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Metilamin Boramn Hidroliz Tepkimesi i¢cin Rodyum Yiiklii UiO-67’nin Sentezi, Karakterizasyonu ve Katalitik
Performansinin incelenmesi

Fatma Nur MANDIRALIY, Ahmet BULUTY

One Cikanlar: OZET:
» Hidrojen

* Heterojen katalizor
* Yenilenebilir enerji

Bu calismada, metilamin boran (MeAB) katalitik bozunma reaksiyonunda yiiksek aktivite ve
tekrar kullanilabilirlik 6zellikleriyle 6ne ¢ikan yeni bir malzemenin katalitik performansi
aciklanmaktadir. Rodyum(0) yiiklii UiO-67 kati destekli katalizér (Rh@UiO-67), 1slak emdirme
ve indirgeme yontemiyle hazirlanmistir. Hazirlanan Rh@UiO-67 katalizorii, ICP-OES, P-XRD,

Anahtar Kelimeler: XPS, FE-SEM ve SEM-EDX gibi cesitli spektroskopik ve mikroskobik teknikler kullanilarak

: slcgl):/um karakterize edilmistir. Rh@UiO-67 katalizoriiniin, metilamin boran (MeAB) bilesiginin tam
. MeAB katalitik 'bc')zunma reaksiyonu ﬁzerindgki etkinligi 25°C’de ve agik hava kosullarlng
- Hidrojen mcelenml.stlr. ngllan caligmalar, katal%zér.ﬁn. %100 dépﬁ§ﬁm saglayarak 149.49 fik" gll.)l
. Hidroliz yiiksek bir ¢evrim frekansi (TOF) sergiledigini gostermistir. Bu sonuglar, Rh@UiO-67'nin

MeAB’nin bozunmasinda etkili ve tekrar kullanilabilir bir katalizér oldugunu ortaya
koymaktadir.

Synthesis, Characterization, and Catalytic Performance Investigation of Rhodium-Loaded UiO-67 for the
Hydrolysis of Methylamine Borane

Highlights: ABSTRACT:
» Hydrogen . . o L A
. Heterogeneous In this study, the catalytic performance of a novel material with high activity and reusability in

the catalytic decomposition of methylamine borane (MeAB) is presented. The rhodium(0)-
loaded UiO-67 solid-supported catalyst (Rh@UiO-67) was prepared using the wet impregnation
Kevwords: and reductipn methpd. The_synthe§ized Rh@U_iO—G? catalyst was characterized by various
—\;. Rhodiuh spectroscopic and microscopic techniques, including ICP-OES, XRD, XPS, FE-SEM, and SEM-

EDX. The catalytic activity of Rh@UiO-67 in the complete decomposition of methylamine

catalyst
* Renewable energy

: MeO:B borane (MeAB) was investigated under ambient conditions (50 °C, open air). The results
. Hvdrogen demonstrated that the catalyst achieved 100% conversion with a high turnover frequency (TOF)
. Hi//d ; o?ysi s of 149.49 min™'. These findings indicate that Rh@UiO-67 is an efficient and reusable catalyst

for the complete decomposition of MeAB.
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GIRIS

