
*3

1
§*

i4

S3
заЯ

*
4»

<r*
«4■4

§
53;

3&
n

m
■>©

8
 

3
Й

:
Я

i
 3

M
i

I
:>

a
 

3
£

?
•
 

a
Я
 

в
я

C5

I
4»

Я
-•гSI

в
■

;>

I
и

S* 
О

 
а

М
 

?*»
8

V3
©

а

I
S3

и
'« 

ü> 
ЧЭ 

«-Í
М

 
?ч 

♦»
Í
 

Д
м

a&
о

§
О

**4
*»

Я
м

8
 

■
м

Pi
N

S
I

Я
О
 

--«á 
»O
 

<?
1

41

i
е-5

та
•И

3
8

iнЭ
«
I

«I
•MIN

©«•

£
«

0
a



■Я'П
А
^

гоей
n$.7.^

V

í_
j

с



Zjl*JulLjlilXjla.x,*.áJí

I. Bevezetés és a félvezető ©xidok elektromos és kata­
litikus tulajdonságainak rövid ösazefcsalása* . .
X«) Bevess tés......................... *...............................
2. ) A félvezetők általános kellőmé ne ......
3. ) Á félvezetőkön katalizált reafcoiék elektron­

éi ué lote ..................
4. ) A félvezető sajáts gok alapján tanulmányozott

katalitikus re kelők rövid áttekintés«* . . •
II. A fámáikkal katalizátor ktivitásának vizsgálata a

aikkeloxid Uordozé defektsaerkezotéaek függvényében . .17 *

* *

l Old.
3 *

8 «

. . .12 *

III. A dinitrogénoxid bomlásának vizsgálata különbözőképpen 

adalékéit rézoxid katalizátoron . « .
IV. Szilárd f aistt reakciők kát liaiaéről

V* Összefoglalás
VI. Irodalom . .

. .3? *
66 «
74 "

. .77 •♦ * • # •+



*• 
t 

ff 
в 

s
Be

 
#

 
#

 
i

tt 
- 

ö
I I

в
Г

O
 

*•%
 

H
í

I 
ff

i
Ä

 
se

 
в-

" 
& 

ff 
*

&
 

te

tr
r

О
a

&
и
 

©
 

er
 

Ф
 

*■
* 

<?
 

f
 

t*
e
* 

«3

(
ff 

ff
tt

N
I

H
> 

Э
I-
 

tt
РГ
 

«=+
 

•*
•

©
 

о
4-

-:
&

pr
 

& 
«*

 
©.

о 
1 

i 
8- 

ff 
c 

.
g 

I 
a 

& 
§> 

E 
g. 

&
ff. 

£■ 
£ 

* 
ff 

- 
*

p
r 

*»

fi

g 
a 

* 
- 

*
fe­

ji
•i
 

P e*
 

t>
 

t-
1 

pr

r I
**
 

fis
I

 
*s 

es
 

fife
 

©
©  

«*
 

?r
 

о
ß

 
6

 
íí

 
P

 
«'

 
Ks
 

«*■

H
l

t~
 

pr
 

<r
* 

6*
C

i 
63

 
63

cr
 

с:
 

йч
 

ŰK
te

 
c*

 
#f

*■*
 

ct
 

Ф
 

©
 

©»
»
 

©
 

_
■

«
*
*
*
 

*-
*

С
 

О
 

tt
 

<
pr

 
pr

 
C5

»
ÍS

N 
tt

н
 

er
£

E
Ш

 
©

tt
 

fe> pr
 

Pr
 

H>
 

*
*s

 
pr

 
H

* 
« 

СЛ
**

 
©

 
fi*

 
в

tt
 

»—
 

*Sf
e 

pr
«
- 

e
t­

te-
. 

о
 

ct

69
 

«
*

ф
 

Ф
 

te
. 

**
t-
 

er
c
t

H»
pr

 
it
t 

tt
pr

 
»

 
*s

cr
 

te
 

•*
 

о
 

&
*■

* 
tt

1
©

О
* 

в
i 

I 
f 

«
pr
 

tt 
«*

 
**

 
Ф

. 
в

 
***

 
g

pf
f 

tt*
 

О
 

«
 

®
 

65
 

©
©

 
te

. 
t*

 
«*

tt
 

63
 

cr
S

C
O

.
H

N
O

O
E

 
«

*
»
-
©

©
 

p
 

•*
 

**
>

H
 

©
. 

**
О

 
G

i 
cr

 
c

 
tt

 
H

 
i

m
 

M
 

©
 

M
 

сф
 

ö
 

©
tt

 
©

 
B

 
tt*

 
©

 
tt

S 
ff 

в 
I 

& 
°

6 
E 

a 
**

И
* 

»-
»

M
* 

w

IS- 
I

I'
d

©
»P

6- 
£
 

£ 
K

S3
I—

fö
ff

Г
.

tí
-

Чз
 

©
 

(T
i 

©
«I

 
**

•
t*

c
t 

£3
f
t

g 
•

5
о

 
ts

в
 

©
e

t
4i

и
Ш

f 
I

a
6

ír
 

©
tt-

 
<1

S3
 

pr
 

fe
pr

 
©

 
pr

 
tt

 «*
 

p
 

о»
tt
 

«
 

©
 

И
 

c
t 

te
 

Р
Г 

c
*

&
 

«
 

tt
 

r
t 

c
t

©
 

c
t 

áh
 

H
>

fe
 

P
 

*0
 

«*
 

©
. 

