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Anahtar Kelimeler: Sol-jel, Oz:

XRD, AFM, Metakl-yalitkan, Bu calismada sol-jel yontemi kullanilarak hazirlanan ve 1000 °C’de hava ortaminda
24 saat sinterlenen PrisxLaxSr16Mn207 (x:0; 0.4; 0.7; 1.0) bilesiklerinin yapisal,
morfolojik ve elektriksel 6zellikleri incelenmistir. X-1sinlar1 kirinim desenleri (XRD)
analizleri sonucunda, bilesiklerin farkli oranlarda I4/mmm uzay grubuna sahip
(tetragonal) ¢ift perovskit ve R3¢ uzay gurubuna sahip (trigonal) tek perovskit
bilesiklerinden meydana geldigini ortaya koymustur. Tiim bilesikler igerisinde
baskin olan perovskit fazin, tek perovskit faz oldugu ve artan La katkilamasina bagh
olarak bu fazin agirhik yilizdesinin arttigi yapilan XRD aritimlar1 sonucunda
bulunmustur. Bilesiklerin atomik kuvvet mikroskobu (AFM) ve enerji dagilimli x-
1511 spektroskopi (EDS) atagmanina sahip taramali elektron mikroskobu (SEM)
analizlerinden, La iyonlarinin Pr iyonlar1 ile yer degistirmesine bagli olarak,
ylizeydeki tanelerin biiyiidiigii ve bosluklarin azaldigi bulunmustur. EDS analizleri
sonucunda hedeflenen bilesiklerin stokiyometrilerine uygun bir sekilde basarili
olarak iiretildiklerini ortaya koymustur. Sicakliga bagli olarak degisen elektriksel
direng 6l¢iimlerinden (R-T), yariiletken davranis gésteren ve La iyonu igermeyen
Pri4Sr16Mn;0y7 bilesiginin direng davranisinin La iyonlarinin yapiya girmesi ile
degistigi ve en ¢ok La iceren bilesigin yaklasik 165,4 K’de metal-yalitkan (Tiwm) faz
gecisi gosterdigi bulunmustur.

Investigation of Structural and Electrical Properties of Prl1.4-
xLaxSr1.6Mn207 (x: 0; 0.4; 0.7; 1.0) Double Perovskite Manganite
Compounds

Anahtar Kelimeler: Sol-gel, Abstract:

XRD, AFM, Metakl-insulator, In this study, the structural, morphological and electrical properties of Prl.4-
xLaxSr1.6Mn207 (x:0; 0.4; 0.7; 1.0) compounds prepared using the sol-gel method
and sintered for 24 hours in air at 1000 °C were investigated. As a result of X-ray
diffraction patterns (XRD) analysis, it was revealed that the compounds were
composed of double perovskites with 14/mmm space group (tetragonal) and single
perovskite compounds with R3'c space group (trigonal) in different ratios. It was
found as a result of XRD refinements that the dominant perovskite phase among all
compounds was the only perovskite phase and the weight percentage of this phase
increased due to the increasing La doping. From the scanning electron microscopy
(SEM) analyzes of the compounds with atomic force microscopy (AFM) and energy
dispersive x-ray spectroscopy (EDS) attachment, it was found that the grains on the
surface grew and the voids decreased due to the displacement of La ions with Pr ions.
As a result of EDS analysis, it was revealed that the targeted compounds were
successfully produced in accordance with their stoichiometry. From the electrical
resistance measurements (R-T) that change depending on the temperature, it is seen
that the resistive behavior of the Pr1.4Sr1.6Mn207 compound, which shows
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semiconductor behavior and does not contain La ions, changes with the introduction
of La ions into the structure, and that the compound containing the most La is a metal-
insulator (TIM) at approximately 165.4 K. ) was found to show a phase transition.

