
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Abbildung 4.14.: Standardabweichung der Temperatur im Zeitintervall ¢ g, q—t fiir verschiedene PID-
Parametersétze. Damit gibt die Standardabweichung an wie gut die Temperaturregelung bis zum Ende
der Temperaturmessung gewesen sein wird. Fiir prizise Messungen sollte die Standardabweichung der
Temperatur kleiner als 1072 K sein, was durch die horizontale Linie eingezeichnet ist.
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Abbildung 4.15.: Temperaturregelung fiir verschiedene Solltemperaturen in einem Zeitintervall von
3000s. Fiir eine bessere Vergleichbarkeit ist die Differenz zwischen Ist- und Solltemperatur gegen die
Zeit aufgetragen.
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4.1.2. Vakuumtest

Damit der Messstab fiir langere Messungen verwendet werden kann, muss er moglichst va-
kuumdicht ausgefiihrt sein. Dies ist gegeben, wenn die Leckrate kleiner als 1073 mbar - 1/s
ist [164]. Da die Vakuumdurchfithrungen mit Gummidichtungen versehen sind und die restli-
chen Anschliisse am Flanschkopf iiber ISO-KF-Dichtungen verbunden werden, ist nicht davon
auszugehen, dass diese Komponenten eine signifikante Leckage verursachen.

Das entscheidende Bauteil fiir die Dichtheit des Messstabs ist das Vakuumrohr, welches ins-
gesamt vier Lotverbindungen aufweist. An der Oberseite ist ein [SO-KF-75-Flansch auf das
Rohr aufgelotet. Auf Hohe der Kéltestufe ist das Messingstiick tiber zwei Lotverbindungen
integriert und am unteren Ende ist das Rohr durch eine weitere Lotverbindung mit einem
Deckel verschlossen.

Besonders kritisch sind dabei die Lotverbindungen zwischen den unterschiedlichen Materiali-
en Messing und Kupfer, da sie aufgrund der grofen Temperaturunterschiede im Betrieb stark
belastet werden. Um dennoch eine vakuumdichte Verbindung zu gewahrleisten, sind die En-
den des Messing- und Edelstahlrohrs so gefertigt, dass sie sich mit einem Spiel von 0.05 mm
tiber eine Lénge von etwa 18.5mm ineinander stecken lassen (siehe Abbildung 4.16). Durch
die verbleibende Nut wird das fliissige Lot durch die Kapillarwirkung in den Spalt zwischen
den Bauteilen gezogen und erzeugt so eine dauerhaft vakuumdichte Verbindung. Da sich das
Messingrohr beim Abkiihlen stérker als das Edelstahlrohr zusammenzieht bildet das Messing-
rohr die Aufenseite der Verbindung. Dadurch sollte die Verbindung zwischen Messing- und
Edelstahlrohr beim Abkiihlen noch stabiler werden.

Durch die geringe Differenz zwischen dem Innendurchmesser des Messingrohrs und dem Au-
Rendurchmesser der Kéltestufe besteht die Gefahr, dass sich beide Bauteile beim Zusammen-
bau verkeilen. Um ein sauberes Einfiigen der Kéiltestufe in den Messingteil des Aufenrohrs
zu gewahrleisten, wurde der Innendurchmesser des Messingrohrs an der Oberkante an den
des Edelstahlrohrs angepasst und eine Verjiingung von 3° eingearbeitet. Diese Verjlingung
unterstiitzt das saubere Einfiihren der Kaltestufe in das Messingrohr. Dies ist ebenfalls in
Abbildung 4.16 dargestellt.

18,50
20,00

D D(2:1)

@L7,00

{ Edelstahlrohr

Abbildung 4.16.: Skizze der Létverbindung zwischen Messing- und Edelstahlrohr. In der vergrofier-
ten Ansicht sind sowohl der Uberlapp der beiden Rohre als auch die Verjiingung des oberen Endes
des Messingrohrs deutlich erkennbar.

Bevor die Leckrate des Messstabs bestimmt wurde, wurde das Rohr fiinfmal mit fliissigem
Stickstoff abgekiihlt und wieder auf Raumtemperatur erwédrmt, um eine thermische Belas-
tung zu erzeugen, die sich negativ auf die Dichtigkeit auswirken konnte. In Abbildung 4.17a
ist der Versuchsaufbau fiir die Bestimmung der Leckrate abgebildet. An den fiir das Eva-
kuieren vorgesehene Flansch des Flanschkreuzes wurde eine Turbomolekularpumpe tiber ein
Vakuumventil angeschlossen. Um den Druck zu messen, ist ein zusétzliches T-Stiick mit einem
Drucksensor zwischen Flanschkopf und Ventil angeschlossen.

Nachdem ein Basisdruck von (1.91 & 0.01) - 10~ mbar erreicht wurde, wurde das Ventil ge-
schlossen und der Druckverlauf in Abhéngigkeit von der Zeit aufgezeichnet. Dieser ist in
Abbildung 4.17b dargestellt. Es zeigt sich ein anndhernd linearer Druckanstieg, dessen Stei-
gung iiber eine lineare Anpassung bestimmt wurde, die ebenfalls in der Abbildung eingezeich-
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Abbildung 4.17.: a) Zur Bestimmung der Leckrate des Messstabs wurde zwischen dem Flanschkopf
und dem Vakuumventil ein T-Stiick mit Drucksensor angebracht. Nach Erreichen des Basisdrucks
wurde das Ventil verschlossen und die Messung der Druckénderung iiber die Zeit gestartet. b) Zeitab-
héngiger Druck im Messstab nachdem das Ventil geschlossen wurde.

net ist. Uber das evakuierte Volumen kann aus der durchschnittlichen Drucksteigerung von
2.22-10~%mbar/s die Leckrate berechnet werden. Die Standardabweichung der so ermittelten
Drucksteigerung betriigt 5.6 - 107! mbar /s und kann somit vernachliissigt werden. Inklusive
des angeschlossenen T-Stiicks wurde das evakuierte Volumen grofsziigig mit 71 abgeschétzt,
woraus sich eine Leckrate von 1.55-107° mbar-1/s ergibt. Diese liegt etwa zwei Gréfenordnun-
gen unterhalb der definierten Zielvorgabe, sodass der Messstab als ausreichend vakuumdicht
bewertet werden kann.

4.1.3. Anschlisse

In Abbildung 4.18 ist der Anschlussplan der Anschliisse am Probenhalter abgebildet. Die
Vakuumdurchfithrungen am Flanschkreuz sind entsprechend beschriftet. Die Anschliisse A
bis D stehen bei der Verwendung des Messstabs zur freien Verfiigung und kénnen beispiels-
weise fiir Widerstandsmessungen verwendet werden. Der nicht sichtbare Anschluss E ist fiir
den Kontakt zum Heizer bestimmt und mit den 150 um dicken Kupferdrdhten verbunden.
Anschluss F ist in Ausblick auf die Konstruktion der Dehnungszelle fiir die Steuerung der
dafiir verwendeten Piezoaktuatoren bestimmt, kann aber ohne Verwendung der Dehnungs-
zelle frei benutzt werden. An Anschluss G ist ein Pt100 Klasse A Temperatursensor ange-
schlossen, welcher auf die Stirnseite des Probenhalter geklebt ist. An Anschluss H ist ein
Cernox-1050-Sd-HT-Temperatursensor angeschlossen, welcher sich besonders fiir das Messen
sehr tiefer Temperaturen eignet. Anders als der Pt100 muss dieser mit einem weiteren Tem-
peratursensor kalibriert werden. Dies wurde mit einem bereits kalibrierten Temperatursensor
in einem Physical Property Measurement System von Quantum Design durchgefiihrt. Auch
der Cernox-Sensor klebt auf der Stirnseite des Probenhalters. Die Verwendungszwecke der
einzelnen Anschliisse ist in Tabelle 4.1 zusammengefasst. Da die Leitungen der unterschied-
lichen Anschliisse durch ihre verschiedenen Aufgaben unterschiedlich stark belastet werden,
werden diese in Gruppen sortiert durch die Kapillaren gelegt, um die gegenseitige Beeinflus-
sung zu reduzieren. Aus diesem Grund wurden die Heizdrdhte und die Dréahte, welche fiir
die Steuerung der Piezoaktuatoren der Dehnungszelle benutzt werden, zusammen durch eine
Kapillare verlegt, da diese die grofite Strom- und Spannungsbelastung erfahren. Durch die
zweite Kapillare verlaufen die Drahte der beiden Anschliisse fiir die Temperatursensoren. Die
Messanschliisse A bis D werden auf die verbliebenen Kapillaren verteilt. In Abbildung A.19
ist zudem der Anschlussplan der Lotstation abgebildet.

Abbildung 4.19 zeigt eine bemafste Nahaufnahme des Probenhalters. Um Proben oder die
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Abbildung 4.18.: Anschlussplan des Probenhalters.

Tabelle 4.1.: Verwendungszweck der Anschliisse am Probenhalter. Abbildung 4.18 kann die Zuord-
nung der einzelnen Anschliisse entnommen werden.

Anschluss ‘ Verwendung H Anschluss ‘ Verwendung
A Messanschluss E Heizer
B Messanschluss F Piezoaktuatoren
(@ Messanschluss G Pt100
D Messanschluss H Cernox-1050-SD-HT

spater entwickelte Dehnungszelle zu befestigen, besitzt dieser am Ende ein Plateau mit einer
Fléche von 14 mm x 34.25 mm. Die maximale Breite resultiert aus der Limitierung des Aufen-
rohrdurchmessers auf maximal 50 mm und den Dicken des Heizbechers und der Schutzkappe.
Proben konnen direkt auf die Plattform geklebt werden und zur Befestigung von groferen
Aufbauten wie der Dehnungszelle gibt es zwei Locher mit einem M3-Gewinde. Insgesamt ist
so ein sehr flexibler Einsatz des Messstabs moglich. Es stehen genug Platz und geniigend
Anschliisse bereit, um beispielsweise von fiinf Proben gleichzeitig den temperaturabhéngigen
Widerstand messen zu konnen oder gréfere Experimente anzubringen. Durch die Lange der
Schutzkappe ergibt sich eine maximale Lange von 90 mm fiir diese Experimente.

Gewinde Heizbecher

Gewinde Schutzkappe

Abbildung 4.19.: Bemafste Nahaufnahme des Probenhalters.
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Fiir eine optimale Handhabung und einen langlebigen Einsatz des Messstabs muss im ge6ff-
neten Zustand, beispielsweise beim Wechsel der Probe, darauf geachtet werden, die offenen
Dréhte an der Kaltestufe nicht zu beschédigen. Um dies sicherzustellen, wurde mittels 3D-
Druck eine Schutzkappe angefertigt, die den gesamten Bereich zwischen Probenhalter und
Kaltestufe vor mechanischen Einfliissen schiitzt und im offenen Zustand auf das Unterteil des
Stabes aufgesetzt werden kann. Diese ist in Abbildung 4.20 dargestellt. Vor dem Zusammen-
bau muss diese wieder entfernt werden.

Abbildung 4.20.: 3D-gedruckte Schutzabdeckung fiir die Kéltestufe und offen liegende Drihte.

Ein weiterer kritischer Punkt bei der Benutzung des Stabs ist der Ein- und Ausbau des In-
nenteils in bzw. aus dem Vakuumrohr. Auch hierbei muss darauf geachtet werden, die offenen
Dréhte nicht zu beschédigen, die Oberfliche der Kaltestufe nicht zu verkratzen und den Stab
nicht zu verbiegen. Am einfachsten erfolgt dieser Schritt, indem der Stab senkrecht ein- bzw.
ausgebaut wird. Dafiir kann idealerweise ein Deckenkran verwendet werden. Zu diesem Zweck
wurde das in Abbildung 4.21 links dargestellte Gestell konstruiert. In dieses kann der Stab ein-
gehéngt und unter den Laborkran gefahren werden. Mit einer um den Flanschkopf gewickelten
Kranschlaufe kann anschlieffend das Innenteil des Stabs aus dem Vakuumrohr herausgezogen
werden. Zur Lagerung des Stabs bei Nichtbenutzung wurde zudem das in Abbildung 4.21
rechts abgebildete Gestell angefertigt, das zusétzlich Platz fiir weitere Messstébe bietet.

Abbildung 4.21.: Montagegestell fiir die Messstébe (links) und Lagerungsgestell (rechts).
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4.2. Konstruktion einer Dehnungszelle

Ziel ist die Entwicklung einer Dehnungszelle, welche eine mdéglichst grofie in situ einstellbare
uniaxiale Dehnung und Stauchung in einem groflen Temperaturbereich erzeugen kann. Dafiir
wird ein Ansatz bestehend aus drei Piezoaktuatoren verwendet, der von Hicks et al. [157]
entwickelt wurde. Aufbau und Funktion dieses Ansatzes sind in Abbildung 4.22 abgebildet.
Die Idee ist die Probe (griin) zwischen zwei Probenhaltern zu montieren, welche sich durch
die drei Piezoaktuatoren (orange) relativ zueinander verschieben lassen, um so die Probe zu
belasten. Werden die beiden dufleren Piezoaktuatoren ausgedehnt, wirkt auf die Probe eine
Dehnung (Mitte). Soll die Probe gestaucht werden, wird der innere Piezoaktuator ausgedehnt
(rechts).

Keine thermische Dehnung der Probe durch Stauchung der Probe durch
Belastung der Probe durch aulere Piezoaktuatoren inneren Piezoaktuatoren

gleiche Lange der
Piezoaktuatoren

Abbildung 4.22.: Funktion der Dehnungszelle, bestehend aus drei Piezoaktuatoren. Fiir eine Pro-
bendehnung werden die &uferen beiden Piezoaktuatoren ausgedehnt (Mitte). Fiir eine Stauchung der
Probe wird der innere Piezoaktuator ausgedehnt (rechts). Durch die Verwendung dreier gleich langer
Piezoaktuatoren wird die thermische Belastung der Probe beim Abkiihlen reduziert.

Die Belastung der Probe kann durch Gleichung 4.7 berechnet werden. Dabei ist AL die Ab-
standsdnderung durch die Belastung der Piezoaktuatoren und Lg der Abstand zwischen den
Probenhaltern im unbelasteten Zustand.

AL
~ Lo
Da die maximale Léngen&nderung der Piezoaktuatoren von der Lénge dieser abhéngt, kénnen
fiir eine moglichst grofse Belastung der Probe mdoglichst lange Piezoaktuatoren verwendet wer-
den, um AL zu maximieren. Zudem kann der Abstand zwischen den Probenhaltern moglichst
klein gemacht werden. Dieser Ansatz hat den Vorteil, dass die gesamte von den Piezoaktuato-
ren erzeugte Lingendnderung zur Probenbelastung verwendet werden kann. Die Verwendung
dreier gleich langer Piezoaktuatoren hat zwei Vorteile. Zum einen kann die Probe dadurch so-
wohl gleich stark gedehnt als auch gestaucht werden und zum anderen wird so die thermische
Ausdehnung der Piezoaktuatoren ausgeglichen, wodurch die thermische Belastung der Probe
reduziert wird [165, 166].

In Abbildung 4.23 ist die obere Seite der finalen Version der Zelle abgebildet. In dieser Ausfiih-
rung hat die Zelle eine Grofse von 22 mm x 88.5 mm x 34 mm, wobei Piezoaktuatoren mit einer
Lange von 50 mm und einer Querschnittsfliche von 7mm x 7mm verbaut wurden, welche ihre
Lange um etwa 40 pm &ndern kénnen. Ausgenommen der Piezoaktuatoren ist die Dehnungs-
zelle aus Titan Grade 2 gefertigt, da dieses stark belastbar ist und die thermische Kontraktion
dhnlich zu der transversalen thermischen Kontraktion der Piezoaktuatoren ist [165,167].

(4.7)

€
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Probenhalter

. . Piezoaktuatoren
Titanunterteil

Titanverbindung

Abstandssensor

Befestigungslocher

Abbildung 4.23.: Rendering der Oberseite der entwickelten Dehnungszelle mit beschrifteten Bau-
teilen.