Hizla artan diinya niifusu ve gelisen endiistri nedeniyle, kiiresel enerji talebi her giin 6nemli l¢giide
artmaktadir (Angi ve ark., 2022). Enerji ihtiyacinin biiyiikk bir kismini1 karsilayan fosil yakitlarin
tiikketiminin ¢evre tizerinde ciddi bir etkisi olmasi ve yeni rezervler bulunmadig siirece yakin gelecekte
tilkkenecegi gergegi, yenilenebilir enerji kaynaklarinin kullanimini giindeme getirmeyi 6nemli
kilmaktadir (Abdalla ve ark., 2018; Olabi ve ark., 2021). Bu yiizden yenilenebilir bir enerji kaynagi olan
hidrojen 6n plana ¢ikmaktadir. Hidrojen, evrende en bol bulunan kimyasal elementtir ve ayn1 zamanda
kiiresel enerji gereksinimlerini ¢evre dostu bir sekilde karsilama potansiyeline sahip olabilecek
yenilenebilir bir enerji kaynagidir. Hidrojen enerjisini giinliik hayatimiza uyarlamak i¢in gerektiginde
hidrojeni giivenli ve verimli bir sekilde serbest birakabilecek malzemelerde depolanmasi gerekir
(Sinigaglia ve ark., 2017). Gelecegin teknolojileri arasinda yer alan yakit pili sistemlerinde, hidrojen
enerjisinin etkin bir sekilde kullanilabilmesi i¢cin uygun depolama malzemelerinin tercih edilmesi biiyiik
onem tasimaktadir (Ozgiir ve ark., 2018). Son zamanlarda hidrojeni kimyasal olarak depolayabilen
malzemeler {izerinde ¢esitli ¢aligmalar yapilmistir. Amonyak, sulu hidrazin gibi azotlu bilesikler; metal
borohidritler gibi borlu bilesikler ile amonyak boran ve hidrazin boran gibi azot-bor icerikli bilesikler,
kimyasal hidrojen depolama malzemeleri olarak dikkat cekmektedir (Yao ve ark., 2020). Azot-bor hidrit
olan kimyasal hidritler arasinda, amonyak boran (NH3-BHs, AB), agirlik¢a %19,6 hidrojen igerigi,
yiiksek stabilitesi ve ¢cevreye zararsiz olmasi nedeniyle son zamanlarda biiyiik ilgi gérmiistiir (Stephens
ve ark., 2007). AB'nin hidrolitik dehidrojenasyonu, tasinabilir hidrojen depolama uygulamasi i¢in en
uygun yaklagim olarak kabul edilir (Rakap ve Ozkar, 2009). Literatiir incelendiginde, amonyak-boranin
metil tiirevi olan metilamin-boranin (CH3sNH2BH3, MeAB) diger amin-boran tiirevlerine gore daha az
caligsmanin konusu oldugu goriilebilir. MeAB, %]11,1 gibi yiiksek bir gravimetrik hidrojen igerigine
sahip olup; oda sicakliginda kristal yapida, toksik olmayan, ¢evre dostu ve ekonomik bir hidrojen
tasiyicist olarak degerlendirilmektedir. Yapisinda yiiksek miktarda hidrojen bulunan MeAB, uygun
katalizorlerle makul sicakliklarda ¢ok yiiksek verimlilikle Hz salabilir (Staubitz ve ark., 2010; Yang ve
ark., 2012). Oda kosullarindaki hidroliz reaksiyonunda, 1 mol MeAB'den 3 mol H> elde edilir (Esitlik
1).

CHsNH2BH3 + H20 — (CH3NH3)BO2 + 3H> (1)

Metal nanopartikiillerden gelistirilen nanokatalizor sistemleri, hidroliz reaksiyonlarinin hizli,
verimli ve kontrollii bir sekilde gerceklestirilmesinde kilit rol oynamaktadir. Metal nanopartikiiller
birgok avantaja sahip olsa da, aglomerasyon nedeniyle kullanim Omiirlerinin kisalmasi ve
performanslarinin diismesi 6nemli bir sorundur. Bu problemi ¢6zmek icin, literatiirde zeolitler, karbon
bazli malzemeler, metal oksitler, polimerler, mineraller, biyoseramikler, kovalent organik c¢erceveler ve
metal-organik ¢erceveler gibi destek malzemeleri nanopartikiilleri kararli hale getirmek amaciyla
kullanilmaktadir (Pan ve ark., 2024; Riizgar ve ark., 2024; Tian va ark., 2024).

Literatiirde, MeAB hidrolizi iizerine yapilan ¢calismalarda farkli destek malzemeleriyle hazirlanmis
cesitli nanokatalizorler kullanilmistir. Bu katalizorlerden bazilari; RU@CNF (Karatas ve Riizgar, 2023),
Rho.s3C00.37@CTAB (Tung ve Rakap, 2020), Rh—PVP nanopargaciklari (Gulcan ve Karatas, 217),
Co/Al20s (Baguc ve ark., 2019), Cu—nano—MIL-101 (Baguc ve ark., 2018), Rh/nano—ZrO- (Kanat ve
Ark., 2018), Ag/grafen (Yang ve ark. 2013) ve Pt@PPy—-MWCNT (Karatas ve ark., 2019)
nanoparcaciklaridir.