IH
 

®
© 

f
 

*» 
3

С
* 

Ф
 

e
t 

JS
te

í.
p

*
fih

te
p*
 

«*
•

«f
i

IP
&

 
te

* 
pr

 
©.

Ш
 

»
 

tt
 

I“
*

ffi
 

tt
c
t 

©
 

SS

G
H

<
i

0
c
t 

к
©
 

©
c
t

is
 

e
 

©
sr 

tt-
i- 

e
tt

'
и

©
I*

- 
tt
 

63
ü

b
- 

*1
G

t:
о

i
r 

t 
I

- 
I 

s
c

►
* 

S>
*

?V
w

43
©

1
ÍS

ЙЧ
 

pr
©
 

©
*S

 
b<

 
**

©
» 

c
t 

©
 

tt*
© 

tt 
pr

!
-
*

©
.©

■
©

H
 

Ф
 

**
• 

er
 

fe
 

**

G
:

&
и

Si­
tt

ct
 

6-
 

pr
IP

■
c
t

£
e>
 

tj
 

«
6
 

tt
a

RP
9
 

«
*

©
о

 
©

 
£H

 
tt-

 
tt
.

s 
г 

г 
г 

!
& 

g 
ff 

t

: I
в

 
p

 
и

®
©

c
»

 
©

§. 
* 

I 
*

ct
 

tt
 

О es
 

б-
*

f>
f 

tt
 

«4
 

tt

pr
 

tt
И

* 
t—

«*•
& 

°
s

C
t 

SS
*

ct
 

ffi
 

pr
í 

1
c
t

c
t

;
X

c
t 

M
C-

£
tt

*1
pr

 
ce

m
 

©
1 

& 
«

c
t 

©
* 

©
« 

m cr
 

©
 

H
 

cr
i 

• 
® 

tt
I 

a
tt*
 

s~
*

te
®
 

IT
 

0E
, 

•
*
9
 

0
tt

 
tt

 
«t

г 
ff

(ü
m

I 
b

Iи
s 

I
C

t 
-fö

l 
Ö
 

H
* 

«8
 

C
t

СЙ
- 

6*

cr
 

t 
©

9
 

tt
tt

 
o

k
 

©
63

 
»1

pr

I
e
 ‘

и
S3

 
Ш

 
tt

w 
«. 

I 
*

tt
 

©
tt
 

fe
tt

G
*

i 
«*

Ц
|||

^ 
lB

|

6
f
f
i
s
e

@
s
5
 

@
p

?
r

P
 

И
 

H
 

ír
 

O
i

■ 
c
t

:
H
 

P
 

H
 

p
r 

H
* 

* 
tt*

• 
“ 

1 
'

$
 

&
©
 

<
M>

 
tt

 
©

 
©*

 
tt

 
tt

<
 

tt
 

и
 

bi
©

* 
©

 
M

 
_

c
t
©

s
s
-
p

r
©

C
K

t
-
*
t
t
*
o

e*
 

“ 
tt

tt
 

©
 

tt*
 

tt*

tt
pr
 

m
:C

- 
S 

I 
I 

•
H

 
tt

P 
a 

g. 
I 

ff
& 

“ 
8

H
M

p
r 

Ф
* 

b
tt
 

t*
* 

tt
c
t

©
 

&
и

К
-

©
I 

•
6

- 
tt

t-
* 

©

& 
I 

*
N

e
6
-t

 
®

C
t 

«3
6»
 

6-
1

I 
§

ff
m 

0
tt

 
1~

*
c
t 

О
* 

H
 

tt
©

 
Ф

*■
» 

fe
.

©
в

** 
t 

f
I*

6
* 

tt
m
 

ír«
G

tt
S

- 
©
 

e
t­

e
t 

tt
tt

a
PT
 

Ä 
и*
 

ь*
ffl

©
.

©
fe
 

ffi
 

С
 

V
!

c
t 

C
L.

©
©
 

O
:

a
ff 

Er
ff

C
t 

í-
r

te
I*

4
D

s*
c
t

m
at
 

4.
IP

Ф
 

tt
p
r 

Í-.
 

I-
»

9
 

0»
 

tt
C

t
&

p
r

m
 

м
 

as
 

®
* 

fe
tt

 
Ф

 
6-

f 
©

 
6*

*

ff 
g 

I 
B

< 
p 

E
:

S 
- 

• 
*• 

f 
£ 

s 
i

SS
. 

tt
m

 
tt

tt 
m

a
a 

&
 

S 
•*

H
c
t 

tt
M

p
*

«
t-

О
ч 

tt
V.

er
t-

-
tt

1
1

rs
 

4
&
 

m
> 

m
tt

 
♦-

* 
t»

ай
!

©
 

»

9
 

«
s 

%
ö(
 

M
 

©
 

H
l

E
 

P 
9*

 
•*

H
1 

C
t

Q
 

&
 

e
* 

CG
pr
 

В 
c:
 

t*
Í&

* 
tt

ff
m

©
■

.
tt

*

£: 
&

3 
! 

. 
»

■ 
г 

3 
3

C N
e

H
- 

tt

i 
* 

»
fi

p
r 

c
t

©
: 

О
 

f*
S3

 
tg

 
tt

p
r 

c
t 

tt
О

» 
c
t 

©
*

©
O

tt
*
 

te
©
 

c.
 

e*
I I

©
t
e

t
t

m
i

m
©

. 
©

G
í t

о
г

в
** 

**
ж

te*
I

I
*



t 
! 