Abbildung 4.24 zeigt das Titanunterteil. Uber die zwei Befestigungslocher kann die Dehnungs-
zelle an den Messstab befestigt werden. Der obere und untere Probenhalter besteht jeweils aus
einer ausgefristen Tasche in die unterschiedlich lange Probenplatten (rot) aus Titan eingesetzt
werden konnen, wodurch entweder die belastete Probenlédnge an die zu untersuchende Pro-
be angepasst oder die maximal zu erreichende Probenbelastung variiert werden kann. Diese
werden durch Schrauben mit dem Titanunterteil verbunden. Durch die unterschiedlich lan-
gen Probenplatten kann die belastete Probenlénge beliebig zwischen 0 mm bis maximal 4 mm
eingestellt werden, wobei der maximale Probenabstand aus dem Abstand der Probenhalter
des Titanunterteils resultiert. Die maximale Probenbreite betrdgt 5mm. Um die Dehnung
moglichst homogen auf die Probe zu tibertragen, wird diese nicht nur auf die unteren Proben-
platten geklebt, sondern zusétzlich auf jeder Seite mit einer oberen Probenplatte versehen.
Dadurch ergibt sich eine vollflachige Klebung der Probe von oben und unten, was eine gleich-
méfige mechanische Ankopplung und eine verbesserte Kraftiibertragung gewéhrleistet [157].
Damit die Kraft der Schrauben auf eine moglichst grofse Flache verteilt wird, werden zusétz-
lich Unterlegscheiben (griin) verwendet.

Biegeelemente <[ —

|~ Unterlegscheiben

Probenplatten —= oberer Probenhalter

unterer Probenhalter

Befestigungsltcher

Abbildung 4.24.: Titanunterteil der entwickelten Dehnungszelle mit Beschriftung der wesentlichen
Elemente.
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Um die Bewegung des oberen Probenhalters gegen Dreh- und Querbewegungen und den mitt-
leren Piezoaktuator vor unbeabsichtigten Querkréften, beispielsweise bei der Probenmontage,
zu schiitzen, ist dieser iiber vier Biegeelemente mit dem Titanunterteil verbunden. Diese weisen
eine niedrige Federkonstante fiir Langsbewegungen und eine deutlich héhere Federkonstante
fiir Dreh- oder Querbewegungen auf.

4.2.1. Dehnungsmessung

Durch die grofte Verschiebung des oberen Probenhalters ist es nicht moglich, die Dehnung iiber
einen Dehnungsmessstreifen zu messen. Die im Experiment auf die Probe wirkende Dehnung
wird mit dem kapazitiven Abstandssensor CSHO05 der Firma MicroEpsilon bestimmt [168].
Dabei misst dieser die relative Verschiebung der beiden Probenhalter zueinander, woraus bei
Kenntnis des Abstands im unbelasteten Zustand AL bestimmt werden kann.

Das Messprinzip basiert auf der Wirkungsweise eines idealen Plattenkondensators, wobei die
beiden Plattenelektroden durch den Sensor und einem gegeniiberliegenden Messobjekt gebil-
det werden. In Abbildung 4.25 ist das Unterteil der Dehnungszelle dargestellt. Der Abstands-
sensor kann dort mithilfe einer Zentrierschraube am oberen Probenhalter befestigt werden.
Als Messobjekt fiir die Abstandsmessung dient ein Titansteg, der Teil des unteren Probenhal-
ters ist. Durch diese Anordnung kann der Sensor die relative Verschiebung zwischen oberen
und unteren Probenhalter messen, woraus die Probendehnung bestimmt werden kann.

) Zentrierschraube
Messobjekt

Abstandssensor

Abbildung 4.25.: Unterseite der entwickelten Dehnungszelle mit Beschriftung der wesentlichen Ele-
mente.

Ein konstanter Wechselstrom, welcher den Sensorkondensator durchfliefst, erzeugt eine Wech-
selspannung am Sensor, wobei die Amplitude der Wechselspannung direkt proportional zum
Abstand der Kondensatorelektroden ist. Der Blindwiderstand X des Plattenkondensators
ergibt sich durch [168] :

) A
Xc—i.w.cmltC—eo-E. (4.8)

Dabei ist 7 die imagindre Einheit, w die Kreisfrequenz und C die Kapazitit. Diese ldsst sich aus
der Permittivitat des Vakuums ¢g, der Flache der Kondensatorplatten A und dem Abstand
zwischen den Kondensatorplatten d berechnen, wodurch sich ein proportionaler Zusammen-
hang zwischen dem Blindwiderstand und dem Abstand der Kondensatorplatten ergibt. Da
alle weiteren Parameter wihrend der Messung konstant sind, liefert diese Messvariante ein
prizises Verfahren zur Abstandsmessung.

Fiir moglichst prizise Messungen ist der Sensor als Schutzringkondensator konzipiert (siehe
Abbildung 4.26). Um die eigentliche Messelektrode, welche die eine Platte des Plattenkon-
densator darstellt, ist eine zusétzliche Schirmelektrode angebracht, welche die Feldverzerrung
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am Rand der Kondensatorplatten unterdriickt. In der Praxis ist es zudem wichtig darauf zu
achten, dass das Messobjekt aus einem elektrisch leitenden Werkstoff besteht und dieses we-
der zu klein noch gekriimmt oder uneben ist. Der als Messobjekt dienende Titansteg hat eine
Grofse von 11mm x 14 mm, womit er die Mindestanforderung von einem Durchmesser von
7mm iibertrifft [168].

Der verwendete CSH05-Sensor besitzt einen Messbereich von maximal 1 mm bei einer ma-
ximalen Auflésung von 10nm und einer Abtastrate von maximal 8.5kHz und ist auf die
Abstandsmessung bei Raumtemperatur kalibriert. Fiir Messungen bei unterschiedlichen Tem-
peraturen muss der gemessene Wert korrigiert werden, da sich infolge der Abkiihlung die Fla-
che der Kondensatorplatten reduziert und dadurch die Messwerte zu klein angezeigt werden.
Die Temperaturkorrektur betragt 6 nm/K. Fiir eine optimale Messung muss der Messschirm
zudem mit dem Sensor geerdet werden. Andernfalls 1adt sich der Messschirm mit der Zeit auf,
was zu einem Drift der Messwerte fiihrt.

Masse
Schirmelektrode
Messelektrode

Elektrischer Leiter

Abbildung 4.26.: Aufbau des verwendeten Abstandssensors. Entnommen aus Ref. [168].

4.2.2. Finite-Elemente-Analyse

Zur genauen Dimensionierung der Biegeelemente zwischen dem oberen Probenhalter und dem
Titanunterteil wurde eine Finite-Elemente-Analyse (FEA) durchgefiihrt. Dabei wurden die
Dicke d, der Innenradius R; und der Aufenradius R, der Biegeelemente ermittelt, welche in
Abbildung 4.27 dargestellt sind. Diese Parameter miissen so gewéhlt werden, dass die durch
die Piezoaktuatoren erzeugte Belastung lediglich eine elastische Verformung der Dehnungs-
fiihrungen hervorruft und keine plastische Deformation eintritt. Die Breite der Dehnungszelle
und damit auch der Biegeelemente ergibt sich aus der Breite der eingesetzten Piezoaktuatoren
sowie der maximal verfiigharen Breite im Inneren des Messstabs. Aus diesem Grund wurde
dieser Parameter in der FEA nicht gesondert betrachtet.

Mit einer Reihe von Simulationen des quasistatischen Deformationsverhaltens wird unter-
sucht, welche Bereiche des Bauteils bei einer Verschiebung des oberen Probenhalters besonders
stark beansprucht werden. Dieses Szenario bildet die reale Anwendung in der Dehnungszelle
ab, da die Verschiebung der Piezoaktuatoren in gleicher Weise auf das Bauteil wirkt. In Ab-
bildung 4.28 sind die Startkonfiguration der Simulation und das verwendete Netz abgebildet.
Dabei ist die Unterseite des Bauteils fixiert, was in Abbildung 4.28 durch die blauen Punkte
dargestellt ist. Die simulierte Verschiebung wirkt auf den oberen Probenhalter, was durch die
orangen Pfeile verdeutlicht ist.

Die Simulation wurde mit Abaqus durchgefiihrt, wobei ein kontinuierliches Netz aus Hexaeder-
Elementen mit jeweils acht Knotenpunkten und reduzierter Integration verwendet wurde [169].
In besonders interessanten Bereichen, insbesondere im oberen Teil des Bauteils sowie in den
Ubergangsradien, in denen mit der hochsten Belastung gerechnet wird, wurde das Netz zu-
sdtzlich verfeinert, um genauere Ergebnisse zu erhalten. Je nach spezifischer Geometriekonfi-
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Abbildung 4.27.: Titanunterteil der Dehnungszelle mit den durch die FEA zu bestimmenden Gréfen
Innenradius R;, Aulenradius R, und Dicke d.

Abbildung 4.28.: Startkonfiguration der Simulation. Die untere Seite des Bauteils ist fixiert, was
durch die blauen Punkte angedeutet ist. Das obere Mittelteil wird bei der Simulation verschoben.
Dies wird durch die orangen Pfeile verdeutlicht. Zudem ist das fiir die Simulation verwendete Netz
gezeigt, das in den relevanten Bereichen, wie den Radien und dem gesamten oberen Teil, eine héhere
Elementdichte aufweist.
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guration des Bauteils umfasst das Netz bis zu 2690 Elemente. Fiir die Materialdefinition wird
der Elastizitdtsmodul 103 GPa sowie die Poissonzahl 0.33 fiir Titan Grade 2 verwendet [167].
Zur Bestimmung der optimalen Bauteilkonfiguration wurden sdmtliche Kombinationen von
Innen- und Auienradien R; und R, im Bereich von 0.2 mm bis 2 mm in einer Schrittweite von
0.2 mm untersucht. Gleichzeitig wurde die Dicke der Biegeelemente im Bereich von 0.1 mm bis
1mm in 0.1 mm-Schritten variiert. Die Simulationen wurden jeweils fiir eine maximale Ver-
schiebungen von 50 pm durchgefiihrt. Dies entspricht einer realistischen Verschiebung, welche
von Piezoaktuatoren erzeugt werden kann.

Ergebnisse der FEA

Durch die FEA kann fiir jedes Element der resultierende Spannungstensor aus der aufgebrach-
ten Verschiebung berechnet werden. Um die Ergebnisse verschiedener Bauteilkonfigurationen
besser vergleichen zu kénnen, wird aus dem Spannungstensor die von-Mises-Spannung ermit-
telt. Die von-Mises-Spannung ist eine skalare Grofse, die aus den Komponenten des Spannungs-
tensors berechnet wird und die Aquivalenz zu einer einachsigen Zugbelastung herstellt. Sie
dient als Vergleichsspannung und ermdéglicht die Beurteilung eines mehrachsigen Spannungs-
zustands hinsichtlich plastischer Verformung, indem sie komplexe Spannungsverteilungen auf
einen einzigen Wert reduziert [170]. Anhand eines Versagenskriteriums lésst sich abschétzen,
ob das Bauteil der mechanischen Belastung standhélt. Dafiir wird die berechnete von-Mises-
Spannung mit der Fliefgrenze des Materials verglichen. Die Fliefgrenze ist definiert als dieje-
nige Spannung, ab der ein Material beginnt, sich plastisch zu verformen [171]. Uberschreitet
die von-Mises-Spannung diesen Wert, wird angenommen, dass das Bauteil lokal plastisch de-
formiert wird. Fiir Titan Grade 2 betrigt die FlieRgrenze bei Raumtemperatur 275 MPa [167].

Rs =0.3mm, Verschiebung: 0.05mm R, =1.4mm, Verschiebung: 0.05mm
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Abbildung 4.29.: a) Von-Mises-Vergleichsspannung fiir Bauteilkonfigurationen mit einem konstan-
ten Aufsenradius von 0.3mm und einer Verschiebung von 50 pm. In rot ist die Fliefsspannung von
Titan Grade 2 eingezeichnet. b) Von Mises Vergleichsspannung fiir Bauteilkonfigurationen mit einem
konstanten Aufienradius von 1.4 mm und einer Verschiebung von 50 pm. In rot ist in beiden Diagram-
men die Fliefsspannung von Titan Grade 2 eingezeichnet.

In Abbildung 4.29a und Abbildung 4.29b sind exemplarisch die berechneten maximalen von-
Mises-Spannungen fiir verschiedene Bauteilkonfigurationen in Abhéngigkeit von der Dicke d
der Biegeelemente dargestellt. Der Aufsenradius wurde dabei jeweils konstant gehalten und
betrégt 0.3 mm in Abbildung 4.29a sowie 1.4 mm in Abbildung 4.29b. Alle {ibrigen Ergebnisse
sind im Anhang aufgefiihrt (siche Abbildung A.10 - Abbildung A.18). In allen Féllen wurde
eine Verschiebung von 50 um aufgebracht.

Sowohl fiir einen Aufsenradius von 0.3 mm als auch fiir einen von 1.4 mm zeigt sich mit zuneh-
mendem Innenradius und steigender Dicke der Biegeelemente eine Zunahme der berechneten
von-Mises-Spannung. Dabei liegen die Spannungen fiir den kleineren Aufenradius durchgén-
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gig unterhalb der Werte, die bei gleicher Konfiguration mit groferem Aufsenradius auftreten.
Fiir alle Konfigurationen mit einem Aufsenradius von 0.3 mm bleibt die von-Mises-Spannung
unterhalb der Fliefsgrenze von 275 MPa, welche in den Abbildungen durch eine rote Linie
markiert ist. Lediglich bei einem Innenradius von 2mm und einer Dicke von 1000 pm wird
dieser Grenzwert tiberschritten. Bei einem Aufenradius von 1.4mm wird die Fliekspannung
ab einer Dicke von 400 um fiir Innenradien zwischen 2.0 mm und 1.6 mm iiberschritten.

In Abbildung 4.30 ist die deformierte Bauteilgeometrie abgebildet, wobei der Betrag der von-
Mises-Spannung tiber die Farbskala gegeben ist. Dabei entspricht rot einer hohen Spannung
und blau einer kleinen Spannung. Die gréftte Spannung ergibt sich dabei im Bereich der Ra-
dien, wodurch sich die Abhéngigkeit der maximalen Spannung von den Radien erkldren lésst.
Die Ergebnisse zeigen, dass es eine Vielzahl an Bauteilkonfigurationen gibt, bei denen die ma-
ximale von-Mises-Spannung die Fliefgrenze des Materials nicht iiberschreitet, wenn der obere
Probenhalter um 50 pm verschoben wird. Dies bedeutet, dass sich die Dehnungszelle in diesen
Féllen rein elastisch verhélt und keine plastische Verformung auftritt. Es ist zu beobachten,
dass die maximale Spannung mit zunehmenden Radien R; und R, und grofserer Dicke d der
Biegeelemente ansteigt. Neben der mechanischen Belastbarkeit muss jedoch zusétzlich gepriift
werden, ob die eingesetzten Piezoaktuatoren in der Lage sind, die dafiir notwendige Kraft auf-
zubringen. Die gesamte Kraft, die zur Erzeugung der gewiinschten Verschiebung erforderlich
ist, kann ebenfalls aus der FEA bestimmt werden.

S, Mises (Mpa)
(Avg: 75%)

8.931e+01
+7.940e+01

+1.988e+01
4 +9.962e+00
+4.247e-02

Abbildung 4.30.: Verformung des Titanunterteils in Folge der simulierten Verschiebung. Durch die
Farbskala wird der Betrag der Vergleichsspannung angegeben, wobei rot einer hohen Spannung und
blau einer kleinen Spannung entspricht. Die maximale Vergleichsspannung tritt dabei im Bereich der
Radien auf.