Son yillarda yaygin olarak kullanilan metal-organik kafes yapilar1 (MOF'lar), hem goézenekli
yapilar1 hem de yiiksek ylizey alanlar1 sayesinde kat1 destek malzemeleri olarak 6n plana ¢ikmaktadir.
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Zirkonyum esasli metal-organik bir iskelet (MOF) olan UiO-67, muazzam ylizey alani, genis ve
erisilebilir gézenekler ve suya ve ¢ok sayida organik ¢oziiciiye karst olaganiistli direng gibi olaganiistii
ozellikleri nedeniyle biiyiik ilgi gormiistiir (Alinezhad ve ark., 2019; Li ve ark., 2021; Rasheed ve ark.,
2023; Shen ve ark., 2023; Liu ve ark., 2024). UiO-67 kat1 destek malzemesini kullanmamizin
avantajlarina bakacak olursak, muazzam yiizey alani, genis ve erisilebilir gozenekler ve suya ve ¢ok
sayida organik ¢Oziicliye karsi olaganiistii direng gibi olaganiistii 6zellikleri sayesinde bir¢ok avantaj
saglamaktadir.

Bu calismamizda, UiO-67 kati destek malzemesi yiizeyinde rodyum(0) (Rh(0)) nanokiimeleri
sentezlenip ve karaktarize edildikten sonra MeAB'nin hidrolizinden hidrojen iiretiminde katalizor olarak
kullanilmistir. Literatiirde bakildiginda MeAB hidrolizi igin Rh esasl ¢aligmalar Rh/graphene (Shen ve
ark., 2015), Rh/nano-ZrO; (Kanat ve ark., 2015), Ru—Rh@PVP NPs (Tagyildiz ve ark., 2019) ve
Rho.63C00.37@CTAB (Tung ve Rakap, 2020) gibi katalizorler kullanilmistir. Yapilan bu calismalar
dogrultusunda c¢evreci, verimli ve ekonomik katalizor sistemlerinin gelistirilmesine yonelik arastirmalar
devam etmektedir. Bu ¢alismada, klasik emdirme-indirgeme yontemi kullanilarak sentezlenen katalizor,
ICP-OES, P-XRD, SEM ve SEM/EDX gibi ileri analitik yontemlerle karakterize edilmistir. Rh@UiO-
67 katalizorii MeAB’in katalitik hidroliz tepkimesinde kullanilmistir. Oda kosullarinda gergeklestirilen
bu katalitik tepkimede, Rh@UiO-67 katalizorii 149.49 dak "’lik TOF degeriyle yiiksek etkinlik
gostermistir.

MATERYAL VE METOT

Rodyum (III) kloriir hidrat (RhCl3*xH20), metilamin hidrokloriir (CH3NH2.HCI), Sodyum
borohidriir (NaBHa), bifenil-dikarboksilik asit (C14H1004, BPDC), benzoik asit (C7HsO2), N,N-
dimetilformamid (DMF), hidroklorik asit (HCI) ve aseton Merck ve Sigma-Aldrich'ten ticari olarak
temin edildi. Saf su, MP MiNipure UP su aritma sistemi kullanilarak damitildi. Deneyde kullanilan cam
malzemeler ve manyetik karistirma ¢ubuklari, temizlendikten sonra saf su ve asetonla durulanmus,
ardindan 150 °C sicakligindaki etiivde kurutma iglemine tabi tutuldu.

Metil Amin-Boran (MeAB, CHsNH2-BH3) Sentezi

Sodyum borohidriir (1.8925 g, 0.05 mol) ve metilamin hidrokloriir (3.376 g, 0.05 mol), bir
kondansatdére bagli boyunlu 250 mL'lik iki boyunlu balon i¢ine eklendi. THF (100 mL) balona
aktarilarak ve tuzlar 25°C'de kuvvetlice karistirildi. Tepkime, azot atmosferi altinda oda sicakliginda
gerceklestirildi. 12 saat sonra nihai ¢ozelti, emme siizme yoluyla siiziiliip, siizlintii oda sicakliginda
vakum altinda konsantre edildikten sonra {iriin dietil eter ile saflastirildi.