í 
i 

£ 
g 

s 
g

«*
• 

fcs 
$T
 

*1
£

<i
 

о
»

 
<6

e
 

p
»

S 
S 

í 
I 

s
» 

r 
£ 

о 
c 

4
Ы
 

_
 

P*
 

О»
 

О
 

S
b

l-
íp

r
o*

 
SS

 
а

 
c~

 
м

 
g

 
ft

 
m

-
»4

 
H

 
«
*
«
>

»
©

 
H

* 
**

 
te

 
SS

®
 

©ч
 

es
 

и»
 

a
 

fs
H

 
РГ

 
H>

 
H

*

<
»1
 

&v
a

»-
 

pr
о

**
> 

SS
*

B.
©»

G
.

И
a

O
'

«в 
о

»
 

pr
<?

* 
а

н*
 

pr
 

*4
-

64
te

D
l

ffi
 

*ß
S 

S
4

а
 

о
a
 

m
 ts

о 
c 

©•
«♦
 

M

$
§

c.
a

о
*

 
И

£ 
f 

В 
.

«4
 

О

©
Q»

f
í-

6®
О

 
ß

 
Ö

 
g

 
H

Ю
» 

**
 

e
о

 
**

 
а»

 
©

 
pt

 
a

к 
н*

 
a

 
*♦

er
 

C 
i 

Й
 

©
 

ч
 

m
 

a
a
 

©
 

a
 

**
 

ф
 

о
 

»
 *

a 
p

 
pr

 
о 

o*
 

er
 

c
 

a
к

 
а

 
ь-

 
fö 

S.

я
a

I
* 

.* 
8 

•
Г

E
»C
 

ö
 

64
r 

.
a 

pr
s

M>
 

pr
 

©>
a
 

*-»
 

©
*•*

> 
t;

s
«*

 
© 

05
£4

I.
.

©
O

k
Г 

? 
8 

8
»

»
Ш»

a
к-

 
<

 
о

se
 

a
 

ф
» 

h
* 

a>
 

pr
В
 

N
 

а
 

и
 

a
 

t-
«+

 
«+

se»
H

* 
H
 

rí
-

•
 

©
: 

Н»
<•

G
4

c
 

£X
 

К
 

I-
®

 
©

 
о

 
В

 
В

ю
 

I"»
 

р
 

©
 

©
.

- 
* 

8
04

Я»
РГ
 

►"
«г

*
s

РГ
&

I 
1 

е
I 

vs
 

и
 

О-
'

<
 

ЯГ
Ч

 
©

 
И«

 
<

 
И

- 
СВ

о
 

к
 

а
 

I*
 

л
 

(Ь
ß

 
©

 
а»

 
»

©
 

«♦
 

ч
 

« 05
 

«4
©
 

se>
 

а
©

 
«+

 
>-

* 
»«»

н*
 

я
 

н-
 

а
 

«

а»
 

о
*

е*
£4

и*
 

а
о

а
"
*

 
В 

“
а 

рг
 

®
 

а
*-

 
**

 
Р

 
*-

*
©
 

0
Ч
 

X
«Г
 

&
М

- 
Р

* 
CS

 
C

f 
РГ

 
в
 

н
6

 
S

 
C

f 
в

г:
Н>

 
Ч »*

 
РГ

•о
 

«♦
 

РГ

° 
I 

Г 
8 

I
s 

I 
í 

I 
I 

§ 
*■

г 
1 

в 
8

рг
 

ь*
 

CS
в

 
Sf

r 
»

 
Н

 
*■

**
 

Н
 

0
»-»

 
©

и
& 

gr 
в

в«
- 

©
©

Ч
 

<с
S

а
а--

©
 

н-
©

 
яг

 
©

И
 

СГ
 

ЕЗ
а

ч
 

и»
**
 

а*
►

* 
О

»
es
 

с
с 

в
и*
 

о 
«+

О
- 

04
N

с*
L

<;
 

а»
«

в
о

Ю
 

Ч
© 

о»
 

й 
о

 
о

©
 

64
 

РГ
№
 

© 
ö 

а
 

о»
©

 
©

 
Н

* 
iß

 
н*

Я
* 

*-
 

с
, 

©
- 

о
 

а
 

С'-
- 

я-
и>

 
©

К
«я

в
I 

I
©

► 
I 

г 
в 

г
Í 

£ 
ё 

®
«*
 •
 

Ф
 

Н
*

04
 

©
©

«Т
 

СЕ
 

©
 

Sk
 

ffi 
CS 

О»
®»

 
о

 
ч 

<
 

б-
 

© 
а

ö 
Pr

 
© 

а
 

©
 

«+
©

 
О

. 
м

 
О*

 
p:

 
P

 
В

я-
 

©
 

В
 

©
 

м
 

ft 
©

♦-
* 

©
• 

РГ
 

о
 

рт
 

0;
н»

 
©

 
р

 
а

 
м

 
н>

О
 

?Г
 

V:
С-

: 
•*

 
©

W
» 

Н
 

К

I 
i 

& 
°

с+
 

©
©

 
©

О
*

Г г
К

.О
Ű

и<
с?

f
S 

£
т

И
ÍÜ

«Ö
 

0
. 