In Abbildung 4.31 sind die Ergebnisse der Kraftberechnungen fiir die gleichen Bauteilkonfi-
gurationen wie bei den Spannungsanalysen in Abbildung 4.29 dargestellt. Der Einfluss un-
terschiedlicher Innenradien R; bei konstantem Aufenradius R, auf die benotigte Kraft ist
deutlich geringer als auf die Spannung. Analog zur Spannungsverteilung fiithren jedoch so-
wohl ein groferer Innen- als auch Auflenradius zu einem Anstieg der benotigten Kraft. Der
entscheidende Parameter hinsichtlich der aufzubringenden Kraft ist die Dicke d der Biege-
elemente, da sie einen iiberproportionalen, ndherungsweise quadratischen, Einfluss auf die
Kraftentwicklung hat.

Die maximal von der Dehnungszelle auf die Probe iibertragbare Kraft ist durch die verwen-
deten Piezoaktuatoren limitiert. Diese bestehen aus gesinterten Schichten aus Blei-Zirkonat-
Titanat, die zwar grofse Druckkrafte aufbringen kénnen, jedoch nur begrenzt zugbelastbar
sind. Eine zu hohe Zugbelastung kann zur Bildung von Mikrorissen in der Keramik fiihren,
was letztlich zur Zerstorung des Piezoaktuators fiihrt. Aufgrund des Designs der Dehnungs-
zelle kommt es sowohl bei der Dehnung als auch bei der Stauchung der Probe bei mindestens
einem der Piezoaktuatoren zu einer Zugbelastung. Die stérkste Zugbelastung wirkt dabei auf
den mittleren Piezoaktuator, wenn die Probe durch die dufseren Aktuatoren gedehnt wird. Im
umgekehrten Fall, bei der Stauchung der Probe durch den mittleren Piezoaktuator, verteilt
sich die resultierende Zugbelastung auf die beiden dufleren Aktuatoren, sodass diese jeweils
nur die Hélfte der Belastung erfahren.
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Abbildung 4.31.: a) Aufzubringende Kraft fiir Bauteilkonfigurationen mit einem konstanten Au-
Benradius von 0.3 mm und einer Verschiebung von 50 um. b) Aufzubringende Kraft fiir Bauteilkon-
figurationen mit einem konstanten Aufenradius von 1.4 mm und einer Verschiebung von 50 um. Die
horizontale rote Linie in beiden Diagrammen markiert die maximale Belastbarkeit der Dehnungszelle
von 590 N.

In einem Zugversuch wurde untersucht, bei welcher maximalen Kraft die verwendeten Piezoak-
tuatoren versagen. Der dafiir eingesetzte Testaufbau ist in Abbildung 4.32a dargestellt. Der
Piezoaktuator wurde mit Stycast 2850F T zwischen zwei Titanstdbe mit eckigem Ende geklebt
und anschliefiend in das fiir den Zugversuch verwendete Priifgerdt (siehe Abbildung 4.32b)
iiber zwei Spannfutter eingespannt. Material und Kleber dieses Versuchsaufbaus entsprechen
damit so genau wie moglich den Bedingungen in der eingebauten Dehnungszelle, da dort der
gleiche Kleber und ebenfalls Titanteile verwendet werden.

e ﬂ? ':_~

(a) (b)

Abbildung 4.32.: a) Zwischen die Titanstiicke geklebter Piezoaktuator, der im Zugversuch vermessen
wurde. b) Versuchsaufbau des Zugversuchs.

Da es beim héndischen Verkleben der Einzelteile zu einer leichten Verdrehung der Titanstdbe
gegeneinander kommen kann, wurden die Titanstdbe im Bereich der Klemmung rund ausge-
fiihrt. Dadurch soll das Risiko von Scherkréften reduziert werden, die das Messergebnis ver-
félschen kénnten. Wahrend der Messung wurde der Abstand zwischen den Spannfuttern mit
einer konstanten Geschwindigkeit von 1 mm/min, der niedrigsten am Gerét einstellbaren Ge-
schwindigkeit, vergrofert und die dafiir aufgebrachte Kraft kontinuierlich aufgezeichnet. Das
Ergebnis des Versuchs ist in Abbildung 4.33 dargestellt. Bei dem Versuch konnte eine maxi-
male Kraft von 590 N auf das Testobjekt aufgebracht werden, wobei nicht der Piezoaktuator,
sondern die Klebeverbindung gebrochen ist. Dies zeigt, dass die maximale mechanische Belast-
barkeit der Dehnungszelle nicht ausschlieflich durch die Piezoaktuatoren begrenzt ist, sondern

102



4.2. Konstruktion einer Dehnungszelle

auch von der Klebeverbindung abhéngt. Dabei ist jedoch zusétzlich zu beriicksichtigen, dass
die Piezoaktuatoren auch unterhalb der Kraft, bei der sie brechen, durch die Bildung von
Mikrorissen irreversibel geschadigt werden konnen und die dauerhafte Zugbelastung wéhrend
der Verwendung der Dehnungszelle die Lebensdauer der Piezoaktuatoren reduzieren kann.
Dies wird jedoch bewusst in Kauf genommen, da die Vorteile dieses Konzepts iiberwiegen.
Die Piezoaktuatoren sind in diesem Sinne als Verschleifsteile anzusehen, die nach ldngerem
Gebrauch ausgetauscht werden miissen. Durch den modularen Aufbau der Dehnungszelle ist
dies jedoch moglich, ohne die komplette Dehnungszelle neu bauen zu miissen.

600}
500¢
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Abbildung 4.33.: Ergebnis des Zugversuchs. Die Klebeverbindung zwischen Piezoaktuator und Ti-
tanstiick ist bei einer maximalen Kraft von 590 N gebrochen.

Zur Bestimmung optimaler Werte fiir die Radien und die Dicke der Biegeelemente miissen
verschiedene Faktoren beriicksichtigt werden. Die Simulationsergebnisse zeigen, dass sich die
maximale von-Mises-Spannung im Bauteil durch kleine Innen- und Aufsenradien deutlich re-
duzieren lasst. Daher sollten die Radien idealerweise so klein wie moglich gefertigt werden.
Bei herkémmlichen Bearbeitungsverfahren wie dem Frésen ist der minimale Radius jedoch
durch den verwendeten Fréser begrenzt. Aus diesem Grund wurde das Titanteil im finalen
Bearbeitungsschritt mithilfe der Drahterosion gefertigt, wodurch ein minimaler Radius von
0.3 mm realisiert werden konnte.

Im Hinblick auf die Dicke der Biegeelemente muss ein Kompromiss zwischen mechanischer
Funktionalitdt und der aufbringbaren Kraft gefunden werden. Wie in Abbildung 4.31 gezeigt,
steigt die zur Verschiebung des oberen Probenhalters benotigte Kraft mit zunehmender Dicke
quadratisch an. Die durch den Zugversuch maximal aufbringbare Kraft betragt 590 N und ist
in Abbildung 4.31 durch die rote horizontale Linie eingezeichnet. Dabei zeigt sich, dass es
eine Vielzahl an Konfigurationen gibt, bei denen die maximale Kraft fiir eine Verschiebung
des oberen Probenhalters von 50 pm nicht iiberschritten wird. Eine moglichst grofe Dicke
der Biegeelemente verbessert die Steifigkeit der Biegeelemente und fithrt zu einem besseren
Schutz des inneren Piezoaktuators. Allerdings wird ein Teil der Kraft auch benétigt, um die
Probe selbst zu dehnen. Vor diesem Hintergrund wurde eine Dicke von 300 pum gewahlt, da die
Biegeelemente so erfahrungsgeméfs stabil genug fiir den Einsatzzweck sind. Fiir eine Verschie-
bung von 50 pm und Radien von 0.3 mm ergibt sich bei dieser Dicke eine erforderliche Kraft
von etwa 97 N. Dadurch verbleiben theoretisch etwa 490 N, um eine Belastung auf die Probe
aufzubringen. Durch diese Konfiguration ist die Funktion der Biegeelemente gewéhrleistet und
es bleibt geniigend Kraft, um die Probe dehnen zu kénnen.

103



4. Konstruktion eines neuen Aufbaus fiir dehnungsabhéngige Transportmessungen

4.2.3. Verhalten der Piezoaktuatoren

Beim Betrieb von Piezoaktuatoren sind das Hystereseverhalten sowie Kriecheffekte zu bertick-
sichtigen, die beim Anlegen einer elektrischen Spannung auftreten kénnen. In Abbildung 4.34
ist die mit einem Abstandssensor gemessene Langendnderung eines Piezoaktuators dargestellt,
wobei die Spannung schrittweise von 0V auf 90 V, anschliefend auf —30 V und schlieklich zu-
riick auf 0 V variiert wurde. Die Messung zeigt deutlich eine Hysterese in der Langenénderung,
wie sie typisch fiir Piezoaktuatoren ist. Das bedeutet, dass die Dehnung nicht nur von der
aktuell anliegenden Spannung, sondern auch vom Verlauf der zuvor angelegten Spannungen
abhéngt. Diese Hysterese entsteht durch die ferroelektrische Natur des Piezomaterials. Beim
Anlegen einer elektrischen Spannung kommt es zur Orientierung von Doménen im Kristallgit-
ter, die sich bei Anderung der Spannung verzogert oder nicht vollstiandig zuriickbilden. Dies
fiihrt zu einer nichtlinearen, pfadabhéngigen Ausdehnung und damit zu einer bleibenden Dif-
ferenz zwischen der Hin- und Riickbewegung bei gleicher Spannung. Aufgrund der Hysterese
und der Nichtlinearitdt des piezoelektrischen Effekts ist es erforderlich, die Verschiebung des
Probenhalters aktiv zu erfassen, da eine Ableitung aus der angelegten Piezospannung nicht
ausreichend genau wére.
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Abbildung 4.34.: Beispielhaftes Hystereseverhalten der verwendeten Piezoaktuatoren. Fiir diese
Messung wurden baugleiche aber kiirzere Piezoaktuatoren als in der finalen Dehnungszelle verwendet,
weshalb die maximale Verschiebung bei 90 V lediglich etwa 19 um betragt. Um das Hystereseverhalten
zu verdeutlichen, wurde der Dehnungszyklus zweimal hintereinander durchlaufen.

Der Kriecheffekt ist in Abbildung 4.35 dargestellt. In Abbildung 4.35a sind in blau die mit dem
Abstandssensor gemessene Langendnderung des Piezoaktuators und in rot die angelegte Piezo-
spannung gegen die Zeit aufgetragen. Dabei wurde die Spannung alle 20s in Schritten von 1V
von 0V bis 4V erhoht. Es zeigt sich bei jeder Spannungsénderung eine sprunghafte Langenan-
derung, gefolgt von einer zeitlich konstant bleibenden Auslenkung. In Abbildung 4.35b ist die
gleiche Messung fiir grofere Spannungen zwischen 75V und 79V dargestellt. Auch hier tritt
bei jeder Spannungsénderung ein abrupter Langensprung auf. Im Gegensatz zu den kleinen
Spannungen zeigt sich jedoch zusétzlich ein deutliches zeitabhéngiges Verhalten. Nach dem
Spannungssprung nimmt die Ladngenédnderung weiter langsam zu, ein Effekt, der als Kriechen
bezeichnet wird. Dieses Kriechverhalten ist typisch fiir Piezoaktuatoren und beruht auf visko-
elastischen Effekten sowie dielektrischen Relaxationsprozessen im keramischen Material [172].
Nach dem Anlegen einer Spannung dauert es eine gewisse Zeit, bis sich die vollstdndige me-
chanische Reaktion im Material ausbildet. Dies fiihrt dazu, dass sich der Aktuator nach der
eigentlichen Spannungsénderung noch langsam weiter verformt.

Die durch das Kriechen verursachte zusétzliche Verschiebung betréagt im Fall einer angeleg-
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ten Spannung von 78V, gemessen als Differenz zwischen dem Anfangswert und dem Wert
nach 20s, etwa 0.035 wm. Als Anfangswert wurde dabei der erste Messpunkt direkt nach der
sprunghaften Langendnderung verwendet. Die Standardabweichung der Abstandswerte im
Zeitraum 16 s nach der Spannungsénderung betragt lediglich 0.002 pm und stimmt damit mit
der Standardabweichung der Messwerte bei kleinen Spannungen iiberein. Dies zeigt, dass das
Kriechen bei kleinen Spannungen vernachléssigbar ist, wihrend es bei hoheren Spannungen
eine messbare zeitabhéngige Verschiebung verursacht, die aber mit der Zeit abnimmt.
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Abbildung 4.35.: Abstandsénderung der Dehnungszelle durch eine angelegte Piezospannung. Fiir
kleine angelegte Spannungen (a) und grofe angelegte Spannungen (b). Fiir grofe Spannungen ist
deutlich das Kriechen der Piezoaktuatoren zu beobachten, wodurch sie erst nach einer gewissen Zeit
eine konstante Ausdehnung erreichen.

Die maximale Verschiebung der Dehnungszelle ergibt sich aus den verwendeten Piezoaktuato-
ren. In der finalen Ausfithrung der Zelle wurden PST 150/7x7/40 Piezoaktuatoren der Firma
Piezomechanik GmbH verwendet, die fiir eine maximale Betriebsspannung von 150V ausge-
legt sind. Die daraus in der Zelle resultierende maximale Verschiebung in Abhéngigkeit von
der Temperatur ist in Abbildung 4.36 dargestellt. Bei Raumtemperatur betrigt die Verschie-
bung etwa 37 um, wobei sie infolge des temperaturabhéngigen Verhaltens der Piezoaktuatoren
mit sinkender Temperatur deutlich abnimmt. Bei 5 K erreicht die maximale Verschiebung nur
noch etwa 4 um. Da die Durchschlagsfestigkeit der Piezoaktoren bei tiefen Temperaturen an-
steigt und damit die Gefahr eines elektrischen Durchbruchs geringer ist, kann die angelegte
Spannung im tiefen Temperaturbereich erhoht werden. Aus diesem Grund wurde bei Messun-
gen bei 45K und 5K eine Piezospannung von bis zu 200V verwendet, um die mechanische
Auslenkung zu maximieren. Dadurch ldsst sich die verringerte Effizienz der Piezoaktuatoren
bei tiefen Temperaturen geringfiigig kompensieren.

Die daraus resultierende maximale Dehnung bzw. Stauchung berechnet sich gemift Glei-
chung 4.7 aus der Léngendnderung AL, die im Fall der maximalen Verschiebung entspricht,
sowie der unbelasteten Probenldnge Lj. Je kiirzer die Probe, desto gréfer ist die maximal
erzeugbare Dehnung. Fiir Elastowiderstandsmessungen, bei denen die Probe im Vier-Punkt-
Verfahren kontaktiert wird, ist die minimale Probenldnge durch den Platzbedarf fiir die Kon-
taktierung begrenzt. Bei der Verwendung von 50 um dicken Drahten ist, je nach Geschick,
eine minimale Probenldnge von etwa 600 pm ausreichend. Daraus ergibt sich bei Raumtem-
peratur eine maximale Dehnung bzw. Stauchung von etwa 6 %, bei 5K hingegen nur noch
etwa 0.7%. Im Vergleich zum direkten Aufkleben der Probe auf einen Piezoaktuator (siehe
Abbildung 4.1) ist die erzeugbare Dehnung in dieser Zelle bei 5 K etwa um den Faktor 70 und
bei Raumtemperatur sogar um den Faktor 100 grofer.
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Abbildung 4.36.: Maximale Verschiebung des oberen Probenhalters in Abhéngigkeit der Temperatur
der finalen Dehnungszelle.

4.2.4. Einfluss der Vakuumpumpe auf die Messungen

Nicht alle Messungen erfordern den Einsatz von fliissigem Helium als Kiihlmittel, da die zu
untersuchenden Effekte bereits bei hoheren Temperaturen auftreten. Ein Beispiel hierfiir ist
der Eintritt in die nematische Phase von BaFeyAss, welcher bereits bei etwa 139 K stattfindet.
Fiir diese Untersuchungen geniigt der Einsatz von fliissigem Stickstoff, was die Experimente
erheblich kosteneflizienter macht. Der Messstab wurde daher so konzipiert, dass er sowohl mit
fliissigem Helium als auch mit fliissigem Stickstoff betrieben werden kann.
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Abbildung 4.37.: Zeitabhéngige Abstandsmessung der Dehnungszelle mit Turbopumpe, Scrollpumpe
und ohne Pumpe bei 138 K.