1. Giris

Manyetokalorik etkiye (MKE) dayanan manyetik
sogutma (MS) sistemlerinin, giiniimiizde kullanilan
gazli sogutma teknolojilerine alternatif olabileceginin
ortaya ¢ikmasi, bu sistemler {izerinde oldukca yogun
calismalar yapilmasina neden olmustur [1-3].
Ozellikle bu konudaki calismalara énciiliik eden Gd
ve Gd bazl alasimlarin oda sicakligi civarinda yiiksek
MKE degerlerine sahip olduklarmin kesfinden sonra
[4-6], farkli alagimlar {izerine yapilan ¢alismalar da
ivme kazanmigtir. Ancak bu alagimlarin nadir toprak
elementi iceriyor olmalarindan dolayi, herhangi bir
sogutma sisteminde kullanilmalart s6z konusu
oldugunda, oldukc¢a yiiksek maliyetlerin ortaya
cikacagl anlagilmigtir. Dolayisiyla galigmalar, daha
ucuza mal edilebilecek ve nadir toprak elementleri
icermeyen oksitli bilesiklerin bulunmasi {izerine
yogunlagsmistir. Arastirmalarin  sonucunda, genel
formiilii ABO3 olan bazi perovskit bilesiklerin oda
sicakligt civarinda yiiksek MKE sergiledikleri
bulunmustur [7-9]. Bu bilesiklerden biri olan
LaMnOs; antiferromanyetik ve yalitkan 6zellik
gostermektedir. Ancak, bir miktar lantanin +1 veya
+2 degerlikli elementlerle degistirilmesi sonucunda,
bu bilesigin manyetik ve elektriksel 6zelliklerinde
biliyliik degisiklikler meydana gelmektedir. A
bolgesini genellikle lantan ve lantan yerine belirli
oranlarda katilan +2 degerlikli Ca, Sr. Ba, Pb gibi
veya +1 degerlikli Ag, Na, K gibi iyonlarin, B
bolgesini ise mangan iyonlarinin temsil ettigi ve

literatiirde manganitler ((Lai1xAx)MnOs) olarak
adlandirilan  bilesikler olduk¢a popiiler olarak
giniimizde de c¢alisilmaktadir [10-13].  Bu

bilesiklerin iiretim asamalarinin kolay ve hizli olmasi,
ilk iretimden sonra elde edilen tanelerin nano
boyuttan baglayarak sinterleme sicakligindaki
ayarlamalara bagli olarak istenilen biytkliklere
ayarlanabilmesi, iiretim asamasinda genellikle nitrath
tuzlarm secilmesinden dolay1r olduk¢a ucuza mal
edilmeleri ve yapilan ¢ok kiiciik katkilamalarda bile
paramanyetik-ferromanyetik faz gegis sicakliginda
(Curie sicakligi, Tc) oldukca biiyliik oynamalarin
olmasi bu bilesiklerin Gd ve Gd bazl1 alagimlara kars1
iistiinliiklerinden bazilar1 olarak sayilabilir.

Manganit bilesiklerinde A-bdlgesinin yani
sira Mn iyonlarmin yer aldig1 B-bdlgesine de farkli
element katkilamalarinin  yapildigi  calismalara
rastlanilmaktadir [14-16]. Bunlardan baska, A ve B-
bolgelerine es zamanl yapilan katkilamalarin oldugu

caligsmalara da literatiirde rastlanilmaktadir [17,18].
Hem A-bolgesi hem de B-bolgesine yapilan element
katkilamalarinin amaci, oda sicakligi civarinda, diistik
manyetik alan uygulamalarinda yiikksek MKE
degerine sahip bilesiklerin elde edilmesidir. Ozellikle
yapilan farkli miktarlardaki katkilamalar sonucunda
elde edilen bilesikler, yapisal olarak da faz doniistimii
sergilediklerinde oldukga ilging fiziksel oOzelliklere
sahip olduklar1 bulunmustur.