И
*

о
 

н»
 

к*
 

©
H

i 
©

а
6»

а
 

&
1

о
 

а & 
I I

p
r 

H
i

fr
 

«*
О

 
G

 
I-»

 
*t

 
<

 
<

«
 

Н
 

Я
 

♦*
 

8
а
©

«
+

»
 

a
 

Pu
 

т
 

0
 

0
н*

 
рт

 
**

 
о»

 
ш

РГ
 

*6
 

г+
«t

 
ír

 
о

 
**

 
й

 
Р*

» 
е

 
«г

 
н-

 
64 

<
 

ß
 

а
а 

«♦
 

Ь 
а 

©•
 

р 
рг

«г
 

в
 
i

 
g

 
а

er
 

Н*
 

Н
 

• 
р-

а

! Г
«о

 
©

. 
н-

OK
 

fc 
9*

 
М

 
Н

н<
 

рг
 

«♦
 

© РГ
а
 

S3

а
 

©
о
 

СГ
6-

е.
№

»
 

►
-

г
I

©
 

© 
Н
 

►*
I

V.
..

«+
г:

г:
; 

©
Р 

о
 

м
Н

* 
«*

 
Я

* 
Ф

Б
с

г* е
“ 

р 
?

а
н*
 

«♦
 

а
н»
 

а
1

D
i

Q
а 

о«
о

!S
 

*t
 

®
 

&
' 

S3
«♦

 
Ь*

 
н>

рт
 

а
 

о
е*
 

*>*
 

К
 

«♦
s<£

 
и

 
со

 
о

 
о

 
а

Ь 
I 

£Г 
I 

g 
“

• 
I 

и
С*
 

а»
.

©
 

©
<* 

в 
s 

s
9Г

 
©

 
Ч

ft 
I

 
©

 
К 

РГ
©

 
©

 
н

 
к

•4
 

•
 

Н

С
.

с
О

:
•I

г
РГ

 
яг

(X
 

Sä
f)S
 

ti
 

п-
ft
 

в
 

Сс
 

ft 
*♦

 
*х

»
е*

 
И

Н>
 

£3

«
*
 

©
» 

С
Г

Н
* 

СГ
©

и
■
 

Hs
и

н
- 

©
о

I
©

» 
О

: £ 
к 

Б 
£ 

I
w

 
с;

 
te

С 
8 

"*
н-

 
©»

 
Фч

Н*
 

©
 

©
РГ

 
«*

О
» 

©
а

tr
­

és
©
 

н*
 

►з
I

М
 

I*
 

*O
S

T
ч$

 
<

 
о

 
©

 
ft

в 
а-

 
р 

^
 

р
gr

 
ft

 
©

 
ße

* 
I 

8 
8

в
 

Й-
 

Os

ю
G

G
О

С
о.

В 
(I 

£ 
»*»

**
• 

©
 

г*
 

<
 

О
 

>5
«

s 
ИМ

О
 

«♦
0,

G
©

ч
О

£
С.

В
»
 

is
е;
 

«*
• 

И
 

О
©

 
н

©

f
г.»

с*
 

H
i

Р
н*

 
в

 
®»

Н
* 

©Л
 

н
О 

04
 

3
s<
 

S
 

Q
. 

&
-

I 
:

н
 

er
В

о.
В

т
£5

I
ft
 

о.
со
 

©
о
 

м
 

рг
 

©
©

©
S3

Н
-,

I
G

ír
а

о
©

S 
Ф

ч
Н

»
а 

а
 

рг
*«*
 

н
I

рг
W

а
а

О
 

F*
 

©
 

05
 

Н*
í. 

г 
& 

I
*+

 
© 

е>
 

к
 

ri­
ft

' 
*а

н-
вк

£Э
M

l
©

РГ
 

©
«s
 

64
И

с*
I

I
I

е
.

Г
©
 

«в
а

р
Ф»
 

а»
I 

«*
а

<
 

©
ST

ч
CS

-
Ч

Н
1

а
и

;-
04
 

о
©

м
а

I
О
 

69
I

И
O

l
и

I 
Б 

ч
н*
 

а.
 

рг
 

н-
 

«г
 

н*
 

С4
-

63
 

с
2 

^
 

Í?
 

*
О

 
* 

®ч
 

®
& 

§
Рч
 

в»
в*

Н.
 

^
 

I
«+
 

а

I
т

о
I 

8
н*

Ё*
н»
 

es
©

6-
 

о
 

К
* 

*
Б

I
м>

i
О

©
О

*
8

I
©

?
а

I
I

I
*



ff
ff

tó
 

»
 

©
te

 
*i

 
Ю te
 

•
О

 
О

: 
К
 

&
а

 
о

1
&■

 
Ш

 
О

 
»

 
О

 
Ф*

 
Ф

 
►*

 
Ф

te
 

«2
 

ре
 

*♦
 

«»
 

у 
te

 
•

а.
 

ф
 

сг
 

О
 

V4
и
 

к íte
-

И>
 

«4
 

©
 

te
О

 
íw

 
VÍ

<■ 
и

s 
& 

8 
S 

•
^

 
Ч

 
I
 

ff

м
 

ss
. 