Der entscheidende Unterschied zwischen beiden Kiihlmitteln liegt im Kryopumpeneffekt, der
durch das Aufenrohr verursacht wird. Obwohl die Leckrate mit etwa 1.55 - 107° % sehr
gering ist, kann es bei langeren Messzeiten dennoch zu einer deutlichen Verschlechterung des
Vakuums im Inneren des Messstabs kommen. Dies fiihrt zu einer Zunahme des konvektiven
Anteils des Warmeaustauschs, sodass eine hohere Heizleistung erforderlich ist. Verschlechtert
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sich das Vakuum weiterhin, reicht die verfiighare Heizleistung irgendwann nicht mehr aus,
um hohe Temperaturen zu erreichen, was schlimmstenfalls zum Abbruch der Messung fiihrt.
Dieses Problem ist bei der Verwendung von Stickstoff aufgrund des weniger stark ausgepriagten
Kryopumpeneffekts akuter als bei Helium.

Beim Kryopumpeneffekt kondensiert oder adsorbiert das im Vakuum verbliebene Restgas an
tiefgekiihlten Oberflichen [173]. In dem verwendeten Aufbau stellt die Innenseite des Au-
fenrohrs eine solche tiefgekiihlte Flache dar. Aufgrund des Temperaturunterschieds zwischen
fliissigem Stickstoff und fliissigem Helium ist der Kryopumpeneffekt unterschiedlich stark aus-
gepragt. Dadurch kann bei Verwendung von Helium iiber langere Zeit ein niedrigerer Druck
aufrechterhalten werden, was zu einer geringeren bendtigten Heizleistung fithrt. Im Falle von
fliissigem Stickstoff kann der Heizstab daher nach etwa zwei Wochen Standzeit die Probe nicht
mehr auf Raumtemperatur erwidrmen. Um die mogliche Messzeit zu verlingern, kann wahrend
der Messungen zuséatzlich mit einer Vakuumpumpe der Messstab evakuiert werden. Dabei ist
jedoch zu iiberpriifen, ob diese Mafinahme einen negativen Einfluss auf die Messergebnisse
hat. Dafiir wurde sowohl eine zeitabhéingige Abstandsmessung als auch eine Messung des
dehnungsabhéngigen Widerstands einer BaFeaAso-Probe bei konstanter Temperatur jeweils
mit und ohne Betrieb der Pumpe durchgefiihrt. Als Vakuumpumpen kamen dabei sowohl ein
Turbopumpstand als auch eine Scrollpumpe zum Einsatz, welche {iber einen Wellschlauch
mit dem Messstab verbunden wurden. In Abbildung 4.37 sind die Ergebnisse der zeitabhangi-
gen Abstandsmessungen bei einer Probentemperatur von 138 K dargestellt, durchgefiihrt mit
Turbopumpe, Scrollpumpe sowie ohne Pumpe. Tabelle 4.2 fasst die Mittelwerte und Stan-
dardabweichungen der jeweils 20 s langen Messungen zusammen.
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Abbildung 4.38.: Dehnungsabhéngige Widerstandsmessung einer BaFes Aso-Probe bei 138 K bei den
verschiedenen Pumpenkonfigurationen und einer durchgefiihrten linearen Anpassung.

Dabei stimmen die Mittelwerte innerhalb der jeweiligen Standardabweichung iiberein und die
Standardabweichung erh6ht sich durch den Einsatz der Pumpen nur geringfiigig von 0.0037 wm
auf 0.0038 wm, wobei zwischen den beiden Pumpentypen kein Unterschied festgestellt werden
kann. Zusammenfassend lésst sich feststellen, dass sich der Einsatz einer Vakuumpumpe nicht
auf die Abstandsmessung auswirkt. Im néchsten Schritt wurde tiberpriift, ob der Pumpenein-
satz andere Messparameter beeinflusst. Hierzu wurde der dehnungsabhingige Probenwider-
stand einer BaFey Aso-Probe bei einer Temperatur von 138 K fiir die verschiedenen Konfigura-
tionen gemessen und die Steigung bestimmt. Die Ergebnisse sind in Abbildung 4.38 dargestellt
und ebenfalls in Tabelle 4.2 aufgelistet. Auch in diesem Fall ergeben sich keine signifikanten
Verdnderungen fiir die unterschiedlichen Pumpenkonfigurationen und die bestimmten Werte
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stimmen innerhalb des Fehlers tiiberein. Dies zeigt, dass sich die Pumpen auch nicht auf die
Widerstandsmessung oder die Einstellung der Piezospannung auswirken.

Tabelle 4.2.: Mittelwerte und Standardabweichungen der Abstandsmessung bei verschiedenen Pum-
penzustdnden bei 138 K und die Steigung der dehnungsabhéangigen Widerstandsmessung bei 138 K an
einer BaFeyAsy-Probe.

‘ Mittelwert / pm ‘ Standardabweichung / pm ‘ Steigung

Turbopumpe 268.3518 0.0038 —-92.44+0.5
Scrollpumpe 268.3519 0.0038 —924+£0.5
Pumpe aus 268.3520 0.0037 —925+0.5

4.2.5. Abkiihlvorgang der Dehnungszelle

Als erster Test der fertigen Dehnungszelle wird diese ohne montierte Probe abgekiihlt. W&h-
rend des Abkiihlprozesses wird die Temperatur und der Abstand zwischen den Probenhaltern
kontinuierlich gemessen. Abbildung 4.39a zeigt den zeitlichen Verlauf der Probentemperatur
nach Beginn des Abkiihlvorgangs, der das typische Abkiihlverhalten aufweist. Die temperatur-
abhéngige Lingenénderung des Abstands der Probenhalter ist in Abbildung 4.39b dargestellt.
Die Langenédnderung betriagt bei 77K etwa —0.7 um im Vergleich zur Raumtemperatur, was
auf die thermische Kontraktion des Titanunterteils zuriickzufithren ist. Um eine Probe in
der Dehnungszelle spannungsfrei abkiihlen zu kénnen, muss diese Langendnderung durch die
Piezoaktuatoren kontinuierlich ausgeglichen werden.
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Abbildung 4.39.: a) Zeitabhéngige Temperaturmessung wihrend des Abkiihlvorgangs des Stabs. b)
Temperaturabhéngige Abstandsénderung der Probenplatten.

4.2.6. Messprogramm

Zur Durchfithrung von Elastowiderstandsmessungen mit der entwickelten Dehnungszelle wur-
de ein benutzerfreundliches Programm mit grafischer Oberflache (GUI) erstellt, um mit den
notwendigen Messgerdten kommunizieren zu kénnen und die Messdaten zu visualisieren. Um
eine moglichst breite Kompatibilitdt zu gewéhrleisten, wird dafiir die Programmiersprache
Python in Kombination mit dem Paket PyQt5 fiir die grafische Darstellung verwendet. Das
Programm ermdoglicht nicht nur das Senden der erforderlichen Parameter an die verwendeten
Messgerite und das Auslesen der Messergebnisse, sondern bietet auch eine simultane Visuali-
sierung der erfassten Daten. Dadurch lassen sich laufende Messungen in Echtzeit iberwachen,
sodass potenzielle Probleme sofort erkannt und behoben werden kénnen.

Der Ablauf und die Anforderungen an das Programm sind sehr &hnlich zu der in Abschnitt 3.4
beschriebenen Durchfiihrung von Elastowiderstandsmessungen bei denen die Probe direkt auf
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den Piezoaktuator geklebt wird. Anderungen gibt es bei einigen Details, wie z.B. der Deh-
nungsmessung, da bei der Dehnungszelle dafiir ein Abstandssensor und kein Dehnungsmess-
streifen verwendet wird. Zudem wurde versucht, die Bedienbarkeit an einigen Stellen weiter
zu verbessern. Abbildung 4.40 zeigt den Programmablauf in Form eines Blockdiagramms. Zu
Beginn werden die eingegebenen Parameter verarbeitet. Dazu gehort im Wesentlichen die Her-
stellung der Kommunikation mit den verwendeten Messgerédten und die Erstellung einer Liste
mit den Temperaturwerten bei denen die Dehnungsvariation durchgefiihrt werden soll. Fiir
jeden Temperaturwert soll die Temperatur stabilisiert und der Probenabstand wihrenddessen
konstant gehalten werden. Danach folgt die eigentliche Dehnungsvariation mit der simultanen
Parametermessung und Datenspeicherung.
Ubersicht:

I Setzen der Startparameter |

4’[ Liste Temperaturwerteli] |

Bei allen Ja
Temperaturen —_— »
gemessen?
l Nein

i=i+l Temperaturstabilisierung +
konstanter Abstand

Dehnungsvariation

Parametermessung

Daten speichern

Ja Dehnungszyklus Nein
abgeschlossen?

Abbildung 4.40.: Blockdiagramm des Ablaufs der Elastowiderstandsmessung mit den fiir die Deh-
nungszelle geschriebenen Programm. Die in rot eingerahmten Programmteile sind in Abbildung 4.41
und Abbildung 4.42 genauer beschrieben.

Um die Messung zu steuern, wird ein Computer benétigt, der iiber GPIB-Kabel mit den
Strom- und Spannungsquellen sowie dem Temperaturregler verbunden ist. Die Piezospan-
nung sowie der Strom fiir die Vier-Punkt-Widerstandsmessung der Probe werden mithilfe
von drei Keithley 3400 SourceMetern erzeugt. Um die dufseren und den mittleren Piezoak-
tuator unabhéngig voneinander ansteuern zu konnen, sind zwei separate SourceMeter erfor-
derlich. Die Spannungsmessung der Vier-Punkt-Widerstandsmessung erfolgt mit einem Keit-
hley 2182A Nanovoltmeter. Fiir die Temperaturmessung und -regelung kommt ein Lakeshore
340-Temperaturregler zum Einsatz. Die Ansteuerung des Abstandssensors erfolgt iiber eine
Ethernet-Verbindung unter Verwendung einer IP-Adresse. Durch die gerdteinternen unter-
schiedlichen Funktionen der verschiedenen Gerédte funktioniert das geschriebene Programm
nur korrekt, wenn auch die richtigen Gerdte verwendet werden. Es ist nicht moglich diese
beliebig mit Modellen anderer Hersteller zu tauschen.

Bei den in Abbildung 4.40 rot umrandeten Késten handelt es sich um Funktionen welche
in Abbildung 4.41 und Abbildung 4.42 ebenfalls als Blockdiagramme dargestellt sind. Abbil-
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dung 4.41a zeigt den Ablauf der Temperaturstabilisierung. Durch den verwendeten Tempe-
raturregler kann die Probentemperatur bei der richtigen Wahl der PID-Parameter beliebig
genau eingestellt werden. Da die optimale Wahl der PID-Parameter temperaturabhéngig ist
und die Zeit bis zur stabil eingestellten Zieltemperatur variieren kann, entscheidet das Pro-
gramm selbststdndig, wann die Temperaturregelung als abgeschlossen gilt. Dafiir bestimmt
es die Standardabweichung der Temperaturmessungen der letzten 200s. Ist diese kleiner als
die vorgegebene Standardabweichung ist die Temperaturregelung abgeschlossen. Um sicher-
zustellen, das es bei einer neu gesetzten Solltemperatur keine Beeinflussung von alten Tempe-
raturmesswerten kommt, wird nach jeder Anderung der Solltemperatur eine neue temporire
Liste erzeugt, in die die Temperaturmesswerte gespeichert werden. Um eine aussagekréftige
Standardabweichung bilden zu kénnen, wartet das Programm mit der Berechnung der Stan-
dardabweichung so lange, bis die Temperatur 200s lang gemessen wurde. Da die Temperatur
pro Sekunde einmal gemessen wird, ist dies der Fall, wenn die temporére Liste eine Léange
von 200 Elementen hat. Damit die Berechnung der Standardabweichung nicht durch Tempe-
raturwerte unmittelbar nach einer Solltemperaturdnderung verfélscht wird, etwa in der Phase
mit den grofsten Temperaturschwankungen, wird nach Erreichen einer temporéaren Listenlédnge
von 200 Eintrdgen bei jedem neuen Messwert der dlteste Eintrag entfernt. Auf diese Weise
wird die Standardabweichung der Temperatur stets iiber die letzten 200s bestimmt.

Da die Probe durch das Abkiihlen der Dehnungszelle und dem daraus resultierenden Zu-
sammenziehen des Titanunterteils leicht gestaucht wird, muss der Probenabstand iiber die
Piezospannung geregelt werden. Das entsprechende Blockdiagramm dieses Prozesses ist in
Abbildung 4.42a abgebildet. Als Sollwert wird der gemessene Abstand bei Raumtemperatur
zu Beginn der Messung verwendet. Der Probenabstand wird kontinuierlich gemessen. Ist er
kleiner als der Startabstand, wird die Piezospannung der beiden &dufseren Piezoaktuatoren um
0.002V erhoht. Ist er grofer, wird sie um 0.002V verringert. Da es nur wahrend der Tem-
peraturstabilisierung zu einer temperaturabhingigen Anderung des Probenabstands kommen
kann, muss der Abstand auch nur wahrenddessen konstant gehalten werden.

In Abbildung 4.42a ist das Blockdiagramm der Dehnungsvariation dargestellt, das nach er-
folgreicher Temperaturstabilisierung ausgefiihrt wird. Um die Probe sowohl maximal dehnen
als auch stauchen zu konnen, wird fiir die Dehnung die Spannung an den beiden &dufseren
Piezoaktuatoren erhoht, wihrend fiir die Stauchung die Spannung des inneren Piezoaktuators
gesteigert wird.

Ein vollstdndiger Dehnungszyklus beginnt im mechanisch spannungsfreien Anfangszustand.
Zunéchst wird die elektrische Spannung der &ufseren Piezoaktuatoren in Schritten von 1V
so lange erhoht, bis die vorgegebene maximale Dehnung erreicht ist. Anschliefend wird die
Spannung in denselben Schritten reduziert, bis der spannungsfreie Zustand wiederhergestellt
ist. Danach wird die Spannung des inneren Piezoaktuators in 1V-Schritten erhéht, um die
maximale Stauchung zu erreichen und schlieflich erneut in derselben Schrittweite gesenkt, um
zur Ausgangslage zuriickzukehren.

Nach jeder Spannungsédnderung werden die relevanten Probenparameter gemessen, um den
Elastowiderstand zu bestimmen. Dabei ist eine kurze Wartezeit erforderlich, um sicherzustel-
len, dass sich die Spannung stabil eingestellt hat. Damit wird der beobachtete Kriecheffekt
der Piezoaktuatoren beriicksichtigt und sichergestellt, dass sich die Lénge der Piezoaktuatoren
wahrend der Messung moglichst wenig dndert.