Yukarida s6zii edilen manganit ailelerinden
baska, ¢ift perovskit manganit bilesikleri olarak da
adlandirilan ve kimyasal formlart Aj.2xB1+2xMn207
(A, La, Nd veya Pr gibi ii¢ degerlikli bir nadir toprak
elementi ve B, iki degerlikli Sr, Ca veya Ba gibi bir
element) olan bilesikler {izerinde de ¢alismalar
yapilmaktadir [19-21]. Bu ¢ift perovskit manganit
aileleri, tabakali kristal yapilar1 ve anizotropik
degisim etkilesimleri ile yaygin LaixAxMnOs tipi
perovskit manganit bilesiklerinden farkliliklar
gosterir. Ayrica uygulanan dis manyetik alana karsi
gostermis olduklar1 devasa manyeto direng 6zelligi ile
de manyetik sensor elemani olarak kullanilma
potansiyelleri oldukca yiiksektir. Bu bilesiklerin Tc
civarinda gosterdikleri manyetik entropi
degisimlerinin olduk¢a genis olmasi, teknolojik
olarak bu bilesiklerin 6nemini arttirmaktadir [22].

Bu calismada, sol-jel yontemi kullanilarak, A
bolgesinde farkli miktarlarda, iki farkli nadir toprak
elementi igeren PrqsxLaxSrisMn.O7 (x:0; 0.4; 0.7;
1.0) cift perovskit manganit bilesikleri nano boyutta
iretilmig, yapisal ve elektriksel oOzelliklerinin
degisimleri incelenmistir.

2. Materyal ve Metot

PriaxLaxSrisMn207 (x:0; 0.4; 0.7; 1.0) ¢ift perovskit
manganit bilesikleri sol-jel yontemi kullanilarak nano
boyutta iretilmislerdir. Bu bilesikleri liretmek igin,
yiiksek saflikta Pr(NOs)s»6H20, La(NO3)3+6H20,
Mn(NO3)2«4H,0, Sr(NOs), tuzlart kullanilmistir.
Bilesikleri uygun stokiyometrik oranlarda elde etmek
icin, hassas terazi kullanilarak tartma islemleri
gergeklestirilmistir. Saf su nitrat tuzlarini ¢ozdiirmek
icin kullanilmigtir. Sivi hale getirilen baslangic
tuzlariin tamami 600 ml’lik beher igerisine alinarak
1siticilt manyetik karistiricr iizerine konulmustur. Bu
islem her bir bilesik i¢in ayr1 ayr1 yapilmistir.
Manyetik karigtiric1 lizerinde kademeli olarak, 100
°C’den 350 °C’ye kadar olacak sekilde 1sitma islemi
kontrollii olarak yapilmistir. Bilesiklerin polimer yap1
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olusturup jel haline gelmesi i¢in sitrik asit ve etilen
glikol karigtirma isleminin hemen basinda sivi
karigima eklenmistir. Karisim igerisindeki etilen
glikol ve sitrik asit i¢in, 1 mol metal bilesik i¢in 10
mol sitrik asit ve 10 mol etilen glikol katsayisi baz
almmustir. Jellesme sonucunda elde edilen ¢okelti
kendi beheri igerisinde, yliksek sicaklik firininda 600
°C’de 10 saat yakilmistir. Bdylece toz c¢okelti
icerisindeki organik kirlilik ve kalintilarin yanarak
bilesik igerisinden uzaklagsmasi saglanmistir. Bu
islemin sonunda, homojen, nano boyutta, dort farkl
kimyasal forma sahip baslangi¢ toz bilesikleri elde
edilmistir. Daha sonra toz bilesiklere sekil vermek
amaciyla, her birinden 1 gram alinarak presleme
aparati yardimryla yaklasik 4 ton basin¢ uygulanarak
(30-40 sn arasi) 1,3 cm ¢apinda dairesel tabletler elde
edilmistir. Tabletler, yliksek sicakliklara dayanikli
alimiina kayiklar tlizerine yerlestirilmis ve ayni anda
1000 °C’de hava ortaminda 24 saat sinterlenmislerdir.