©
 

о
 

л
 

»
 

í>
 

«
í 

s 
( 

’

г. 
I

с*
 

рг
& 

п

te
№
 

С
*

К
a

ff
fr-

&
т

ш 
I

, 
I 

i 
I 

“
в

г
te

%
£5
 

К
Si

©
&

f 
g

ff
te

PC
 

©
ff 

%
I

*»
 

&>
s

te
<

to
s

©
V;

c
I*

©
 

©
pr
 

P
 

G
 

©

& 
S

R
Hs

I 
-

li
e

*
4
 

c.
! 

& 
1

©
'•

s
w
 

I
 

ff
О

 
&

 
*

<
f
c
£

p
r
í
8

t
e

O
t
e

p
r
*
3
 

8í
 

tó-
 

H
i 

te
 

e*
 

is
в
с
я
©

1©
 

C
f
e

t
s
p

r
H

 
I*

 
H
 

i>>
 

c
. 

X
 

H
 

te
►

* 
о

 
te

 
**

c.
 

p
. 

о
 

©
ВТ

 
ff
j 

®
 

О
i 

Hs
 

SSI
©

 
Ф

 
о»

13
 

*1
 

Pr
te

 
te

О
 

©
©

 
о

 
т

 
©

 
и

 
<й

te
 

*5
 

©
 

te
 

©
 

tó
*

Ф
 

►
* 

«г
 

о»
 

pr
 

te
 

&
 

г
 

о
 

te
т

 
»

 
&

 
**

 
*♦

 
«*

 
©

 
о

 
«*

 в»
о.
 

©
<

 
*1
 

к
 

в.
**

 
В

 
te

 
#♦

 
©

 
©

 
ф

О
 

ре
 

о:

и
в

Чч
&
 

<s
*

а
с

«Г
 

в
*

te
 

»
 

te
н

 
**

 
©

 
ре

«♦
с
' 

te
 

©
 

©
 о»

I 
$

§
©

0ч 
£

н
 

G
 

te
 

©
,

< 
ф

 
©»

 
©•

© 
н*

 
в*

 
©

е
*
»
~

-
©

8
з
«
*
©

,
©

'м
 

©
 

te
 

ф
 

*1

£3
fr

I
fa

©
с:

fr.
©

Г.
te
 

te
©

 
«f

r 
с
. 

es
Р

 
н

 
и

43
 

©
<
 

в»
я

g 
**

£
I

(f\
>

и о
и

©
f

и
te
 

V;
te
 

tó
 

te
G

♦
-•

te-
О

ч 
Л

N
fr

te
ft

 
te

ре
 

te
©

 
О

 
©

te
 

в
 

N
 

Ре
 

te
& 

*. 
8-

t«
в 

!
©
 

СГ
 

I—
» 

»*
 

©Г
&
 

te
 

f&
©•

 
te

 
О

«
♦
t
e

e
 

п
 

«f
t 

ф
 

tó
te
 

Ре

fr
3

te
9t

’S
 

*'
Яь

te

I 
t 

I
I

Nk
te

 
©»

 
v;
 

«e
Í3

 
©»

 
te

te
te
 

*S
tó
 

C
 

te
I I

tev
•ft

ff 
I

° 
F
 

04te
 

©
te

te
©

ír
P

a
6

í I
s

pr
 

©
-

©
 

«♦
 

к 
©к
 

es
о
 

©

и*

г
В

к
fr

ft
í

и
Ci

. 
te te
 

te»

3 
* 

*
©

fr.
w

te
te

 
G

 
f-*

g 
i5

te
 

Ф
 

©
 

4s
<«

2 
te

 
ч

 
о
 

«♦
 

c
er

 
fa

* 
m

 
«*

te 
te 

»^
 

©
p

 
*0

 
te 

Pr
о

 
ь*

Cfr
 

H 
£ 

^
*♦

•ft
4*

3 
P 

©
 

©
 

»-
*

«о
I»
 

«
g 

Ф
•fr»

& 
2 

8 
I 

*
&

I
I

U
©

j
o

®
 

pr
 

PC
ft

 
и

 
•

ft
- 

и
l"-

* 
Ü

- 
tä»

 
<s

ре
 

pr
 

а
& 

°
a
 

о»
ч

2
í

р
N

е
".

BN
©
 

e?
í

н-
 

te
. 

Ч
 

pr
 

и
с;

 
»*

 
О

....
N

©Ч
 

Н
* 

ffr
 

И»
 

»1
й»

т
I 

?
*«

 
►

*
«9

 
Ф

 
*4

 
&

 
©

С5
 

О
 

©
 

И
 

Р
 

Р
ф

 
т

 
!~»

 
©

 
ф

ре
 

сг te
Ре

 
}з

О
: 

©
ч
 

т
í>

.
©

G

I
С

И
1

cv
ftf

t
о:

te
 

©
 

©
 

er
Ф
 

р
 

»
 

«-
*

<
 

te
 

«-
 

йч
 

te
 

»«
* 

te
©

 
©

 
a
.

p.
 

ve
v

©
©
 

о
fö
 

pe
te ©

 
©
 

te>
 

Pc
«4
 

te
& 

1
s 

&■ 
r

6
 

4
 

te
 

H
I-

 
gK

 
©

4 
§-

» 
©

:
te

 
©

 
e
. 

er
 

©
 

©
.

•о
 

с?
 

ре
 

©I 
i

írt
. 

©
 

«<
 

se
.