Das Blockdiagramm der Parametermessung, welche fiir den Elastowiderstand relevant sind, ist
in Abbildung 4.42b abgebildet. Wie in Unterabschnitt 3.4.3 besprochen, wird fiir die Wider-
standsmessung ein Strom an die Probe angelegt und der daraus resultierende Spannungsab-
fall iiber der Probe gemessen, was fiir beide Polarisationsrichtungen des Stroms durchgefiihrt
wird. Damit sich der Strom richtig stabilisieren kann, wird nach jeder Anderung der Pola-
risationsrichtung des Stroms 0.5s gewartet, bis die Messungen durchgefiihrt werden. Neben
der Spannung wird fiir jede Polarisationsrichtung zusétzlich der Probenabstand und die Tem-
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Temperaturstabilisierung:

| Solltemperatur setzen |

| Liste erstellen |

l

Temperatur messen und in Liste
speichern

| Konstanter Abstand |

1s warten

Nein . .
Lange Liste >
200
l Ja
Temperatur messen und in Liste
speichern
Konstanter Abstand
Konstanter Abstand:
| 1s warten |
Erstes Listenelement I6schen l
l
Nein Aktueller Abstand
SD(Temperatur <
liste) < SD,e I Startabstand Nein
Ja Piezospannung +0.002V Piezospannung -0.002V
(2) (b)

Abbildung 4.41.: a) Programmseitiger Ablauf der Temperaturstabilisierung, welche vor jeder Deh-
nungsvariation durchgefiihrt wird. b) Abstandsregelung des Probenabstands bei Verédnderung der Pro-
bentemperatur, welche zu einer mechanischen Belastung der Probe fiihrt und kompensiert werden
muss.
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Dehnungsvariation:

Start

€max UNd €., festlegen

Piezospannung
auBen erhohen

+1V Parametermessung
Nein
€ > Enax Parametermessung
Start
Ja

Piezospannung

“| auRen verringern | Probenstrom (+) |

-1V Parametermessung 0.5 s warten

!

| Abstand messen (+) |

Nein
€<0 ﬂ
Ja | Spannung messen(+) |
Piezospannung l
innen vergréfRern | Temperatur messen (+) |

+1V Parametermessung | Probenstrom (-) |

i | 0.5 s warten |
Nein

JL

| Abstand messen (-) |

Piezospannung l
innen verringern | Spannung messen (-) |

Ja

| Temperatur messen (-) |

!

| Mittelwerte aus (+) und (-) bilden |

-1V Parametermessung

Nein
>0
| Daten speichern |
Ja
(a) (b)

Abbildung 4.42.: a) Blockdiagramm der Dehnungsvariation. b) Blockdiagramm der Parametermes-
sung zur Berechnung des Elastowiderstands. Dafiir werden die Probenspannung der Probenabstand
und die Temperatur gemessen.
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4.2. Konstruktion einer Dehnungszelle

peratur gemessen. Dies ist zum einen notwendig, um die Probendehnung zu bestimmen und
um sicherzustellen, dass die Temperatur wahrend der Messung wirklich konstant ist. Fiir je-
de Messgrofe wird anschlieffend der Mittelwert aus den Messwerten der zwei verschiedenen
Polarisationsrichtungen gebildet und gespeichert.

Elastowiderstand_BaFe2As2

IP-Adresse Sensor  Spannung Piezo Innen Start T (K) T Schritte (K) Standardabweichung (mK) Status
Start
132.195.109.90 15 85 1 8 Dehnungsvariation
Stoy
Spannung Probe Strom Probe Stop T (K) Return T (K) Wartezeit (s) Temperaturschritte 2
17 2 280 10 300 | BED
LS340 Spannung Piezo AuBien Aktuelle T (K) P 1 D Dehnungsvariation
2 2 196 15 13 [ ED

Abstand RT (um)
2000

Sensor RT (um)
27

Strom

Einheit auswahlen:
Keine Eingabe
1

Dehnung Maximum (%)
0.1

Dehnung Minimum (%)
-0.03

Schrittweite (V)
1

Einfachmodus
Anzahl Dehnungszyklen
1

.
.
.
.
.
.
.
%

Abbildung 4.43.: GUI des entwickelten Messprogramms. In den farbig umrandeten Késten kénnen
die fiir die Messung benotigten Parameter eingegeben werden. In den gelb eingerahmten Kasten wird
der Status der der Messung angezeigt und das Programm kann gestartet und gestoppt werden. In
Diagramm 1 wird kontinuierlich die Probentemperatur gegen die Zeit aufgetragen. Diagramm 2 und
3 zeigen die Abstandsmessung bzw. die Messung des Probenwiderstands gegen Counts, welche den
Variationsschritten der angelegten Piezospannung entsprechen. Diagramm 4 zeigt die Widerstandsén-
derung gegen die Probendehnung fiir eine konstante Temperatur, welche aus der Messung des Proben-
abstands und der Widerstandsmessung berechnet werden. Um den Elastowiderstand zu bestimmen
wird ein linearer Fit durchgefiihrt. Der Elastowiderstand entspricht der Steigung der Geraden und
wird in Abhéngigkeit der Probentemperatur in Diagramm 5 aufgetragen.

Eine Abbildung der grafischen Benutzeroberfliche ist in Abbildung 4.43 dargestellt. Die auf-
genommenen Daten werden in den verschiedenen Diagrammen dargestellt und weiter ver-
arbeitet. Als Rohdaten werden von dem Programm die Temperatur, der Abstand und der
Probenwiderstand gemessen. Im Diagramm 1 wird die Temperatur wiahrend der komplet-
ten Messung kontinuierlich gegen die Zeit aufgetragen. Die Diagramme 2 und 3 zeigen die
Abstands- und Widerstandsmessung. Da diese nicht kontinuierlich gemessen werden, sondern
nur wenn die Dehnung variiert wird, werden diese Werte gegen Counts aufgetragen. Damit
ist die Anzahl an Messpunkten gemeint. So kénnen auch die Abstands- und Widerstands-
messungen kontinuierlich und ohne grofsere Liicken, die es z.B. gébe, wenn diese Werte gegen
die Zeit aufgetragen werden wiirden, abgebildet werden. Da der Probenwiderstand mit der
Temperatur zunimmt ergibt sich dadurch zwischen zwei Dehnungszyklen ein Sprung im Pro-
benwiderstand, da sich die Probentemperatur &ndert. In Diagramm 2 und 3 endet nach etwa
6900 Counts ein Dehnungszyklus, weshalb dort ein Sprung im Probenwiderstand sichtbar ist.
Fiir das Diagramm 4 bestimmt das Programm fiir die letzte durchlaufene Dehnungsvariation
die Widerstandsénderung und die aufgebrachte Dehnung. Anschlieffend wird ein linearer Fit
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durchgefiihrt. Die Steigung entspricht dabei dem Elastowiderstand. Die so berechneten Elas-
towiderstandswerte werden in Diagramm 5 gegen die Probentemperatur aufgetragen.

Um dem Programm die verschiedenen Startparameter zu iibergeben, stehen mehrere Einga-
befelder zur Verfiigung. Die Adressen der einzelnen Geréte werden in den orange markierten
Feldern eingegeben. Das Programm ist so geschrieben, dass so wenig wie moglich per Hand an
den Geréten eingestellt werden muss. So werden die SourceMeter beispielsweise automatisch
in den richtigen Strom- oder Spannungsmodus versetzt und der passende Wertebereich wird
in Abhéngigkeit von den eingegebenen Parametern eingestellt.

In dem roten Kasten befinden sich alle temperaturspezifischen Parameter. Fiir die Erzeugung
der Temperaturwerte bei denen der Elastowiderstand gemessen werden soll, muss eine Start-
und Stoptemperatur [Start T(K), Stop T(K)| und die Schrittbreite |T Schritte(K)| in Kelvin
angegeben werden. Fiir den Fall, dass die Messung bei der tiefsten Temperatur beginnt, muss
zudem noch eine Schlusstemperatur [Return T(K)| angegeben werden, damit die Probe nach
Beenden der kompletten Messung nicht unnétig geheizt wird. Zudem muss ein Schwellenwert
fir die Standardabweichung der Temperatur gesetzt werden [Standardabweichung (mK)|. Fiir
eine optimale Temperaturregelung braucht der Regler die passenden PID-Werte. Diese wer-
den in den gleichnamigen Feldern eingegeben. Um sicherzustellen, dass sich die Temperatur
vor Beginn der Dehnungsvariation vollstéindig stabilisiert hat, kann zusétzlich eine Wartezeit
[Wartezeit (s)] in Sekunden eingestellt werden, die zwischen dem Abschluss der Temperatur-
regelung und dem Start der Dehnungsvariation liegt. Die aktuelle Probentemperatur wird im
Feld , Aktuelle T(K)“ angezeigt.

Griin eingerahmt sind die Eingabefelder fiir den Abstand der Probenhalter bei Raumtempera-
tur [Abstand RT (um)|, welcher bendtigt wird, um die Dehnung berechnen zu kénnen und die
Stromstérke fiir die Widerstandsmessung. Da der verwendete Strom in Abhéngigkeit der ver-
wendeten Probe stark variieren kann, gibt es ein zusétzliches Dropdown-Menii, um die Einheit
der Stromstéirke auszuwihlen. So wird sichergestellt, dass es bei der Eingabe der Stromstérke
zu keinen Fehlern in der Grofsenordnung kommt, was im schlimmsten Fall die Probe zerstoren
konnte. In den blau umrahmten Eingabefeldern befinden sich die Einstellungen fiir die Pie-
zoaktuatoren. Fiir die Dehnungsvariation muss die maximale Dehnung [Dehnung Maximum
(%)] und Stauchung [Dehnung Minimum (%)] und die Schrittweite der Spannungsénderung
[Schrittweite (V)] eingegeben werden. In dem lila eingerahmten Dropdown-Menii kann aus
drei verschiedenen Messmodi ausgewihlt werden. Im ,Einfachmodus® wird pro Temperatur-
schritt ein Dehnungszyklus durchlaufen. In dem Modus ,Benutzerdefiniert kann durch das
Eingabefeld [Anzahl Dehnungszyklen| die Anzahl der zu messenden Dehnungszyklen erhoht
werden. Im Messmodus ,Fitbasiert® wird auf Grundlage des x? des linearen Fits zur Bestim-
mung des Elastowiderstands die Dehnungsvariation so lange wiederholt bis dieses klein genug
ist, was ein Indiz fiir eine erfolgreiche und ausreichend gute Messung ist. Die Eingabe der
,Anzahl Dehnungszyklen entspricht in diesem Fall der maximalen Anzahl an Dehnungszy-
klen. Ist das x? nach dieser Anzahl an Zyklen nicht klein genug wird die Messung trotzdem
bei der néchsten Temperatur weiter fortgesetzt. Auf Grundlage der Erfahrung, welche bei der
Messung des Elastowiderstands an Baj_,K,FeaAsy gesammelt wurde, sollte das reduzierte
x? bei einer guten Messung nicht viel grofer als 2 sein.

Uber die Knépfe in den gelb eingerahmten Feldern kann das Programm gestartet und gestoppt
werden. Uber die Statusanzeige zeigt das Programm an in welchem Zustand es sich gerade
befindet. Vor der Messung zeigt es ,Messung nicht gestartet® an, wihrend der Temperatur-
stabilisierung zeigt es ,Messung T vorher und wahrend der Dehnungsvariation ,,Dehnungsva-
riation an. Die Statusleisten zeigen an, wie viel Prozent der Messung schon absolviert sind.
Die Statusleiste ,,Dehnungsvariation bezieht sich dabei nur auf die Dehnungsvariation bei der
aktuellen Temperatur. Die Statusanzeige ,,Temperaturschritte” bezieht sich auf die komplette
Messung. Je nach Auswahl des Messmodus kann der ausgegebene Wert von dem realen Wert
abweichen, da die Messdauer im Modus ,Fitbasiert® von der Giite der Messungen abhéngig
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ist. Als grobe Einschitzung der Dauer ist es aber ausreichend.

Abgespeichert werden die aufgenommenen Daten in drei Dateien. In der Datei ,,Dateiname
_ Zeit_Temperatur Datum+Zeit.txt “ werden kontinuierlich die Temperatur und die Zeit
abgespeichert, welche in Diagramm 1 abgebildet sind. In der Datei ,Dateiname Log File
_ AktuelleTemperatur Datum-+Zeit.txt“ werden zum einen alle Eingabeparameter und die
aufgenommenen Rohdaten wahrend der Dehnungsvariation fiir die konstante Probentempe-
ratur abgespeichert. Diese Datei wird fiir jede Probentemperatur neu angelegt. Als Rohdaten
werden die Temperatur, der Probenwiderstand, die Dehnung, der gemessene Abstand, die ge-
messene Spannung bei I, die gemessene Spannung bei /_ und die angelegte Piezospannung
abgespeichert. In der Datei ,Dateiname Datum-Zeit.txt* werden zu jeder gemessenen Tem-
peratur die Ergebnisse der linearen Anpassung der Daten aus Diagramm 4 gespeichert, welche
dem Elastowiderstand entspricht. Die Temperatur und die Steigung der Anpassung sind die
relevanten Daten, die durch die Messung bestimmt werden sollen. Mithilfe der abgespeicher-
ten Rohdaten ist es jederzeit moglich, alle Berechnungen des Programms zu wiederholen und
nachvollziehen zu kénnen. Damit die Dateien bei mehrfacher Verwendung desselben Datein-
amens nicht tiberschrieben werden, wird jeder Dateiname um das aktuelle Datum und die
aktuelle Uhrzeit zum Zeitpunkt der Erstellung erganzt.

4.2.7. Elastowiderstandsmessung mit der Dehnungszelle

Um die entwickelte Dehnungszelle abschlieffend testen zu konnen, wurde eine Elastowider-
standsmessung an einer BaFes Aso-Probe durchgefiihrt. Da zu Beginn des Tests kein fliissiges
Helium zur Verfligung stand, stellt dieses Material ein ideales Testsystem dar, da das Einset-
zen der nematischen Ordnung in BaFesAso, wie bereits ausfiihrlich in Abschnitt 2.2 diskutiert,
zu einem divergenten Anstieg des Elastowiderstands bei etwa 139 K fiihrt.

Fiir die Messung wurde ein Probenstiick auf etwa 3 mm Lénge, 1 mm Breite und 50 um Dicke
entlang der [110]-Richtung zugeschnitten. Um ausreichend Platz fiir die Kontaktierung auf der
Probe zu gewéhrleisten, wurden die Probenhalter so dimensioniert, dass der Abstand zwischen
diesen 2mm betragt. Als elektrische Kontakte wurde 50 um dicker Silberdraht verwendet,
welcher mithilfe von Hans Wolbring Leitsilber 200N auf die Probe geklebt wurde. Die Probe
wurde anschliefsend mit 5-Minute Epoxy auf die Probenhalter befestigt, wobei die Klebeschicht
oberhalb und unterhalb der Probe jeweils etwa 30 um dick war.
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¥
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2 3
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2150 3
g < —0.001
|_
100 —0.002
_0.003 - . S PR .
0 100 200 300 400 500 100 150 200 250
Zeit / min Temperatur / K
(a) (b)

Abbildung 4.44.: a) Zeitabhéngige Temperaturmessung wihrend des Abkiihlvorgangs der BaFeg Aso-
Probe. b) Temperaturabhéingige Lingendnderung des Probenabstands.

Vor Beginn der Messung wurde das Innere des Messstabs auf etwa 1 - 107° mbar evakuiert
und anschlieffend in einen mit fliissigem Stickstoff gefiillten Kryostaten eingesetzt. Wahrend
des Abkiihlprozesses wurden Temperatur, Probenabstand und Widerstand kontinuierlich ge-
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messen. Um die Probe wihrend des Abkiihlvorgangs spannungsfrei zu halten, wurde der Pro-
benabstand iiber die angelegte Spannung der Piezoaktuatoren konstant gehalten.

Abbildung 4.44a zeigt den zeitlichen Verlauf der Probentemperatur beim Abkiihlvorgang,
welcher dem Abkiihlvorgang aus Abbildung 4.39a ohne Probe gleicht. Abbildung 4.44b zeigt
die temperaturabhéngige Abstandsdnderung der Probenplatten, welcher durch den Einsatz
der Abstandsregelung iiber den kompletten Temperaturbereich konstant ist. Die maximale
Schwankung des Abstands betréigt lediglich +0.003 pm.
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Abbildung 4.45.: a) Zeitabhédngige Temperaturmessung wihrend des Abkiihlvorgangs der BaFey Aso-
Probe. b) Temperaturabhingige Lingenénderung des Probenabstands.