UiO-67 Sentezi

UiO-67 literatiirde bulunan (Salomon ve ark., 2015) sentez protokolii kullanilarak sentezlendi.
ZrCl4 (116.0 mg, 0.5 mmol), bifenil-dikarboksilik asit (121,0 mg, 0.5 mmol) ve benzoik asit (1,83 g, 15
mmol, 30 esdeger) 23 mL politetrafloroetilen kapli paslanmaz ¢elik kapta 10.0 mL N,N-
dimetilformamid (DMF) i¢inde ¢6ziildii. Daha sonra ¢ozeltiye %37°lik hidroklorik asit (83 pL) ilave
edilerek tiim reaktanlar, 1sitmadan 6nce kisaca karistirildi. Karisim, 1 saatlik bir siire i¢inde 120°C'ye
wsitildiktan sonra 24 saat boyunca 120°C'de tutuldu ve 24 saatin sonunda oda sicakliginda sogumaya
birakildi. Kat siiziilerek elde edildi ve kuru DMF ve kuru aseton ile yikandiktan sonra bir gece boyunca
90°C’de etiivde kurutuldu.
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Rh@UiO-67 Nanokatalizoriiniin Sentezi

[k olarak 200 mg UiO-67 destek malzemesine %1 olacak sekilde rodyum (Rh) metal tuzundan
ilave edilerek manyetik karistiricida 2 saat karistirildi. Daha sonra metalin 15-20 kat1 NaBH4 kullanilarak
metalin indirgenmesi saglandiktan sonra siizme yontemi ile izole edilen katalizor sirasiyla 20,0 mL su
ve etanol ile yikanarak safsizliklarindan arindirildi ve 12 saat vakum etiivde kurumaya birakildi.
Sentezlenen Rh@Ui0-67 katalizorii metilamin boranin hidrolizinde kullanilmak tizere havasiz ortamda
izole edildi.

Katalitik Hidroliz Tepkimesi icin Deney Diizeneginin Kurulmasi

Hazirlanan nanokatalizor ile gerceklestirilecek olan MeAB’1n hidroliz tepkimesinde agiga ¢ikan
gaz hacmi suyun yer degistirmesi yoluyla bir gaz biireti kullanilarak takip edilecektir. Genel olarak 25,0
mL’lik bir ceketli Schlenk igerisine belirlenen miktar kadar katalizor alinir ve tizerine 4,5 mL saf su
ilave edilip sicaklik bir yag banyosu ile istenilen degere (25 + 1°C) getirildikten sonra 2,0 mL’lik bir
siringa ile karisima sulu MeAB ¢ozeltisi (0,5 mL sulu ¢ozelti igeirsinde 1 mmol MeAB) enjekte edilip
ve tepkime 700 rpm karistirma hiziyla zamana kars1 baslatildi. Tepkime zamana kars1 aciga ¢ikan gaz
miktar1 not edilip bu veriler daha sonra hacimsel gaz miktarina kars1 zaman grafiklerine OriginPro 8.5
programi kullanilarak aktarildi.

Rh@UiO-67 Katalizoriiniin Karakterizasyonu

Rh@Ui0-67 katalizoriiniin tanimlanmas: i¢in ICP-OES, P-XRD, XPS, SEM ve SEM-EDX
analizleri yapilmistir. ICP-OES analizi Perkin EImer Optima 4300DV, XRD analizi RIGAKU SmartLab
cihazi, XPS PHI 5000 VersaProbe marka cihazi ve SEM ile SEM-EDX analizi TESCAN marka cihazi
kullanilarak yapildi.

BULGULAR VE TARTISMA

[lk olarak teorik hesaplanmis Rh metalinin kat: destek yiizeyine ne kadar tutundugunu belirlemek
i¢in ICP-OES analizi yapildi. Analiz sonucunda UiO-67 kat1 destek malzememizin yiizeyine tutunan Rh
metali oran1 %0,82 olarak hesaplanmistir. Sonraki karakterizasyon ¢alismamiz XRD analizidir. Burada
malzememizin kristal yapis1 hakkinda bilgi alinmistir. Sekil 1’de goriildiigi gibi UiO-67 kat1 destek
malzemesi ve Rh metali emdirilmis, Rh@UiO-67 katalizoriine ait XRD desenleri verilmistir. Sekil 1°de
goriildiigii gibi Rh metaline ait piklerin goriilmeme nedeni UiO-67 malzemesinin yiiksek kristal yapiya
sahip olmasindan kaynaklanmaktadir (Akbayrak ve ark., 2014; Hong ve ark., 2020).

~—— Rh@UI0-67

Intensity (a.u.)