®
 

©
 

te.
p
 

te
В

te
l;

r 
ír

te
 

fik
 

«♦
, 

^
 

cr
 

©
-Ё

 
S

f 
»

I 
te

 
«

 
te

se
 

te
l~

*  
P

 
te

 
te

<
 

O
:

te
«te

 
©

43
 

Я-
 

©
cu

 
в

 
pe

 
Í3

 
®

M
 

a
 

©
<
 

to
 

4?
©

 
Ф

 
c: ** 

5
te

 
fe

 
te:

 
»

©
 

Ф
 

te
 

m
s 

t-»
 

к 
©

 
©

© 
©

 
«♦

 
а.

Pr
 

pe
 

©
 

te
 

®
 

Ф
te

 
p

 
®

 
pe

«
 

4
 

ie
 

pe
 

te
©
 

pe
 

»
Я

 
л

O
 

©
ír

 
»->

0
 

&
g 

E 
«

*S
 

4
 

cr

tó
C-.

tó
 

«f
t

©
.

4
©

*
о.

»*»
• 

ф
 

te
te

 
tó

■
С

: 
Ф

< 
h

 
1 

*
te
 

©
te 

ё 
3

g
cs

te
 

pe
 

i*r
is

 
te
 

®
4

&
te
 

&

ff 
I 

f
г

te
te

es
 

te
te
 

te
 

tó
 

te
 

O
t

4
 

©
©

 
©
 

H>

63
c

te
 

e
te
 

tó
 

te
te

c.
©.

* 
te

pe
 

4S
e 

f 
4

£ 
^ 

i
l
l

fr
и.

&
 

я
2

1
te

te
 

£»
e

fr.
6ч

►4
«в

I
«к

С-
!

cs
4

№

S 
I

G
 

©
H

l  
g

 
И»

©
 

®
 

©
ч

 
pe

 
®

 
C3

^
 

te
 

te
 

ps
©

 
S3

 
«

Q
©
 

p.
 

*t
 

te
í

pe
 

tó
■

4
g 

5
te

Г 
g

&
 

Í3
tó
 

©
 

te
ч

 
4

 
ß-

ч 
4

 
©

 
©

 
pe

©
 

69
 

•
 

®
 

-jj
*- 

pe
В
 

js
 

te
 

ф
 

•*
 

ш
 

4
Ш

 
to

 
<

 
to

 
vr

И
 

H
 

tó
 

P
 

p
•
<

s
©

t
e

t
e

t
ó

t
e

4
«

 
tó
 

p
 

P.
' 

43
te
 

te
 

©
 

©
*t

 
Se

a
I 

£
£

tó
te

i 
a

I
i

a 
a

©
 

с»
te
 

pe

©
tó
 

<
a

3
pr
 

Sfr
. 

И}
O

: 
©

tó
 

te
§

te
 

te
©

4 
te ff 
1

1 
g

H
 

te
 

<
©4

 
te

 
te

 
ír

©
 

©
 

tó
 

О
©
 

©
I

te
te

©:
O

s 
©

te
 

tó
ftf

t
P

l-
©

f 
?. 

ff
* 

* 
te

и
fr-
 

©
te
 

и>
©
 

©
tt

ó
*

a »
te

I
I

I
C

;
*

ä
ff

te
te

a
<

«
t

I
<4

-



8. 
I 

ft
4

 
pc

 
e-

 
*з ft

й
 

и
es
 

*»
•

E 
s

в
 

В
 

в
О

- 
О

«3
 

**
 

©
c%

 
©

 
и

*-
■ 

©

«*
 

©
 

®
 

M
k 

ft
 

H
 

ез
 

©

I
:

O. 
t 

£ 
g 

fe 
g 

- 
в

«+
 

О
 

«Й
 

О
о»
 

**
 

н
о
.
»

I
©
 

©
 

©
 

М
©

 
*©
 

о*
8

ft
. 

И ' 
Г 

Í
н
 

*о

«
♦

о
 

а»
г 

к
 

е 
л 

о 
о 

© 
O

f
t
»
*
©

И
-

t
ft

&
И

E
©

И
ft

**
8

в.
et
 

e
 

bs
 

&»
 

к
 

8
 
!
 

*
ч

и
©

Ом
ft

©
 

©
 

н
 

сг
 

«в
*3

 
Н

 
РР

 
©

ft*
» 

s©
 

»»
» 

©
о»
 

о
 

И
 

в
с

ft
•»
 

W
и»
 

рг
И

I
*

в
О

 
4

 
О

©
 

в
 

н
 

*о
г?
 

ft
О

: 
«

* 
М

*
сз

 
ft

- 
©

©
 

«
г 

Ф
. 

н
 

ft
ft

&
т

N
О
 

н>
е-
 

ек
 

«
 

&
 

н
 

©
©

.
м

- 
©

 
н

&
S3
 

*ö
н
 

©
 

£
 

н

ё 
* 

I
а

**
 

©
4

м
О

:
Н

И
©

ч
£

с.
 

<
 

н
©

 
о

«
*
■
 

«
*

&
G

©
 

ft
 

ft
 

ft
 

N
 

Sä
<

a* 
-

*
£

©
G

C
\

4
ft*

4
[

ft
- 

ft
- 

S
 

R
 

C *
 

«
* 

&
H

- 
©

 
©

ft
 

H
 

ft
 

©
 

©S
 H

<*
• 

e*
 

»
 

o
. 

o*
 

ft
ír

 
ft

 
§

 
ft

«
* 

©

ft
£

s 
e. 

c
©

 
©

 
©

#
 

{r
 

*
 

•
 

И
 

ft
H

 
@

 
M

* 
ft

, 
®

 
s

ű
«
* 

®
 

4
 

PP
К 

o 
# 

I

ft
&

H
ft

- 
4
 

M
 

ft
в

I
г

©
S3

 
И

» 
e+

 
С-

 
H

• 
©

.
©

*
©

«
*

* 
I 

r
- 

I 
*

©
. 

