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Geleitwort

Diese Publikation basiert auf der Dissertation der Autorin, die sie in den vergan-
genen vier Jahren im Kristall- und Materiallabor des Physikalischen Instituts der
Johann Wolfgang Goethe-Universitdt in Frankfurt am Main angefertigt hat. Die
Arbeit entstand im Rahmen des von der Deutschen Forschungsgemeinschaft
(DFG) geforderten Sonderforschungsbereichs / Transregios SFB/TR 49
,Condensed Matter Systems with Variable Many-Body Interactions®.

Die Publikation behandelt die Kristallziichtung und die Charakterisierung
der frustrierten triangularen Magneten Cs,CuCly, Cs,CuBr; und des
Cs,CuClyBry Mischsystems. Bei Cs,CuCl, handelt es sich um einen 2-dimen-
sionalen Spin '%-Antiferromagneten mit anisotropem triangularem Gitter. Durch
Substitution von Chlor durch Brom wird die Frustration im triangularen Gitter
verstarkt. Die Wechselbeziehung zwischen geometrischer Frustration und Quan-
tenfluktuation dominiert das System: Feld-induzierte Bose-Einstein Kondensa-
tion in CspCuCl; bis Magnonen-Kristallisation in Cs,CuBr, sind die Folge.
Dieses komplexe Verhalten wird gegenwértig unter Wissenschaftlern stark dis-
kutiert.

Der Schwerpunkt der Publikation liegt im Gebiet der Kristallziichtung aus
Losungen. Cs,CuCly kristallisiert wie Cs,CuBr, in der orthorhombischen Raum-
gruppe Pnma mit Z = 4 Formeleinheiten pro Elementarzelle. Beide Randsysteme
konnen sowohl bei Zimmertemperatur also auch bei 50 °C aus wissriger Losung
gezilichtet werden. Beim Chlor-Brom-Mischsystem schiebt sich im Bereich
Cs,CuCl;Br, bis Cs,CuCl,Br; eine tetragonale Zwischenphase bei 24 °C Ziich-
tungstemperatur ein, nicht jedoch bei einer Ziichtungstemperatur von 50 °C. Sehr
interessant ist auch die nicht-statistische Besetzung der Chlor-Plédtze durch Brom
bei der Ziichtung aus wissriger Losung. Ziichtet man dagegen die Kristalle aus
der Schmelze, erfolgt die Substitution statistisch.

Neben vielen Details der Kristallziichtung und Charakterisierung zeigt die-
se Publikation, welche Sorgfalt bei der Materialpréparation notwendig ist, um
aussagekriftige Ergebnisse zu erhalten. Allen Lesern, die an diesen interessanten
Fragestellungen interessiert sind, wiinsche ich viel Freude bei der Lektiire.

Frankfurt am Main Prof. Dr. Wolf ABmus
(Ehem. Leiter des Kristall- und Materiallabors)
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1 Einleitung

Viele Erkenntnisse der Forschung der letzten Jahrzehnte fiihrten zu unzéhligen
Innovationen der modernen Technik, die unser Leben nachhaltig verdndert ha-
ben. In diesem Zusammenhang gehéren Quantenphédnomene zu den faszinie-
rendsten Ereignissen der Forschung, da diese zu einem besseren Verstiandnis der
Ordnungsmechanismen in Materialien mit korrelierten Elektronen fiihren. Dieses
Wissen ist wichtig, um daraus beispielsweise Schlussfolgerungen fiir die Ent-
wicklung von leistungsfiahigeren Supraleitern ziehen zu kénnen.

Das Ziel dieser Arbeit ist die Entwicklung von Materialien, die quantenkri-
tische Phanomene zeigen. Durch die Synthese, Ziichtung und Charakterisierung
von Materialien werden Erkenntnisse {iber die Systematik der Verénderung der
physikalischen Eigenschaften ermittelt.

Ausgehend von den bereits bekannten und gut untersuchten Randsystemen
Cs,CuCly und Cs,CuBry, die triangulare Antiferromagnete sind, geht es in dieser
Arbeit insbesondere um das Mischsystem Cs,CuClyBry. Dieses bildet ein
isostrukturelles System durch kontrollierte Substitution von Cl und Br, welches,
wie auch die Randsysteme, die gleichen triangularen antiferromagnetischen
Gitter aufweist. Dabei stellt dieses Mischsystem ein abstimmbares Modell zur
Untersuchung des Zusammenhangs zwischen Frustration und quantenkritischem
Verhalten dar. Da bei diesem Mischsystem der orthorhombische Strukturtyp
unter bestimmten Ziichtungsbedingungen beibehalten wird und eine partielle
selektive Besetzung der Halogenpositionen mdglich ist, kann man den spezifi-
schen Einfluss der selektiven Besetzung auf die magnetischen Eigenschaften
untersuchen.

Bis zum Beginn der Arbeit gab es nur wenige Informationen zur Ziichtung
und zur Struktur der Kristalle dieses Mischsystems [Ono05]. Von daher fokus-
siert sich diese Arbeit auf die Ziichtung mit unterschiedlichen Parametern und
die Charakterisierung der Kristalle des Rand- und Mischsystems. Durch eine
Verdnderung der Ziichtungsparameter wird der Einfluss der Ziichtungsbedingun-
gen auf die Struktur und auf die damit einhergehenden physikalischen Eigen-
schaften der Materialien deutlich.

Einen allgemeinen Uberblick iiber den Stand der Forschung findet sich in
Kapitel 2. Die fiir das Verstidndnis und flir die Beschreibung der in der Arbeit
vorgestellten Ergebnisse hilfreichen physikalischen Grundlagen und Charakteri-
sierung-Methoden werden in Kapitel 3 und 4 dargestellt. Das Kapitel 5 zeigt die
Ergebnisse der Ziichtung und der Untersuchung der Randsysteme und des
Mischsystems. Dabei wird das Phasendiagramm (Ziichtung aus wissriger Lo-
sung) des Cs,CuCly Systems um eine neue Phase Cs;Cu;CIgOH ergénzt, welche
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