In Abbildung 4.45a ist der temperaturabhidngige Widerstand der Probe gezeigt. Dieser zeigt
bei hohen Temperaturen ein metallisches Verhalten mit einem nahezu linear abnehmenden
Widerstand. Bei der nematischen Ubergangstemperatur kommt es zu einem abrupten Abfall
des Widerstands. Der abrupte Abfall des Widerstands wurde durch den Peak der Ableitung
des Widerstands nach der Temperatur auf 139 K bestimmt (siche Abbildung 4.45b), womit
dieser Wert dem in Abschnitt 2.2 besprochenen Wert entspricht und damit die Funktion und
Relevanz der Abstandsregelung untermauert, da eine Probenbelastung zu einer Verschiebung
dieser Temperatur fithren wiirde [174].
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Abbildung 4.46.: Relative Widerstandsénderung in Abhéngigkeit der Dehnung fiir exemplarische
Temperaturen von BaFesAss.
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Der Elastowiderstand wird in einem Temperaturbereich von 80 K bis 280 K gemessen. Dabei
wird die Spannung der Piezoaktuatoren fiir jede Temperatur so variiert, dass eine Dehnung von
+0.1 % erreicht wird. In Abbildung 4.46 ist die relative Widerstandsanderung fiir ausgewéhlte
Temperaturen in Abhéngigkeit von der Dehnung dargestellt. Fiir alle Temperaturen zeigt
sich das erwartete lineare Verhalten zwischen relativer Widerstandsdnderung und Dehnung.
Daraus, dass dieses lineare Verhalten auch bei groffen Dehnungen beobachtet wird, kann
geschlossen werden, dass die Dehnung auch bei hohen Verschiebungen vollstandig auf die
Probe iibertragen wird und nicht etwa durch den Kleber absorbiert wird.

Aus der Steigung der in Abbildung 4.46 gezeigten Daten resultiert der Elastowiderstand,
welcher in Abhéngigkeit der Temperatur in Abbildung 4.47 in Kombination mit einer durch-
gefiihrten Curie-Weiss-Anpassung gezeigt ist. Die senkrechten Striche markieren dabei den
benutzen Anpassungsbereich. Wie zu sehen ist, lassen sich die Daten im betrachteten Bereich
sehr gut durch das Curie-Weiss-Verhalten beschreiben. Die Anpassungsparameter kénnen Ta-
belle 4.3 entnommen werden.
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Abbildung 4.47.: Elastowiderstand entlang der [110]-Richtung der BaFes Aso-Probe in Abhéngigkeit
der Temperatur.

Um die Richtigkeit des mit der Dehnungszelle bestimmten Elastowiderstands zu tiberpriifen,
wurde dieser zusétzlich mit der herkommlichen Methode bestimmt, bei der die Probe direkt
auf den Piezoaktuator geklebt wird und die Dehnung mittels Dehnungsmessstreifen gemessen
wird. Diese Messung ist im eingebetteten Diagramm von Abbildung 4.48 abgebildet. Auch
diese Daten lassen sich gut durch eine Curie-Weiss-Anpassung beschreiben. Die berechne-
ten Anpassungsparameter sind ebenfalls in Tabelle 4.3 aufgelistet. Zum besseren Vergleich
sind in Abbildung 4.48 die Elastowiderstandsmessungen und durchgefithrten Curie-Weiss-
Anpassungen beider Methoden zusammen dargestellt.

Augenscheinlich weisen die Verldufe beider Messmethoden eine grofie Ubereinstimmung auf,
wobei das Rauschen der Messwerte der Dehnungszelle deutlich kleiner ist als bei der herkémm-
lichen Methode. Dies gilt vor allem fiir die Messwerte bei einer Temperatur unter 140 K. Der
Vergleich der Amplituden zeigt unterhalb von etwa 210 K leicht héhere Werte bei der her-
kéommlichen Methode im Vergleich zur Dehnungszelle. Auch der Vergleich der Fitparameter
spiegelt diesen Verlauf wider. Da die Signale oberhalb von 210 K etwa die gleiche Amplitude
aufweisen, liegt der ng-Parameter bei beiden Methoden mit 4.1 4+ 0.4 bei der herkémmlichen
Methode und 3.46+0.04 mit der Dehnungszelle in der gleichen Grofenordnung, wobei die Ab-
weichung etwa 12 % betragt. Da der b-Parameter die Lage der Divergenz angibt und diese bei
beiden Methoden etwa an der gleichen Stelle liegt, ist auch der Unterschied zwischen diesen
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Abbildung 4.48.: Vergleich der Elastowiderstandsmessungen mit der herkémmlichen Methode (griin,
Anpassung gelb) und mit der entwickelten Dehnungszelle (blau, Anpassung rot). Das kleine Diagramm
zeigt die Messung und Anpassung der herkdmmlichen Methode separat.

klein. Bei der herkémmlichen Methode betragt dieser (131.9 + 0.4) K und mit der Dehnungs-
zelle (135.43+0.01) K. Die relative Abweichung beider Werte betrégt lediglich etwa 3 %. Eine
betragsméafig etwas grofere Abweichung ergibt sich fiir den a-Parameter. Dieser betriagt fiir
die herkémmliche Methode (521 4+ 29) K und fiir die Dehnungszelle (481 £ 3) K, wodurch sich
eine relative Abweichung von etwa 8 % ergibt. Da der a-Parameter ein Mafk fiir die Amplitude
und der Steigung des Anstiegs ist, zeigt sich die Abweichung durch die leicht unterschiedlichen
Verlaufe des Elastowiderstands im Temperaturbereich zwischen 143 K und 210 K.

Die Ergebnisse zeigen, dass mit beiden Messmethoden weitgehend iibereinstimmende Resul-
tate erzielt werden kénnen. Die Messung mit der konstruierten Dehnungszelle liefert jedoch
ein deutlich rauscharmeres Elastowiderstandssignal, wodurch die Unsicherheiten der abgelei-
teten Grofen signifikant reduziert werden. Die geringen Abweichungen konnten durch mehrere
Faktoren erklart werden. Zum einen ist die Geometrie der Dehnungsiibertragung bei beiden
Methoden unterschiedlich. Wéhrend bei der herkdémmlichen Methode die Dehnung iiber die
komplette Unterseite auf die Probe iibertragen wird, wird die Dehnung bei der Messzelle ledig-
lich iiber die Probenenden auf die Probe iibertragen, was geringfiigige Unterschiede erkléaren
konnte. Dariiber hinaus wird bei der herkémmlichen Methode auch eine laterale Dehnung auf
die Probe iibertragen, was sich ebenfalls auf die Messung auswirken konnte. Wie der Vergleich
beider Messmethoden miteinander zeigt, sind diese Auswirkungen jedoch gering. Ein absoluter
Vergleich von Elastowiderstandsmessungen, die mit unterschiedlichen Methoden durchgefiihrt
wurden, sollte dennoch mit Vorsicht erfolgen [122].

Tabelle 4.3.: Fitparameter der durchgefiihrten Curie-Weiss-Anpassungen an die Elastowiderstands-
messung der BaFeyAsy-Probe durchgefithrt mit der Dehnungszelle und dem herkémmlichen Ansatz
mit Piezoaktuator. Die angegebenen Fehler entsprechen der geschétzten Standardabweichung (10) des
jeweiligen Parameters, basierend auf der Kovarianzmatrix der Anpassung.
Methode | a/K | b/ K | g
Dehnungszelle (Stickstoft) | 481 +3 | 135.43+0.01 | 3.46 +0.04
Dehnungszelle (Helium) 499 +4 | 134.754+0.04 | 2.47£0.06
Piezoaktuator 521 + 29 131.9+04 41+04
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Abbildung 4.49.: Vergleich der Elastowiderstandsmessungen mit der Dehnungszelle von BaFesAsy
mit Stickstoff (blau) und Helium (orange) als Kiihlmittel mit den zusétzlich durchgefiihrten Curie-
Weiss-Anpassungen. Die grofe Ubereinstimmung der Daten untermauert die Reproduzierbarkeit der
Messungen mit der Dehnungszelle, da sich ein anderes Kiihlmittel nicht signifikant auf die Messung
auswirken sollte.

Abschliefsend wurde der Elastowiderstand mit Helium als Kiihlmittel gemessen. Diese Messung
ist in Abbildung 4.49 in orange zusammen mit der schon gezeigten Elastowiderstandsmessung
mit Stickstoff in blau abgebildet. Zudem sind die entsprechenden Curie-Weiss-Anpassungen
gezeigt. Die Fitparameter sind ebenfalls in Tabelle 4.3 aufgelistet. Beide Messungen zeigen
dabei eine hohe Ubereinstimmung die sich auch in den ermittelten Anpassungsparametern
zeigt. Der a-Parameter ist bei der Heliummessung mit (499 +4) K nur etwa 4 % grofer als bei
der Stickstoffmessung. Der b-Parameter ist mit (134.75 £ 0.04) K lediglich etwa 0.5 % kleiner.
Die grofite prozentuale Abweichung liegt bei 1o der bei der Heliummessung 2.4740.06 betrégt
und somit um 21 % Kkleiner ist. Die glatte Abnahme der Messwerte bei Temperaturen unter
77K zeigt, dass die Dehnungszelle auch bei tiefen Temperaturen funktioniert und es kein
Problem durch ein verrauschtes Messsignal gibt. Der Vergleich beider Messungen fiir Tempe-
raturen iiber 77 K und die hohe Ubereinstimmung beider Messungen verdeutlicht zudem die
Reproduzierbarkeit der Messungen mit der Dehnungszelle und belegt die Funktionstiichtigkeit
der Dehnungszelle bei sehr tiefen Temperaturen mit dem Einsatz von fliisssigem Helium als
Kiihlmittel.

4.2.8. Ausblick

Die modulare Konstruktion der Dehnungszelle sowie der grofziigig dimensionierte Aufbau
des Messstabs ermoglichen die Verwendung verschiedener Varianten der Dehnungszelle und
erlauben dariiber hinaus die Dehnungszelle fiir verschiedene Messmethoden verwenden zu
kénnen.

Weitere Dehnungszellenversionen

Eine alternative Ausfiihrung der Dehnungszelle ist in Abbildung 4.50 dargestellt. Diese Version
ist weitgehend identisch zur zuvor beschriebenen Standardausfiihrung, unterscheidet sich je-
doch dadurch, dass zusédtzlich der untere Probenhalter iiber eine Mikrometerschraube verscho-
ben werden kann. Bei der verwendeten Mikrometerschraube handelt es sich um ein Modell mit
drehfreier Spindelspitze. Dadurch kénnen Vorschubkréfte préizise und ohne Torsionsbelastung
auf den Probenhalter iibertragen werden. Die maximale manuell einstellbare Verschiebung
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des unteren Probenhalters betrigt 3 mm. Dies ermoglicht es, die Probe bereits vor Beginn der
Messung mechanisch vorzuspannen, um grofere effektive Dehnungen zu realisieren.

Abbildung 4.50.: Weitere Version der Dehnungszelle bei der der untere Probenhalter (lila) durch
eine Mikrometerschraube verstellt werden kann. Dadurch ist es moglich die Probe vorzuspannen, um
grofere Dehnungen zu erreichen. Der obere Probenhalter kann weiterhin durch die Piezoaktuatoren
verschoben werden, um eine die Dehnung fiir Messungen leicht variieren zu kénnen.

Da diese Version der Dehnungszelle zu grof fiir den Probenhalter im Messstab ist, wurde im
Messstab eine zusétzliche Bohrung vorgesehen, durch die die Mikrometerschraube eingefiihrt
werden kann, wie in Abbildung 4.51 dargestellt ist.

Abbildung 4.51.: Montierte Dehnungszelle mit Mikrometerschraube fiir welche durch eine Bohrung
im Probenhalter des Messstabs genug Platz ist.

Dariiber hinaus befinden sich in der Kéltestufe sowie in den Abstandshaltern entsprechende
Durchgangsbohrungen, sodass eine Stange durch den gesamten Messstab gefiihrt werden kann.
Diese kann iiber eine geeignete Vakuumdurchfithrung am oberen Flansch des Flanschkreuzes
eingebracht werden und erlaubt das Verstellen der Mikrometerschraube auch im eingebau-
ten Zustand. Dadurch ist es prinzipiell moglich, die Probendehnung iiber die Mikrometer-
schraube zumindest bedingt in situ einzustellen. Dabei ist die Verwendung einer speziellen
Vakuumdurchfiithrung entscheidend, die nicht nur eine Rotation, sondern auch eine begrenz-
te Lingsbewegung der Stange zulésst. Dies ermdglicht es, die Stange nach der Verstellung
von der Mikrometerschraube zu entkoppeln, um wihrend der Messung einen ungewollten
Waérmeeintrag iiber die mechanische Verbindung zu vermeiden. Wird die Dehnungszelle ohne
Mikrometerschraube betrieben, ist darauf zu achten, dass alle axialen Bohrungen mit geeig-
neten Abdeckungen verschlossen sind, um den Probenhalter vor zusétzlicher Warmestrahlung
zu schiitzen. Obwohl diese alternative Version der Dehnungszelle bislang nicht experimentell
erprobt wurde und die Einstellung der Probendehnung iiber die Stange noch nicht realisiert
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ist, verdeutlicht sie das Potenzial und die Flexibilitat des Messstabs fiir zukiinftige Messkon-
figurationen und Erweiterungen.

Verwendung der Dehnungszelle fiir elastokalorische Messungen

FEine weitere dehnungsabhangige Messmethode ist die Messung des elastokalorischen Effekts.
Bei dieser Methode wird die Anderung der Probentemperatur, verursacht durch die Verfor-
mung der Probe, unter adiabatischen Bedingungen gemessen [175|. Dadurch wird insbesondere
die Analyse von Entropieéanderungen in Abhéngigkeit von der Temperatur und der Dehnung
ermoglicht, wodurch sich Phaseniibergénge mit hoher Empfindlichkeit nachweisen lassen. Im
Gegensatz zur Wirmekapazitatsmessung ermoglicht die Untersuchung des elastokalorischen
Effekts die gezielte Analyse elektronischer Beitrdge zur Entropie vor einem vergleichsweise
geringen phononischen Hintergrund, selbst bei hoher Temperatur, und liefert dariiber hinaus
symmetrieabhéngige Informationen iiber die zugrundeliegenden Ordnungsparameter [175].
Um diesen zu messen gibt es verschiedenen Ansétze. Eine Moglichkeit besteht darin die auf
eine Probe wirkende Kraft schnell zu erhéhen und die Temperaturreaktion auf einer Zeitskala
zu messen, die einem quasi-adiabatischen Zustand entspricht. Die Herausforderung besteht
dabei, die sich schnell &ndernden Signale prézise zu messen [176]. Ein weiterer, indirekter
Ansatz besteht darin die elastokalorische Entropieinderung isotherm zu messen, indem die
Spannungs-Dehnungs-Beziehung eines gegebenen Materials bestimmt wird [177].

Ein neuer von Ikeda et al. [175] vorgestellter Ansatz basiert auf der Messung des elastokalo-
rischen Effekts unter oszillierender einachsiger Spannung. Ziel der Messung ist es, die durch
eine oszillierende uniaxiale Spannung induzierte Temperaturinderung zu messen. Der Ver-
suchsaufbau ist in Abbildung 4.52 abgebildet. Zur Erzeugung der oszillierenden Spannung
wird ebenfalls eine aus drei Piezoaktuatoren bestehende Dehnungszelle verwendet, wobei die
aufseren beiden Piezoaktuatoren (rot) durch Anlegen einer Wechselspannung eine oszillieren-
de Dehnung erzeugen. Durch den inneren Piezoaktuator (blau) kann eine zusétzliche DC-
Offsetspannung angelegt werden. Um die Abstandsénderung der Probenplatten zu messen,
ist die Dehnungszelle ebenfalls mit einem kapazitiven Abstandssensor ausgestattet. Zur Mes-
sung der elastokalorischen Temperaturschwingung wird ein Thermoelement Typ E verwendet,
bestehend aus einem Thermoelementdraht aus Chromel und Konstantan mit einem Durch-
messer von 12.5 um. Zur Referenzierung auf die Zellkérpertemperatur sind die Enden des
Thermoelements auf wéirmeleitende Pads am Zellkorper aufgelotet.

2 ® Cernox sensor

Q

> sample

=

B \ thermocouple
contact pads
(thermally anchored)

Abbildung 4.52.: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus. Die dufieren roten Piezoaktuatoren
dienen zur Anlegung einer Wechselspannung zur Erzeugung einer oszillierenden Probendehnung. Der
innere blaue Piezoaktuator erméglicht das anlegen einer zusétzlichen DC-Vorspannung. Der Zellkérper
wird mit einem Cernox-1050-Temperatursensor gemessen. Die Probentemperatur wird iiber ein auf
die Probe aufgeklebtes Thermoelement gemessen. Entnommen aus Ref. [175].