T 4 L} . L) ¥ L L4 T 9. LJ L L) n T 3 T v
s 10 15 20 25 30 35 40 a5 50

20 Degree

Sekil 1. Rh@UiO-67 katalizoriine ait XRD deseni
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Rh metalinin oksidasyon basamaginin belirlenmesi, Rh@UiO-67'nin baglanma enerjisinin ve
yiizey elementel analizinin yapilabilmesi amaciyla, Rh@UiO-67 malzemelerine XPS (X-ray
fotoelektron spektroskopisi) analizi gergeklestirilmistir. Sekil 2 igerisinde verilen Rh@UiO-67
malzemesi i¢in aliman genel tarama XPS spektrumu verilmis olup, verilen bu XPS spektrumunda
beklenildigi lizere Zr, O ve Rh elementlerine ait sinyaller goriilmektedir.

i o) l:RhIUIO-Gd

-

5000 -

Intensity(a.u)

O 100 200 300 400 500 60 700 800 00 1000 1100
Binding Energy{eV)
Sekil 2. Rh@UiO-67 katalizoriine ait XPS genel tarama grafigi
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Sekil 3. Rh@Ui0O-67 katalizoriine ait farkli boyutlardaki SEM ve SEM-EDX goriintiileri.

Daha sonra, Rh@UiO-67 malzemesinin yiizey morfolojisine yonelik gergeklestirilen analitik
analizler kapsaminda, Sekil 3’te gosterildigi tizere farkli mikro ve nano boyutlarda elde edilen SEM
goriintlilerinde herhangi bir kiilce metal olusumuna rastlanmamistir. Bu goriintiilerin bir kesitinden
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alinan SEM-EDX analizi ve o bolgenin haritalandirmasi Sekil 3°te genel SEM goriintiileri ve SEM-EDX
spektrumu olarak verilmektedir. Burada verilen goriintiilerden de goriildiigii gibi Rh(0) ait herhangi bir
kiilge metal olusumunun olusmadigi gozlemlenmemistir. Ayrica Sekil 3’te de SEM-EDX spektrumuna
bakildiginda yapidaki elementlerimize (Rh, Zr, O, C) ait pikler spektrumda goriilmektedir.

Rh@UiO-67 Katalizorii Esliginde MeAB’1n Katalitik Hidroliz Tepkimesindeki Performansinin
Gerceklestirilmesi

Rh@Ui0-67 katalizoriinden 25,0 mL’lik bir ceketli Schlenk igerisine belirlenen miktar kadar
alinir ve iizerine 4,5 mL saf su ilave edilip sicaklik 700 RPM karistirma hizinda karistirilarak termal
dengeye (15 dk) getirilip daha sonra 2,0 mL’lik bir siringa ile karisima sulu MeAB ¢ozeltisi (0,5 mL
sulu ¢ozelti igeirsinde 1 mmol MeAB) enjekte edilip ve tepkime 700 rpm karistirma hiziyla zamana karsi
baslatildi. Tepkime siiresince elde edilen gaz miktar1 zaman bazinda not alinmis, ardindan bu veriler
OriginPro 8.5 programi araciligiyla zaman-hacim iliskisini gdsteren grafiklere dontistiiriilmiistiir.
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Sekil 4. Rh@Ui0-67 katalizoriine ait metilamin boranin hidroliz tepkimesine iliskin sicakliga bagli zaman grafigi ile
Arrhenius ve Eyring denklemlerine ait grafikler

Burada ilk olarak farkli sicakliklarin tepkime hizi {izerine etkisi incelenmis olup deneysel
calismalara devam edilmistir. Arhennius denklemi kullanilarak, k= Ae®¥RT esitliginin logaritmasi
alindiktan sonra elde edilen esitlige bagli olarak bulunan In[kobs]’ya kars1 1/T (K) degerleri kullanilip
Arrhennius egrisi elde edilmistir (Sekil 4). Bu egrilerin egimi -Ea/RT ifadesinde yerine yazildiginda ait
aktivasyon enerjisi 14,48 kJ/mol olarak hesaplanmistir. Ayrica In[kobs]= (-AH*/RT) + In(kB/h) + AS*/R
olarak bilinen Eyring-Polanyi denklemi kullanilarak In[kobs/T]’ye kars1 1/T (K!) degerleriyle cizilen
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grafikten Eyring egrisi denkleminden de diger aktivasyon parametreleri olan AH* (aktivasyon entalpisi)
ve AS* (aktivasyon entropisi) degerleri hesaplanmustir. Bu degerler sirastyla AH* =13,46 kJ/mol ve AS*

= 4,43 JImol.K olarak hesaplanmustir.
Daha sonra Sekil 5’te goriildiigii gibi katalizor miktarina bagl olarak tekime hizina bakilmistir.