©
- 

©
.

H
 

H
 

H

e
f
t
e
*
i
a
©

f
t
£
a

 
©

 
«
 

ft
 

te
 

©
©

 
<

 
$

 
©v

 
e

pr
 

If

o
: 

►
*• 

©
ft

m
W
 

H
В

H
 

4
**

• 
ft
 

С»
 

Ф
 

ft
 

**
 

C
O

:«
3
P

r
e
s
ß
.n

<
©

.
С

- 
4
 

O
: 

►
} 

0
t 

©
-
н
и

©
 

а
 

o

M
<1

*
ft:

I
tc

ft
 

H
fc

- 
ft

ft-
 

PC
 

©
cr
 

O
.

©
■

£
c

*
ff
 

ff
 

*♦
 

®

ft
 

ft
1 

I
1

«+
 

M
S3
 

©
 

ft
 

e
r

©
 

ft
ft

 
ft

 
<

F
 

**
 

H
 

S
 

о
ея

:*
-■ »
 

O
' 

<
 

4
!

8
Ps
 

f—

£ 
I 
i

Ok
 

ft
- 

©
H

 
©

 
if

«. 
2 

I 
К

О
» 

£2
■

ffk
 

ft
©

©
©

fcr
©
 

«♦
Í-
 

©
ft

 
»

в»
 

ft
 

О
P

60 
Z 

i 
% 

ft
H

 
pr

 
С

 
c

I
e4

ft
c

©
 

ss
P

pr
 

C3
?r

 
P

 
^

 
4

& 
fi 

S 
Í 

**
4

 
§
 

4
M

P
ft

 
Ik

 
P

 
ft

P
 

**
 

S=
 

M
Ik
 

ft

£ 
a

-f
t

о
г 

et
 

tu
 

m
i-
 

»
 

■SÍ
­

BE

s
H

 
©

*»
 

f£
 

ÖS
OS

 
M

 
M

 
H

O
, 

H
- 

ft
 

H
 

fö
 

в»
 

о
a

 
pr

 
pr

 
о

 
ft

о 
в 

ft-
 

в 
м

w 
ft

. 
**

 
и

 
н

 
р

© 
Р 

Г 
*J 

I 
$ 

£
ft

 
ft

 
«♦

 
Н

> 
«3

 
IS

 
ft

©
- 

о
. 

н
 

©
ft
 

t-

Ч
ú

Я»
H

Ö
H

»
©-

- 
н»
 

©
s

N
ft
 

ft
О

* 
■ f

t
н

«
♦

s
m

m
* 

I
©

©
 

p
M

ft
&
 

ft

14
C

i 
О
 

ft
©

H
4t
 

ffi
 

®
 

to
 

ft
 

ft
N
 

Г;
ÍX

 
p

r 
«♦

©
 

«*
 

a
 

©
is>

. 
»

 
Ч

 
и

C
<
 

O
k

•
 

if
©
 

*o
в

 
ft

О
 

e
 

H
 

H
 

в
•f

t 
O

t 
O

k 
p

О
 

BP
p «+

 
*o

 
P

-
©
 

<
e:

. 
«♦

 
ft

 
ft

 
О

 
ft

- 
ft

 
О

 
ft

 
ft

a*
 

в
 

и*
 

er
M

 
O

' 
Ok

 
Ф

- 
ft

 
©

 
©

I-*
 

r-

ft
<

Ok
 

и
£■2

гя
в

к 
ft
 

*í

f. 
s

ft
 

*

г
O
 

«
* 

ft
 

ft
 

О
 

©
 

P
 

O
: 

ft
 

03
ft

 
H

 
i 

«
*

®
 

ft
. 

H

©
К 

£
O

:
C

G
■k

c-
er

 
ft

 
H

o:
 

ft-
 

в.
H

 
ft

H
 

ft
 

SS
K

g
 

<4
1 

p
0* £

©
OR

C.
ft

H
ft

c
ft

-
I

;
H

43
c

c-
o

 
p

- 
ft

ft
 

H
 

©
-

H
 

&
 

ft
 

О
 

ft
 

»
 

43
 

ft
ft

k 
©

H
 

H
 

ct
 

©

I
H

ft

g
©

Г
©

p
C-

©
яг

к
Й

{p
-

K
4

g
to
 

©
1

pp
 

o-
H
 

H
 

О
 

ft

*♦
 

ft
и*
 

a.
©

t-
§
 

Ok
Н

И
К

®

p
 

**
 

©
-

©
 

©
 

er
»1

 
<

 
©

 
©

<
 

о
 

©
 

©
©

 
®

- 
p

 
»

 
p

cn
 

©
 

©
 

ft

»
ft

4
is

ft
й

“■ 
f
 

*
e*

Í
щ

t 
% 

c
I

ft
в

№
SP
 

P
t

H
BP
 

PP
 

rt-
 

(+
£.:

8
8

I
©
 

©
о

ft
©

I
S
 

ft

8* 
£ 

£
BP

 
p

 
H

4
 

43
 

В
 

c
"