Bilesiklerin kristal yapi 6zelliklerinin (6rgii
parametreleri, simetri gruplar1) belirlenmesi igin
Bruker D8 Advance X-ismu difraktometresi
kullanilmistir. Olgiimler, 0.01° adimlarla 20°<26<90°
arasinda gerceklestirilmistir. Bilesiklerin  ylizey
morfolojileri ve tane biyiikliikleri degisimleri, JEOL,
JSM 5800 marka, enerji dagilhmh x-151m1
spektroskopisine (EDS) sahip, alan emisyonlu
taramali elektron mikroskobu (FE-SEM) ve NT-MTD
marka atomik kuvvet mikroskobu (AFM) kullanilarak
incelenmistir. Metal-yalitkan faz gecis sicakliklarinin
(Tim) bulunmasi i¢in 10-320 K sicaklik araliginda
caligan Janis marka diisik sicaklik kapali devre
kriyostat sistemi kullanilmisgtir.

3. Bulgular ve Tartisma
3.1 XRD Analizleri

Sekil 1’de XRD desenlerini kullanarak malzeme
analizi (aritim) yapan programi MAUD kullanilarak
elde edilen XRD grafikleri (teorik ve deneysel)
verilmistir. Artim asamasinda bilesiklerin hem tek
hem de c¢ift perovskit yapiytr aym anda igerdigi
bulunmustur. Bu nedenle dort bilesigin aritimi
yapilirken hem I4/mmm tetragonal simetriye sahip
cift perovskit, hem de R3c trigonal simetriye sahip
tek perovskit faz, es zamanli olarak aritima
eklenmistir. Aritimlar sonucunda elde edilen, kristal
yap1 igerisindeki tek ve ¢ift perovskit fazlarin
hacimsel yiizdeleri ve kristal Orgii parametreleri
Tablo 1’de verilmistir. Tablo 1’deki verilerden de
goriilecegi lizere dort bilesik icerisindeki baskin olan
perovskit fazin, tek perovskit faz oldugu
goriilmektedir. Bu calismada sistematik olarak A
bolgesindeki Pr yerine {i¢ farkli miktarda La
katkilamasi yapilmistir. La igermeyen Pr1.4Sr1.6Mn,O
bilesigi, en fazla ¢ift perovskit fazin icermektedir.
Bilesikler igerisindeki La katki miktar1 arttikga tek
perovskit fazin hacimsel yiizdesinin arttigi, g¢ift
perovskit fazin hacimsel yiizdesinin ise azaldigi
bulunmustur. Tek perovskit fazin a 6rgii parametresi
La katki miktar1 arttikca artarken, aksine, c¢ift
perovskit fazin a 6rgii parametresi La katki miktari
arttikga azalmustir. Cift perovskit fazin ¢ oOrgi
parametresi La katki miktar1 arttikga artarken, tek
perovskit fazin ¢ 6rgii parametresinde sistematik bir
degisiklik gozlenmemistir.

Tablo 1. Bilesiklerin kristal 6rgii parametreleri ve fazlarin hacimsel yiizdeleri

Pr1.4Sr16Mn207 PrioLaosSrisMn207  Pro7LacsSrieMn207  ProslaioSrieMn20r
I4/mmm R3¢  l14/mmm R3c 14/mmm R3c 14/mmm R3c
a=b (A) 13,8848 54592  3,8791 54667  3,8734 54752  3,8693 5,4845
c(A) 19,2476 13,3385 19,1818 13,3535 19,1788 13,3553 19,1261 13,3557
Faz
yiizdeleri 31,98 68,02 27,39 72,61 25,61 74,39 21,88 78,12
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Sekil 1. Bilesiklerin aritimlari yapilmig XRD desenleri, sirasiyla a) Pr14Sr16Mn;O7 b) PrioLlagsSr16Mn,07