Sekilde goriildiigli gibi bir yerden sonra katalizor miktar1 arttikca tekime hizinda diisiis
gozlemlenmektedir. Burada katalizoriin etkin pargacik sayisinin substrat miktarina orani arttifindan

hizda diisiis oldugunu diisiinmekteyiz.
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Sekil 5. Rh@UiO-67 katalizoriine ait Metilamin boranin boranin hidroliz tepkimesideki katalizér miktarina bagli zaman
kars1 cakan gaz miktarin1 gosteren grafik
Son olarak katalizorlimiiziin tekrar kullanilabilirligini 6grenmek igin tekrar c¢evrim deneyi
yapilmustir. Sekil 6’da goriiliidiigii gibi katalizoriimiiz %100 doniisiim saglarken se¢iciliginde diigme
olmustur. Buda bize katalizoriin ylizeyinde olusan boratlardan kaynaklandigini diistinmekteyiz.
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Sekil 6. Metilamin boranin Rh@UiO-67 katalizorii esliginde gergeklesen hidroliz tepkimesinde, zamana bagli gaz ¢ikisi
tizerinden elde edilen tekrar doniisiimii gosteren grafik

SONUC

Sonug olarak yapilan bu calismada ve elde edilen sonuglarina bakildiginda, monometalik Rh
nanokiimeleri emdirme-indirgeme yontemiyle UiO-67 metal organik kafes yapisi olan kati destek
malzemesine emdirilerek oda sicakliginda sentezlenmistir. Bu yontemle sentezlenen katalizor
bulutlasma ve topaklasmaya ugramadan yiiksek kristallikte, iyl dagilim gostererek ve baslangic

tanimlamalar1 ICP-OES, XPS, P-XRD, SEM ve SEM-EDX analizleri ile ger¢eklestirilmistir. Rh@UiO-
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67 katalizorii esliginde gergeklestirilen metilamin boranin katalitik hidroliz tepkimesi i¢in yapilan
optimizasyon ¢aligsmalari sonucunda %1°lik (teorik olarak) metal emdirilmesi olan katalizoriin bu 6nemli
tepkimede hem sagladig1 yiiksek ¢evrim frekansi (149,49 dk™') hem de tam doniisim (%100) ile
kaynakcada yapilan ¢aligmalarin yliksek performansli olarak bilinen katalizorler arasinda olan katalitik
malzeme oldugu tespit edildi (Tablo 1). Rh@UiO-67 katalizorii esliginde gerceklestirilen metilamin
boranin katalitik hidroliz tepkimesine ait aktivasyon enerjisi degeri 14,48 kJ/mol olarak bulunmustur.
Rh@UIiO-67 katalizorii esliginde gergeklestirilen hidrazin boranin tam pargalanma tepkimesine ait
aktiflesme parametreleri olan; aktiflesme entalpisi (AH") ve aktiflesme entropisinin (AS*) degerleri
sirastyla AH? =13,46 kJ/mol ve AS* = 4,43 J/mol.K olarak hesaplanmistir. Bu malzeme tekrar
kullanalibilirlik ve secicilik agisindan, 5. ¢evrim sonunda dahi doniisiim ve seciciligi %100 oraninda
korumustur. Bu sonuglar goz oniinde bulunduruldugunda malzememiz uygun yakit hiicrelerinde test
edilebilirligine sonraki ¢alismalarda bakilacaktir.

Tablo 1. Rh bazli metal nanokatalizorlerinin MeAB’n hidroliz tepkimesindeki TOF degerleri.

Katalizor TOF Sicaklik (K) Kaynakc¢a
Rh/graphene 146.0 298 K Shen ve ark., 2015
Rh/nano-ZrO, 17.52 298 K Kanat ve ark., 2015
Ru-Rh@PVP NPs 206.2 298 K Tagyildiz ve ark., 2019
Rho.63C00.37@CTAB 107.1 298 K Tung ve Rakap, 2020
Bu Calisma 149.49 298 K
TESEKKUR

TUBITAK 2209/A Universite Ogrencileri Arastirma Projeleri Destek Programina
1919B012223312 Nolu projeye verdikleri destek i¢in tesekkiir ederiz.

Cikar Catismasi
Makale yazarlar1 aralarinda herhangi bir ¢ikar catismasi olmadigini beyan ederler.

Yazar Katkisi
Yazarlar makaleye esit oranda katki saglamis olduklarini beyan eder.
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