Durch die mechanische Kopplung zwischen Probe und Zelle und der daraus resultierenden
thermischen Kopplung, kann im Experiment keine vollstdndig adiabatische Bedingung er-
reicht werden. Aus diesem Grund wird eine quasi-adiabatische Messung angestrebt. Dafiir
muss die Frequenz der Dehnung hoch genug sein, um Wéarmeabfliisse wihrend eines Zyklus
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zu minimieren und gleichzeitig niedrig genug, um eine thermische Kopplung zwischen Probe
und Temperatursensor zu gewéhrleisten. Um eine quasi-adiabatische Messung durchfiihren zu
kénnen, hat sich eine Frequenz zwischen 20 Hz und 30 Hz etabliert [175,178]. Da der in dieser
verwendeten Dehnungszelle verbaute kapazitive Abstandsensor nicht schnell genug ausgelesen
werden kann, wird die Dehnung indirekt bestimmt, in dem im DC-Modus die Langenanderung
der Piezoaktuatoren pro Volt gemessen wird. Daraus kann anschliefiend aus der Peak-to-Peak-
Spannung des AC-Signals die erzeugte Dehnung bestimmt werden.

Auch die in dieser Arbeit entwickelte Dehnungszelle ist fiir elastokalorische Messungen prin-
zipiell geeignet. Der verwendete Abstandssensor stellt dabei einen Vorteil dar, da dieser mit
einer maximalen dynamischen Auflésung von 8.5kHz schnell genug ist, um die Dehnung im
Experiment kontinuierlich messen zu konnen. Im aktuellen Aufbau wird die Piezospannung
durch ein Keithley 2400 SourceMeter erzeugt. Dieses ist nicht fiir die Erzeugung schnell oszil-
lierender Spannungsverldufe konzipiert, weshalb dafiir ein anderes Gerat wie z.B. ein SR860
Lock-In-Verstéarker von Stanford Research verwendet werden konnte.

Zudem nimmt die Resonanzfrequenz der Piezoaktuatoren mit zunehmender Lénge ab, wes-
halb kiirzere Aktuatoren schneller schwingen kénnen. Bei den in Ref. [175] durchgefiihrten
Messungen wurde eine maximale Dehnung von 0.01 % verwendet, welche auch mit deutlich
kiirzeren Piezoaktuatoren erreicht werden kann. Der modulare Aufbau der Zelle und beson-
ders der flexible Einsatz des Abstandssensors wiirden es leicht ermoglichen, kostengiinstig
eine weitere Version der Zelle aufzubauen, die kleine Piezoaktuatoren verwendet und so fiir
elastokalorische Messungen optimiert ist.
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Ziel der vorliegenden Arbeit war die Untersuchung von korrelierten Elektronensystemen unter
dem Einfluss uniaxialer Dehnung als &ufserer Storung. Im Fokus standen dabei insbesonde-
re nematische Fluktuationen und elektronische Korrelationen im lochdotierten Eisenpniktid-
Supraleiter Ba;_ K, FesAss. Im ersten Teil der Arbeit wurden hierfiir longitudinale und trans-
versale Elastowiderstandsmessungen durchgefiihrt, wahrend im zweiten Teil eine flexibel ein-
setzbare Tieftemperatur-Dehnungszelle entwickelt und gebaut wurde, die eine préazise kontrol-
lierte uniaxiale Dehnung der Probe ermdoglicht.

Ziel der Elastowiderstandsmessungen im ersten Teil dieser Arbeit war die Untersuchung
des Zusammenspiels von nematischen Fluktuationen und elektronischen Korrelationen in
Baj_ K, FesAsy, insbesondere im Dotierungsbereich 0.6 < x < 1. In einer fritheren Arbeit
von Hong et al. [120] wurde in diesem Bereich ein Maximum im Elastowiderstandssignal be-
obachtet, das auf einen Lifshitz-Ubergang zuriickgefithrt wurde. Da in KFeyAsy nachgewiese-
nermafien starke elektronische Korrelationseffekte vorliegen, wurde in der vorliegenden Arbeit
untersucht, ob das beobachtete Verhalten in diesem Dotierungsbereich alternativ oder ergén-
zend durch elektronische Korrelationen erkldrt werden kann. Dafiir wurde der longitudinale
Elastowiderstand von neun stark lochdotierten Baj_,K,FeaAso-Proben mit 0.63 < x < 0.98
entlang der [110]-Richtung gemessen. Dabei konnte der von Hong et al. [120] beschriebene
nicht-monotone Verlauf der Signalintensitit mit einem Maximum bei etwa x = 0.8 reprodu-
ziert werden. Dariiber hinaus ermdglichte die héhere Dotierungsauflosung in diesem Bereich
den Nachweis eines ausgepriagten Minimums im b-Parameter, das von Hong et al. nicht beob-
achtet wurde.

Zur genaueren Analyse des Elastowiderstands wurden fiir drei ausgewéhlte Proben (z =
0.74,0.8 und 0.95) zusétzlich transversale Elastowiderstandsmessungen durchgefiihrt. Diese
Proben représentieren jeweils die ansteigende Flanke, das Maximum sowie die abfallende
Flanke des Signals in der longitudinalen Konfiguration. Auf Basis dieser ergénzenden Mes-
sungen konnte das Elastowiderstandssignal in die irreduziblen Symmetriekanéle A, und Ba,
zerlegt werden. Es zeigt sich, dass der Anstieg des longitudinalen Signals mafigeblich auf
einen Beitrag im Aj,-Kanal zuriickzufiihren ist, der im selben Dotierungsbereich ebenfalls
ein Maximum ausbildet. Ein Vergleich mit Literaturdaten zeigt zudem, dass fiir z < 0.68
kein signifikanter A;,-Beitrag nachgewiesen werden kann, sodass das Signal in diesem Bereich
ausschliefslich durch den Bs,-Kanal dominiert wird.

Mit Hilfe theoretischer Berechnungen des Elastowiderstands basierend auf einem Tight-Bin-
ding-Modell mit Wechselwirkungen lassen sich beide Beitrége interpretieren. Hierbei entsteht
der Beitrag im Bgg-Kanal durch nematische Fluktuationen, wohingegen der divergierende
Verlauf im Aj,-Kanal auf das Einsetzen elektronischer Korrelationen hindeutet. Die mit dem
Modell berechneten Signalverldufe stimmen qualitativ gut mit den experimentellen Beobach-
tungen tiberein. Aus dem Modell ergeben sich dabei zwei effektive Parameter. Die nematische
Wechselwirkung g, welche mit der Ausbildung einer nematischen Ordnung verkniipft ist, so-
wie die Spin-Spin-Wechselwirkung 7, die die Kopplung von Spins in verschiedenen Orbitalen
beschreibt. Das Modell zeigt, dass der dominante Wechselwirkungsparameter in Abhéngigkeit
der Dotierung wechselt. Im Dotierungsbereich bis etwa x < 0.6 dominiert g, was im Einklang
mit dem etablierten Verstdndnis der nematischen Fluktuationen in eisenbasierten Supralei-
tern steht. Fiir hohere Dotierungen wird hingegen j dominant, was die Interpretation stiitzt,
dass der Anstieg des Aj4-Signals primér auf elektronische Korrelationen zuriickzufiihren ist.
Zusétzlich zeigt das Modell sowohl im Aj4- als auch im Byg-Kanal die Ausbildung eines lo-
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kalen Maximums bei einer Dotierung von etwa x = 0.85, welches sich auf den Einfluss eines
Lifshitz-Ubergangs zuriickfiihren lisst und somit die Erkldrung von Hong et al. bestiitigt.
Dariiber hinaus konnte mithilfe des Modells der orbitale Ursprung beider Wechselwirkungen
identifiziert werden. Wéhrend g im Wesentlichen auf Beitrige der d, . /,.-Orbitale zurtickgeht,
was mit dem bekannten Mechanismus der nematischen Ordnung iibereinstimmt, zeigt j einen
deutlichen Schwerpunkt im d,,-Orbital. Diese orbital-selektive Korrelation steht im Einklang
mit dem Konzept des orbital-selektiven Mott-Ubergangs, wonach das dgy-Orbital aufgrund
seiner schnellen Anndherung an die Halbfiillung bevorzugt lokalisiert wird. Die Berechnungen
zeigen dabei ein flach verlaufendes Band mit iiberwiegendem d,,-Charakter in der Néhe des
Fermi-Niveaus, was zu einer erhthten Zustandsdichte fithrt. Die Elektronen in diesem Orbital
werden somit lokalisiert und kdnnen als magnetische Streuzentren fiir die mobilen Elektronen
in den anderen Orbitalen agieren. Dies kann als orbitalselektiver Kondo-Effekt aufgefasst wer-
den. Dieser Mechanismus liefert eine plausible Erkldarung fiir das berechnete und gemessene
Maximum im A;4-Kanal bei hoher Dotierung. Fiir zu geringe oder zu hohe Dotierungen liegt
das flache Band aufserhalb des relevanten Energiebereichs, sodass der Kondo-Effekt dement-
sprechend abgeschwécht ist.

Die durch die Korrelationen bedingten Anderungen zeigen zudem Parallelen zu anderen phy-
sikalischen Grofen, wobei der Verlauf des Sommerfeldkoeffizienten v, qualitativ dem des A1 4-
Signals entspricht. Der Anstieg von -, ldsst sich als Folge der erhohten effektiven Masse
interpretieren, wie sie durch den Kondo-Effekt zu erwarten ist. Ebenso fallt der Anstieg des
Ay4-Signals mit einer Abnahme der supraleitenden Sprungtemperatur 7¢, dem Wechsel des
supraleitenden Ordnungsparameters sowie dem Auftreten der BTRS-Phase zusammen. Diese
Koinzidenzen deuten darauf hin, dass die elektronischen Korrelationen die Supraleitung we-
sentlich beeinflussen konnten. Dieses Verhalten erinnert an Schwerfermionen-Supraleiter, in
denen eine Kondo-artige Kopplung zur Ausbildung stark korrelierter, schwerer Quasiteilchen
fithrt [140|. Die supraleitende Paarung in diesen Systemen wird dabei nicht direkt durch den
Kondo-Effekt, sondern durch magnetische Fluktuationen vermittelt, die aus den stark korre-
lierten Elektronenzustinden hervorgehen. Auch im untersuchten System deutet vieles darauf
hin, dass bei niedriger Dotierung Spinfluktuationen die supraleitende Paarung dominieren.
Bei hoher Dotierung hingegen gewinnen elektronische Korrelationen zunehmend an Bedeu-
tung. Diese konnten wiederum magnetische Korrelationen hervorrufen, die als alternativer
Kopplungsmechanismus fiir die Supraleitung in Frage kommen kénnten. Zusétzlich zeigen die
Messungen, dass nematische Fluktuationen auch im hochdotierten Bereich nicht vollstéandig
verschwinden, denn trotz des dominanten Beitrags im A;,-Kanal ldsst sich ein verbleiben-
des, schwach divergierendes Signal im By,-Kanal nachweisen. Diese Uberbleibsel nematischer
Fluktuationen kénnten ebenfalls zur Modifikation der Paarungsbildung beitragen und die su-
praleitenden Eigenschaften ergénzend beeinflussen.

Die Ergebnisse verdeutlichen das Potenzial von Elastowiderstandsmessungen zur Untersu-
chung von eisenbasierten Supraleitern, da sie nicht nur Aufschluss iiber nematische Fluktuatio-
nen, sondern auch wertvolle Einblicke in elektronische Korrelationseffekte erméglichen. Dabei
zeigt sich, wie entscheidend die Kombination aus longitudinalen und transversalen Messun-
gen ist, da nur so eine Zerlegung des Gesamtsignals in die unterschiedlichen Symmetriekanéle
moglich ist, die den Zugang zu den verschiedenen Effekten liefert.

Mit dieser Erkenntnis erscheinen auch aktuelle Resultate aus der Literatur in neuem Licht. Ins-
besondere die von Ishida et al. [107] gemessenen Elastowiderstandsdaten an Ba;_,Rb,FesAsy
welche als Hinweis auf eine XY-Nematik interpretiert wurden. Auf Grundlage der hier pra-
sentierten Ergebnisse erscheint jedoch auch eine alternative Interpretation im Sinne eines
Einsetzens elektronischer Korrelationen denkbar, wie sie bereits von Wiecki et al. [123] dis-
kutiert wurde. Da in der Studie allerdings keine transversalen Messungen vorliegen, lasst sich
diese Moglichkeit nicht eindeutig iiberpriifen.

Fiir ein noch tieferes Verstdndnis des Zusammenspiels zwischen nematischen Fluktuationen,
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elektronischen Korrelationen und Supraleitung in lochdotierten eisenbasierten Supraleitern
wére eine feinere Dotierungsauflésung der Elastowiderstandsmessungen an Baj_ K, FesAso-
Kristallen wiinschenswert. Dies konnte nicht nur zur besseren Bestatigung der hier gewonne-
nen Ergebnisse beitragen, sondern kénnte auch die schmalen Strukturen im Signalverlauf, etwa
infolge des Lifshitz-Ubergangs, besser auflosen. Dariiber hinaus konnten analoge Messungen
an Baj_,Rb,FesAso- und Bag_,Cs,FegAso-Kristallen dabei helfen, systematische Gemein-
samkeiten innerhalb dieser Materialfamilie zu identifizieren.

Im zweiten Teil der Arbeit konnte erfolgreich ein Messstab konstruiert und gebaut werden,
der Messungen in einem Temperaturbereich von 4.2 K beziehungsweise 77 K bis Raumtem-
peratur ermoglicht, je nachdem ob Helium oder Stickstoff als Kiithlmittel gewéhlt wird. Fiir
laingere Standzeiten kann das Innere des Stabes mit einer Vakuumpumpe evakuiert werden,
was sich nicht signifikant auf die Messqualitdt auswirkt. Mit einem Aufsendurchmesser von
49.5mm kann der Messstab sowohl in Stickstoff- und Heliumtransportkannen mit einer lichte
Weite von 50 mm oder in einen Kryostaten mit einem Magnetfeld mit einem Innendurchmes-
ser von 52 mm eingesetzt werden. Dadurch wird eine flexible Verwendung und Messungen mit
und ohne Magnetfeld ermdéglicht und zusétzlich das Probenvolumen maximiert. Die Tempe-
ratur bei beiden Kiihlmittelvarianten kann iiber den kompletten Temperaturbereich durch
einen Heizbecher in Kombination mit einem PID-Regler préazise geregelt werden. Durch das
grofe Probenvolumen von 34 mm x 90 mm (Breite x Lénge) kann der Messstab als universelle
Plattform fiir verschiedene Messzellen fungieren, die in Tieftemperaturexperimenten einge-
setzt werden sollen. Mit insgesamt iiber 20 frei konfigurierbaren Messleitungen kénnen mit
dem Stab eine Vielzahl unterschiedlicher Messungen durchgefiihrt werden.