600
2-Theta [degrees]

¢) Pro7Lag7Sr16Mn207 d) ProslasoSrieMn20z

3.2. AFM Analizleri

Bilesiklerin ~ AFM  goriintiilleri  kontak  mod
kullanilarak, cihazin maksimum alan tarama siniri
olan 50 pm x 50 pm ebatlarinda alinmigtir. Daha
sonra ise istege bagl alan sinirlart secilerek farkl
bolgelerin  yiizey taramasit iki boyutlu olarak
yapilmustir. iki boyutlu gériintii {izerinden, program
yardimiyla ayni yiizeylerin ii¢ boyutlu goriintiisii es
zamanli olarak taranmigtir. Sekil 2’de bilesiklerin 5
pm X 5 pm ebatlarinda alinan iki ve {i¢ boyutlu
gorintiileri verilmektedir. La iyonlarinin Pr iyonlari

ile yer degistirmesi sonucunda elde edilen
bilesiklerde, La iyon katkisinin artmasina bagli olarak

bilesiklerin yiizey morfolojilerinin degistigi, tanelerin
birleserek daha biiylik tane olusumlarii meydana
getirdigi goriilmektedir. Sistematik olarak, La katki
miktarinin artmasi taneler arasindaki bosluklarin da
azalmasina neden olmus ve ylizeyde daha siki paketli
bir sekilde tane olusumu, ozellikle,

ve katmanl

bilesiklerin ii¢ boyutlu goriintiilerinden acgikga
gbzlenmistir.
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Sekil 2. Bilesiklerin (2-D, iistte) ve (3-D, altta) AFM goériintiileri, sirasiyla a) Pry4Sri6Mn,O7
b) Pri.oLag.4Sr1.6Mn207 C) Pro.7Lao.7Sr1.6Mn207 d) Pro.4la1.0Sr1.6Mn207

3.3 SEM Analizleri

Bilesiklerin biiyiitiilen yiizeylerinin SEM goriintiileri
Sekil 3’de gosterilmistir. Bu biiyiitmede alinan
gorintiilerin  yiizeyindeki tanelerin  biiyiikliigii
hakkinda ¢ok net bir bilgi vermek miimkiin degildir.
Clinki yiizeydeki tane olusumlarinin sinirlar1 belirgin
degildir. Ancak goriintiilerdeki ilk goze batan 6zellik,

La katkisinin artigina bagli olarak tanelerin bir araya
gelerek kiimeli bir yap1 olusumuna neden olmalaridir.
Ozellikle bu olusum, La katki miktar1 bilesik
icerisinde arttifinda artmis ve bir araya gelen
tanelerin ylizeyin istliinde farkli sekil ve yonlerde
birikmeleri ile kendini gostermistir. Bilesiklerin
ylizeyinde artan La katkisina bagli olarak bosluklarin
azaldig1 goriilmektedir.

Sekil 3. Bilesiklerin SEM goriintiileri, sirasiyla a) Pr1.4Sr1sMn,07 b) Priolag.4Sr1.6Mn,0O7 C) Pro7Lag 7Sr1.6Mn,07 d)
Pro.4Lay.oSrLeMn20z
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3.4. EDS Analizleri