In erster Anwendung dient der Messstab als Plattform fiir eine ebenfalls eigens konstruierte
und gebaute Dehnungszelle, welche es ermdglicht die eingebaute Probe uniaxial zu verspannen.
Als Grundlage dafiir diente ein bereits existierendes Konzept, das auf drei Piezoaktuatoren
basiert, wodurch die eingebaute Probe symmetrisch gedehnt und gestaucht werden kann [157].
Durch die Verwendung dreier gleich langer Piezoaktuatoren wird zudem die thermische Lan-
genanderung der Piezoaktuatoren ausgeglichen, wodurch sich die Probe fast belastungsfrei
abkiihlen lédsst. Die erzeugte Probendehnung wird mit einem prézisen kapazitiven Abstands-
sensor bestimmt, der {iber eine hohe Abtastrate von 8.5 kHz verfiigt und iiber eine modulare
Klemmverbindung an die Dehnungszelle montiert wird. Konzeptioniert ist die Dehnungszelle
fiir Elastowiderstandsmessungen, bei denen die Anderung des Probenwiderstands in Abhéin-
gigkeit der Dehnung und der Temperatur gemessen wird. Die maximal erreichbare Dehnung
bzw. Stauchung héngt von der Probenlédnge ab. Fiir Elastowiderstandsmessungen betrégt diese
mindestens etwa 600 um, um genug Platz fiir eine Vier-Punkt-Widerstandsmessung zu haben.
Daraus resultiert eine maximale Dehnung bzw. Stauchung von iiber 6 % bei Raumtemperatur
und etwa 0.7 % bei 5 K, was eine iiber 70 mal grofere Belastung als bei herkommlichen Elasto-
widerstandsmessungen, bei denen die Probe direkt auf einen Piezoaktuator geklebt wird, ist.
Durch variable Probenplatten kann der Abstand der Probenhalter auf die zu untersuchende
Probe angepasst werden. Durch die Grofe der Zelle ist es moglich, Proben mit einer Grofe
von etwa 8mm x 5mm zu untersuchen. Zudem konnten Piezoaktuatoren mit einer Quer-
schnittfliche von 7mm x 7 mm verwendet werden, welche zum einen eine hohe Kraft erzeugen
und zum anderen eine gewisse Langlebigkeit versprechen. Durch die Bauweise der Zelle wird
immer mindestens ein Piezoaktuator einer Zugbelastung ausgesetzt, welche zu Mikrorissen
und zum Defekt der Aktuatoren fiihren kann. Durch die grofe Querschnittfliche sollten diese
einer hoheren Belastung im Vergleich zu Piezoaktuatoren mit kleineren Querschnittsflichen
standhalten und die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten von Mikrorissen reduziert werden.
Durch die modulare Bauweise der Zelle ist zudem ein Wechsel im Fall eines Defekts problemlos
moglich, ohne die komplette Zelle neu aufbauen zu miissen.

Fiir die Verwendung der Dehnungszelle fiir Elastowiderstandsmessungen wurde ein Messpro-

125



5. Zusammenfassung

gramm entwickelt, welches den gesamten Ablauf der Messung automatisiert und iiber eine
grafische Benutzeroberfliche die Steuerung und eine fortlaufende Uberwachung der Messung
erlaubt.

Die Funktionalitit der Dehnungszelle wurde durch Testmessungen des Elastowiderstands ei-
ner BaFeyAso-Probe entlang der [110]-Kristallrichtung tiberpriift, wobei sowohl Helium als
auch Stickstoff als Kiihlmittel verwendet wurden. Dabei wurde iiber den gesamten Tempe-
raturbereich ein lineares Verhalten zwischen Widerstandsdnderung und Dehnung gemessen,
was ein Indiz fiir eine gute Dehnungsiibertragung auf die Probe ist. Der Vergleich mit ei-
ner herkémmlichen Messung, bei der die Probe direkt auf einen Piezoaktuator geklebt und
die Dehnung mit einem Dehnungsmessstreifen erfasst wurde, bestétigt die Leistungsfahig-
keit der neu entwickelten Dehnungszelle. Die relevanten Anpassungsparameter der durch-
gefiihrten Curie-Weiss-Anpassung beider Messmethoden haben dabei eine Abweichung von
maximal 8 %. Dariiber hinaus konnte ein Ausblick auf weitere Versionen der Dehnungszelle
aufgezeigt werden. Der modulare Aufbau der Dehnungszelle, insbesondere der flexible Einsatz
des Abstandssensors machen dies in Kombination mit dem flexiblen Messstab mdoglich. So ist
es ebenfalls moglich, eine alternative Version der Dehnungszelle zu verwenden, bei der eine
mechanische Vorspannung iiber einen Schraubmechanismus am unteren Probenhalter aufge-
bracht werden kann. Dartiber hinaus eignet sich die Dehnungszelle nicht nur zur Messung des
Elastowiderstands, sondern kénnte prinzipiell auch fiir die Untersuchung des elastokalorischen
Effekts sowie fiir temperaturabhéngige Transportuntersuchungen unter konstanter Dehnung
und Stauchung verwendet werden.

Die Ergebnisse dieser Arbeit verdeutlichen, dass sich Elastowiderstandsmessungen nicht nur
zur Untersuchung nematischer Fluktuationen eignen, sondern auch ein leistungsfahiges Werk-
zeug zum Nachweis elektronischer Korrelationen darstellen. Entscheidend hierfiir ist die Zerle-
gung des gemessenen Signals in seine Symmetriekanéle, die es ermoglicht, verschiedene Beitra-
ge klar zu trennen. Fiir das lochdotierte System Baj;_,K,FesAss zeigte sich ein klarer dotie-
rungsabhingiger Wechsel von einem durch nematische Fluktuationen gepréigten Verhalten zu
einer Dominanz elektronischer Korrelationen. Diese Dominanz bei hoher Dotierung liefert eine
Erklarung fiir das dort beobachtete Maximum im longitudinalen Elastowiderstand. Obwohl
elektronische Korrelationseffekte in diesem Bereich dominieren, lassen sich dennoch schwa-
che Anzeichen nematischer Fluktuationen nachweisen. Dariiber hinaus wurde eine flexibel
einsetzbare Tieftemperatur-Dehnungszelle entwickelt, die eine prézise kontrollierte uniaxiale
Dehnung in einem grofen Temperaturbereich ermdglicht und damit vielseitige Perspektiven
fiir kiinftige Tieftemperaturexperimente an korrelierten Elektronensystemen eroffnet.
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Widerstandsmessung an den Ba;_,K, Fe;As,-Proben

In Abbildung A.1 bis Abbildung A.9 sind die temperaturabhingigen Widerstandsmessungen,
welche wahrend des Abkiihlens vor der Elastowiderstandsmessung aufgenommen wurden, zur
besseren Ubersicht einzeln abgebildet. Dabei zeigt a) jeweils den kompletten Temperaturbe-
reich und b) den vergréferten Temperaturbereich bei dem der Widerstand stark abfallt und
die supraleitende Phase einsetzt.

0.20 0.030 /
0.025 :
So.15 S 020
g 2
©0.10 £0.015
o @
_-§ 20.010
0.05 =
0.005
® Probel N ® Probel
0.00f — - Te=23K 0.000 4 e Te=23K
0 50 100 150 200 250 300 10 15 20 25 30
Temperatur / K Temperatur / K
(a) (b)

Abbildung A.1l.: a)Temperaturabhingige Widerstandsmessung von Probe 1 im kompletten Tem-
peraturbereich. b) Vergroferter Temperaturbereich mit dem Sprung des Widerstands unterhalb der
Sprungtemperatur 7.. Die bestimmt Sprungtemperatur ist mit der senkrechten Linie eingezeichnet.
Die Sprungtemperatur wurde auf T = 23 K bestimmt.
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Abbildung A.2.: a)Temperaturabhingige Widerstandsmessung von Probe 2 im kompletten Tem-
peraturbereich. b) Vergroferter Temperaturbereich mit dem Sprung des Widerstands unterhalb der
Sprungtemperatur 7.. Die bestimmt Sprungtemperatur ist mit der senkrechten Linie eingezeichnet.
Die Sprungtemperatur wurde auf T = 20 K bestimmt.
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Abbildung A.3.: a)Temperaturabhingige Widerstandsmessung von Probe 3 im kompletten Tem-
peraturbereich. b) Vergroferter Temperaturbereich mit dem Sprung des Widerstands unterhalb der

Sprungtemperatur 7. Die bestimmt Sprungtemperatur ist mit der senkrechten Linie eingezeichnet.
Die Sprungtemperatur wurde auf T = 14 K bestimmt.
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Abbildung A.4.: a)Temperaturabhingige Widerstandsmessung von Probe 4 im kompletten Tem-
peraturbereich. b) Vergroferter Temperaturbereich mit dem Sprung des Widerstands unterhalb der
Sprungtemperatur 7,.. Die bestimmt Sprungtemperatur ist mit der senkrechten Linie eingezeichnet.
Die Sprungtemperatur wurde auf 7 = 13 K bestimmt.

.......... — 0.030
0.4 )
0.025
(@]
=~ C
) 0.3 50.020
3 S
£0.2 70015
S [}
S / Tg’ 0.010 .
0.1 :
0.005 ;
e ® Probe5 e Probe
0.0f - Ti=10K 0.000[— - v e
0 50 100 150 200 250 10 15 20 25 30
Temperatur / K Temperatur / K
(a)

(b)

Abbildung A.5.: a)Temperaturabhingige Widerstandsmessung von Probe 5 im kompletten Tem-
peraturbereich. b) Vergroferter Temperaturbereich mit dem Sprung des Widerstands unterhalb der

Sprungtemperatur 7. Die bestimmt Sprungtemperatur ist mit der senkrechten Linie eingezeichnet.
Die Sprungtemperatur wurde auf T = 10 K bestimmt.
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Abbildung A.6.: a)Temperaturabhingige Widerstandsmessung von Probe 6 im kompletten Tem-
peraturbereich. b) Vergroferter Temperaturbereich mit dem Sprung des Widerstands unterhalb der

Sprungtemperatur 7.. Die bestimmt Sprungtemperatur ist mit der senkrechten Linie eingezeichnet.
Die Sprungtemperatur wurde auf T = 9 K bestimmt.
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Abbildung A.7.: a)Temperaturabhingige Widerstandsmessung von Probe 7 im kompletten Tem-
peraturbereich. b) Vergroferter Temperaturbereich mit dem Sprung des Widerstands unterhalb der

Sprungtemperatur 7.. Die bestimmt Sprungtemperatur ist mit der senkrechten Linie eingezeichnet.
Die Sprungtemperatur wurde auf T = 8 K bestimmt.
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Abbildung A.8.: a)Temperaturabhingige Widerstandsmessung von Probe 8 im kompletten Tem-
peraturbereich. b) Vergroferter Temperaturbereich mit dem Sprung des Widerstands unterhalb der

Sprungtemperatur 7,. Die bestimmt Sprungtemperatur ist mit der senkrechten Linie eingezeichnet.
Die Sprungtemperatur wurde auf T = 5 K bestimmt.
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Abbildung A.9.: a)Temperaturabhingige Widerstandsmessung von Probe 9 im kompletten Tem-
peraturbereich. b) Vergroferter Temperaturbereich mit dem Sprung des Widerstands unterhalb der
Sprungtemperatur 7,.. Die bestimmt Sprungtemperatur ist mit der senkrechten Linie eingezeichnet.
Die Sprungtemperatur wurde auf T = 4 K bestimmt.

Weitere Ergebnisse der FEA

In den folgenden Abbildung sind fiir die weiteren betrachteten Bauteilkonfigurationen die
Ergebnisse der FEA dargestellt. Abbildung a) zeigt die berechnete Vergleichsspannung, Ab-
bildung b) die berechnete erforderliche Kraft.

Rs = 0.4 mm, Verschiebung: 0.05mm

Rz = 0.4 mm, Verschiebung: 0.05mm
g 1000 - Ri=03mm ->- R;=1.0mm -x- R;j=1.6mm x
= 250 3¢ hm0mm S moTamm S f-z0mm
o 800 >~ R;=0.8mm
€200
< Z 600
€150 > 7
a < 400 P
5100 .
Q ¢ R=03mm - R=10mm & R=1.6mm 200 ,,;:’éa’f'"
< - Rj=0.4mm ¢ Rj=12mm Rj=18mm JIPP e
o 50 - Ri=0.6mm Ri=14mm ->- R;=2.0mm __;a,c_;ﬁ“‘
> ¢ Ri=08mm 0 LTI L
200 400 600 800 1000 200 400 600 800 1000
Dicke / um Dicke / um
(a) (b)

Abbildung A.10.: Ergebnisse der FEA fiir einen festen Aufenradius von 0.4mm und eine Ver-
schiebung von 50 pm bei Variation des Innenradius und der Dicke der Biegeelemente. In a) sind die
berechneten Vergleichsspannungen dargestellt, in b) die jeweils erforderliche Kraft zur Erzeugung der
Verschiebung.
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Ra = 0.6 mm, Verschiebung: 0.05mm R, = 0.6 mm, Verschiebung: 0.05mm
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Abbildung A.11.: Ergebnisse der FEA fiir einen festen Aufenradius von 0.6 mm und eine Ver-
schiebung von 50 um bei Variation des Innenradius und der Dicke der Biegeelemente. In a) sind die
berechneten Vergleichsspannungen dargestellt, in b) die jeweils erforderliche Kraft zur Erzeugung der
Verschiebung.
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Abbildung A.12.: Ergebnisse der FEA fiir einen festen Aufenradius von 0.8 mm und eine Ver-
schiebung von 50 um bei Variation des Innenradius und der Dicke der Biegeelemente. In a) sind die
berechneten Vergleichsspannungen dargestellt, in b) die jeweils erforderliche Kraft zur Erzeugung der
Verschiebung.
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Abbildung A.13.: Ergebnisse der FEA fiir einen festen Aufenradius von 1.0mm und eine Ver-
schiebung von 50 wm bei Variation des Innenradius und der Dicke der Biegeelemente. In a) sind die
berechneten Vergleichsspannungen dargestellt, in b) die jeweils erforderliche Kraft zur Erzeugung der
Verschiebung.
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Abbildung A.14.: Ergebnisse der FEA fiir einen festen Aufenradius von 1.2mm und eine Ver-
schiebung von 50 um bei Variation des Innenradius und der Dicke der Biegeelemente. In a) sind die
berechneten Vergleichsspannungen dargestellt, in b) die jeweils erforderliche Kraft zur Erzeugung der
Verschiebung.
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Abbildung A.15.: Ergebnisse der FEA fiir einen festen Aufenradius von 1.4mm und eine Ver-
schiebung von 50 um bei Variation des Innenradius und der Dicke der Biegeelemente. In a) sind die
berechneten Vergleichsspannungen dargestellt, in b) die jeweils erforderliche Kraft zur Erzeugung der
Verschiebung.

Rz =1.6 mm, Verschiebung: 0.05mm

R; = 1.6 mm, Verschiebung: 0.05mm

g SE R=03mm < R=1.0mm -x- R=16mm r
S 300 1500} Form R
~ > R::OE(mm s oo
€250
2 Z 1000
© 200
& &
A ¥
€150 500
[
— ¥ -~ Ri=10mm ->- Ri=16mm
2100t 4 3¢ mmpamm ¢ E,i;gmm 3¢ E,izgmm T
g ;" VA R:O:Smm oA o 0 is:;;;;;;fii’-i"
200 400 600 800 1000 200 400 600 800 1000
Dicke / um Dicke / um
(a) (b)

Abbildung A.16.: Ergebnisse der FEA fiir einen festen Aufenradius von 1.6 mm und eine Ver-
schiebung von 50 um bei Variation des Innenradius und der Dicke der Biegeelemente. In a) sind die
berechneten Vergleichsspannungen dargestellt, in b) die jeweils erforderliche Kraft zur Erzeugung der
Verschiebung.
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Abbildung A.17.: Ergebnisse der FEA fiir einen festen Aufenradius von 1.8 mm und eine Ver-
schiebung von 50 wm bei Variation des Innenradius und der Dicke der Biegeelemente. In a) sind die
berechneten Vergleichsspannungen dargestellt, in b) die jeweils erforderliche Kraft zur Erzeugung der
Verschiebung.
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Abbildung A.18.: Ergebnisse der FEA fiir einen festen Aufenradius von 2.0 mm und eine Ver-
schiebung von 50 um bei Variation des Innenradius und der Dicke der Biegeelemente. In a) sind die
berechneten Vergleichsspannungen dargestellt, in b) die jeweils erforderliche Kraft zur Erzeugung der
Verschiebung.
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Anschlussplan Lotstation

Messanschlisse: A, B
Messanschlisse: C, D

Temperatur: E, F
ghte  Piezoaktuator: G
Heizer: H

Abbildung A.19.: Anschlussplan der Lotstationen an der Kéltestufe.
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