Bilesiklerin EDS analizleri, 250 biyilitmede elde
edilen SEM goriintiilerinin dort farkli bolgesinden
almarak yapilmistir. Sekil 4’de, La katkis1 icermeyen
Pr4Sr16Mn207 bilesiginin EDS yapilan dort farkh
bolgesinin igaretlendigi SEM fotografi, bu bolgelerin
EDS spektrumlari, agirlik yiizdeleri tablosu ve
bunlarin kullanilmas1 ile bilesigin hesaplanan
yaklagik kimyasal formiiliinii gosteren grafikler
verilmigtir. Bu bilesige ait elementlerin agirlik
yiizdelerini gosteren Tablo’ da, B4-2 olarak
isaretlenen  bolgedeki elementlere ait agirhk
yiizdelerinin diger bolgelerden oldukga farkli oldugu
gorilmektedir.  Bilesigin  kimyasal  formiilii
hesaplanirken bu bolge ayr tutularak ve diger {i¢
bolgenin  ortalamasi  almarak  hesaplamalar
yapilmistir. Hesaplamalar yapilirken hem ¢ift hem de
tek perovskit olma ihtimali goz Oniine alinmus, iki
ihtimalde hesaplanmigtir. B4-2 bolgesinin kimyasal
formtilii Pro7Sro3MnQOs. olarak (tek perovskit), diger
iic bolgenin ortalamasinin kimyasal formiili ise
Pri4SrissMnzsO7.x  olarak  (¢ift  perovskit)
bulunmustur. Bu iki farkli perovskit ailesinin varligi,
bu bilesige ait XRD analizlerinde de ortaya
cikarilmisti. Pr14Sri6Mn;07 bilesiginin EDS analizi
sonucunda elde edilen sonuglarinin, XRD aritimi
sonucunda elde edilen bulgulart destekledigi
goriilmektedir.
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Hesaplanan Kimyasal Formiil

Sekil 4. Pry.4Sr16Mn;07 bilesiginin EDS yapilan dort
farkli bolgesinin igaretlendigi SEM fotografi, bu
bolgelerin EDS spektrumlari, agirlik yiizdeleri tablosu ve
bunlarin kullanilmasi ile hesaplanan bilesigin kimyasal
formiili

Prl,oLao,4SI'1,eano7, Pro7Lag 7Sr16Mn,0O7 ve
ProsLai oSr16Mn07 bilesiklerinin EDS yapilan dort
farkli bolgesinin isaretlendigi SEM fotograflari, bu
bolgelerin EDS spektrumlari, elementlerin agirlik
ylizdeleri tablolar1 ve hesaplamalar sonucunda elde
edilen, bilesiklere ait kimyasal formiiller sirasiyla
Sekil 5, Sekil 6 ve Sekil 7°de verilmistir. La katkili
bilesiklerin ~ tamammin  spektrumlarinda  La
iyonlarmin varliginin olmasi, bu elementin basarili bir
sekilde A-bolgesindeki Pr iyonlarimin yerine
girdiginin bir gdstergesidir. Bu bilesiklerin dort farkl
bolgesinden elde edilen elementlerin  agirlik
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yiizdelerinin, ortalamalari alinmig ve bu ortalamadaki
degerler hem tek hem de ¢ift perovskit olma
ihtimaline gore kimyasal formiillerin
hesaplanmasinda  kullanilmistir.  Hesaplamalarin
sonucu, La katkili bilesiklerin tamaminin kimyasal
formiillerinin ¢ift perovskit fazla uyumlu oldugu ve
neredeyse hedeflenen kompozisyonun aynisinin elde
edildigini gdstermistir.

E 100pm L Electron image 1

el 1170 cts Corsor 0,000 o] Ful Seomle 3768 chs Cursor 0,000

Electron image 1

1 2 3 1 2 34
ul Sy 5500 ety Curgor 0000 kg Ful Sealy 5550 ot Cursor 0000

17.90 18,53 13.11 15.59 16.28

ll dmwmﬁl’«‘f ﬂﬂ

SrL 19.35 18.31 25.54 21.37 21.14

Sekil 6. Pro7Lao.7Sr1.6Mn>07 bilesiginin EDS yapilan dort
farkli bolgesinin isaretlendigi SEM fotografi, bu
bolgelerin EDS spektrumlari, agirlik yiizdeleri tablosu ve
bunlarin kullanilmasi ile hesaplanan bilesigin kimyasal
formiilii

15.15 16.07 17.65 16.33 16.3

Hesaplanan Kimyasal Formiil

Sekil 5. PriglaosSr1.6Mn,07 bilesiginin EDS yapilan dort
farkli bolgesinin isaretlendigi SEM fotografi, bu bolgelerin
EDS spektrumlari, agirlik yiizdeleri tablosu ve bunlarin
kullanilmasi ile hesaplanan bilesigin kimyasal formiilii
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Sekil 7. Prgsla; oSr1.6Mn;0y7 bilesiginin EDS yapilan dort
farkl1 bolgesinin isaretlendigi SEM fotografi, bu
bolgelerin EDS spektrumlari, agirlik yiizdeleri tablosu ve
bunlarin kullanilmasi ile hesaplanan bilesigin kimyasal
formiili
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3.5 Sicakhkla Degisen Diren¢ Olciimii (R-T)
Analizleri

Sekil 8’de bilesiklere ait sicaklikla degisen direng
degerlerini  gosteren  grafikler  bulunmaktadir.
Pri4Sri6Mn;0O7 bilesigin direng degisiminin, oda
sicakligindan 150 K’e kadar olan kisimda neredeyse
ayni kaldigi, ancak 150 K’in altindaki sicakliklarda
aniden arttig1 goriilmektedir. Bu tiir bir direng
degisimi klasik yariiletken davranigtan
kaynaklanmaktadir. Dolayistyla, iki farkli perovskit
faz1 iceren (tiim bilesikler igerisinde en fazla cift
perovskit faz icerdigi XRD analizleri sonucunda
bulunmustu) bu bilesigin  yarniletken 6zellik
gosterdigini sdylemek miimkiindiir. La iyonlarinin
yer aldigi bilesiklerin diren¢ egrilerinde oldukga
dikkat cekici degisiklikler vardir. Oncelikle yapisinda
daha fazla La iyonu iceren bilesiklerin direng

degerlerinde  kayda deger diisiisler oldugu
sOylenebilir. Bu durumu, La iyonlarinin yapiya
girmesi  sonucunda,  bilesiklerin  tanelerinin

biiylimesine ve yiizeydeki bosluklarin azalmasina
baglamak miimkiindiir. Cilinkii tanelerin biiyiimesine
baghh olarak tane smirlart azalmis ve iletim
mekanizmas1 i¢in diren¢ merkezleri olan tane
sinirlarinin -~ azalmasina  bagli  olarak, serbest
elektronlarin  hareketi  kolaylagmis; dolayisiyla
bilesiklerin diren¢ degerlerinde azalma meydana
gelmistir. PriglagsSrisMn,O; bilesigi Tiv faz gegisi
gostermemekle birlikte, sicakligin azalmasi ile direng
degerlerinde dalgali bir diisiis s6z konusudur. Bu
dalgalanmalarin, azalan sicaklikla birlikte birbirlerine
istiinlilk saglamaya calisan, birbirinden farkli
elektriksel ozellik gosteren tek ve gift perovskit
fazlardan kaynaklandig1 diistiniilmektedir.
Pro.7Lao 7Sr16Mn,07 bilesiginin direng egrisinde de
benzer davranig gozlenmekle birlikte, yaklagik 150 K
sicakligr civarinda (2-3 K araliginda) bir tepe
olusumu meydana gelmistir. Bu tepe olusumunun, bu
bilesik igerisinde artan tek perovskit fazin
baskinligindan kaynaklandig ile iliskilendirebiliriz.
La katkisinin en fazla oldugu Pro4laioSrisMn2O;
bilesiginin direng davranisi, sahip oldugu Tm faz
gecisi nedeniyle diger bilesiklerden ayrilmaktadir.
Oncelikle, Pro7Lao7SrisMn,0O; bilesiginde 150 K
civarinda gozlenen tepenin bu bilesikte daha ytiksek
sicakliklara kayarak, yaklasik 200 K civarinda
meydana geldigi bulunmustur. Ayrica bu bilesigin,
165,4 K degerinde Tim faz gegisine sahip oldugu
goriilmektedir.
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g

Direng (ohm)

g 8 8 8

Sicaklik ()

:
g
=
a

50 100 150 200 250 300 150 200

Sicaklik (0 Sicaklik (0

Sekil 8. Bilesiklerin sicaklikla degisen direng egrileri @) Pr1.4Sr1.6MnzO7 b) Priol.a0.4Sr16Mnz07 ¢) ProsLao7Sr1eMnzO7 d)
Pro.4Lai1.0Sr1.6Mn207
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4. Sonuc ve Oneriler

Bu c¢alismada sol-jel yontemi kullanilarak {iretilmis
olan PriaxLaxSrisMn0O; (x:0; 0.4; 0.7, 1.0)
bilesiklerinin yapisal, morfolojik ve elektriksel
Ozellikleri  incelenmistir. XRD  analizlerinden
bilesiklerin tek ve ¢ift perovskit fazi ayni anda kristal
yapilarinda igerdigi bulunmustur. Kristal yap1
icerisinde La iyonlarinin Pr iyonlann ile yer
degistirmesi sonucunda, artan La miktarina bagh
olarak bilesiklerdeki ¢ift perovskit fazin hacimsel
oraninin azaldigi, tek perovskit fazinkininse arttigi
bulunmustur. Benzer sekilde, ¢ift perovskit fazin a ve
¢ Orgili parametresi La katkilamasindaki artisa bagh
olarak azalirken, tek perovskit fazin a ve c orgii
parametresi ise artmustir. Tek perovskit fazin artan
kristal Orgii parametrelerini, La ve Pr iyonlarinin
iyonik yarigapr ile iliskilendirebiliriz. Dokuz
koordinasyona sahip La iyonunun iyonik yarigapi
1,216 A iken aymi koordinasyona sahip Pr iyonununki
ise 1,179 A’dur. Dolayisiyla daha biiyiik atomlarin
kristal yapiya girmesi sonucunda kristal orgii
parametrelerinde bir artis meydana gelmistir. Aritim
sonucunda elde edilen bulgular ve La ve Pr
iyonlarmin iyonik yarigaplar1 gbz oniine alindiginda,
La iyonlarinin tek perovskit fazin A-bolgesine, Pr
iyonlarinin ise ¢ift perovskit fazin A-bolgesine
yerlestigini  sOylemek miimkiindiir. Artan La
katkisina bagli olarak, bilesiklerin yiizey morfolojileri
degistigi, yiizeydeki tanelerin biiylidigi AFM ve
SEM analizlerinden bulunmustur. EDS
analizlerinden hedeflenen stokiyometrilere uygun
bilesiklerin  basarili  bir sekilde {iretildikleri
gorilmektedir. Baslangigta  yariiletken  6zellik
gosteren Pr14Sr16Mn,O; ¢ift perovskit manganit
bilesiginde, yap1 igerisine La iyonlar1 girmesindeki
artisa bagli olarak asama asama iletkenlik Gzellik
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kazandig1 bulunmustur. La iyonlarinin yapiya girmesi
sonucunda tanelerin biiylimesi, buna bagli olarak
kristal orgii parametrelerindeki artiglar, serbest
elektronlarin kristal yapi igerisinde daha az engelle
karsilagsarak, daha rahat harcket etmelerine sebep
oldugu diisiiniilmektedir. Bunun sonucunda La katkili
bilesiklerin direng degerlerinde diisiis meydana
gelirken,  Pr14Sr1sMn,O;  bilesigi  yariiletken
davranigtan artan La katkisina bagli olarak, iletken
davranisa dogru bir elektriksel faz gecisi sergiledigi
ortaya ¢ikarilmistir.
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