О
 

ft
- 

©
p

 
*t

ft
§ 

£•
ft

Г
r

SP
 

H
c-

в
p

о
M

s 
PC

a
c

I s
© 

n
Н»

£ 
*

p*
в

1
1 

&
О

H
 

к
к

«+
Bk

«У
 

PP
ft
 

©
и

к 
£

t
 

К
 

К
О

 
н

É*
 

©
 

О
#*

 
*f

 
®

К
 

р
рр
 

4
Ö

О
 

И
»

ft
ft

в
рр
 

е
 

er
 

гг
а»
 

©
о

ч
: 

N
 

G
о

 
О

- 
Ö

er
 

rs
«г

 
S

- 
и»

<
 

©
Н
 

SS
 

ft
 

ft
 

н

í
r

 
<■

g
pr
 

м 
»-
 

ft-
 

©
 

*3
РР
 

ft:
» 

Г 
t 

i
i 

8
o

О
 

fc
-

Pe
••

4 
£ 

R 
S 

£
гв

8
£

e
£ 

© 
а 

69
о

e
M

s  
ft

■t
£

63
C

ts
s

I
в

ft-
 

o:
a

*♦
43
 

ft
 

PP
 

H
 

ft
©
 

ft
 

ft
 

ft
®
 

H

I
p

es 
£

 
©

®
 

t*
 

H
 

К
(f

t 
»

 
•

*e
 

*-
 

©
 

ft

5 i
 

* í
 
I

И
c

H
*

M
*

f.
В

H
 

p
r

к
€*

■
©

4
a

8
<

k»
©
 

«S
H

 
►

* 
©

» 
ft

 
РР

 
«
•

о 
H 

w 
а 

e
^ 

^ 
t 

£ 
*

n
©

«
 

И-
*

N
O

»
H
 

►*
 

g*
 

©
-«

*
•
©

! i
!

H
8 

ST 
8 

S 
«

• 
" 

»
• 

*

«
r 

«*
-

e-
Hs

‘ b
•*
 

pr
ft

. 
►

*
©

s.
Í

я
»

H
* 

G
-

H
 

G
me

(
&

I
t 

»
«♦

t
I

I



ч
 

» 
в

о
 

©
р 

м
 

в
ВК

 
О

 
о

 
©

. 
©

И
 

в
 

?
г 

в
 

“
 1>

Ё 
ю

 
*с

 
в

©%
 

н>
 

©
В
 

с
! 

с
. 

c
f 

4
 

Й
 

©
 

P
f

ф
 

т 
о»

 
© 

ь*
«

f 
4

 
«

 
В

ч
 

©
 

©
©

* 
Г 

*
С

у 
P

f 
С

Г
* 

8
8 

&
5 

&»
м
 

и
 

о
 

р*

о 
Gz

 
rt

 
а

 
с 

ч 
<

р
 

•<;
 

о»
 

с 
р

©
у 

в
 

р

с.

е 
£

%
с 

М
 

О
*

В
и

8
в

с
-

*
#

© 
ъ

о*
о

©
в 

<*.
 

a 
рг

и»
 

в 
в

a
И,
 

^
 

g-
 

V,
р

у
Ч

и
к

©
<

Г
 

©
©

Г
Г.

№
 

а
М
 

С
Г 

©
 

©
 

м
 

и
>

Р
Г 

©
У

К
и

РГ
о

н
 

©
c

f 
Ф

 
4

2
 

©
V
 

О
©

 
©

 
* 

С
Й
 

И
» 

©
у

4$
 

JK
 РГ
 

©
 

М

a 
1 

•
€ 

е 
8 

Г 
8 

$ 
*■

р
 

©
Cf

r 
e
r 

Й
*

<а
*
; 

£ 
s 

©
 

«*
• 

«~
>

с-

1
1

1
рг
 

ф
.

©
о
 

©
 

«о
 

©
 

«
f 

р
 

<р
р-
 

«в 
в 

м
Ч

 
СЛ

 
©

г 
Ф

tz
 

©
 

©
* 

Ч
 

«
f

В
 

©
 

р>
 

©
 

©
 

©
©

v 
Í8

 
М

 
«
* 

Н
>

РГ
 

р
. 

©
 

О
» 

И
)

2 
55 

s 
гг

4 
^ 

?
Р

 
Ю

 
Р

В
О

В
©

 
К

 
Р

 
&

 
©

.

с
и

и
 

в
©

 
©

 
©

РГ
 

и
 

в
 

М
 

Н
*

<
f 

М
 

©
 

й
 

И
 

Р
 

ti
Ч

 
Р

 
С

» 
©

 
©

 
4

! 
©

о
 

*+
 

он
 

<?;
 

©з
 

© 
р*

а 
©

Р
* 

4
e

j.
 

©
©.
 

в
РГ
 

©

B
l

в
 

C
f

©
у
 

©
*

 
вг

 
2

 
(р
 

р
©
 

в
 

4
 

р
 

©•
©
 

**

4 сг
 

Ч
a

I
I 

I
O

l
р
 

н>
и

К 
Г, 

в
p

f 
©

: 
Р

г
t;

Ок
РГ
 

О
.

р
к

 
©>

 
©

. 
©

 
р

г
©

 
М

 
4

 
©

 
g

< 
«*

 
рг

 
» 

м
©

 
©

 
«г

В
 

р
 

В
 

Й
 

©
 

м
&

• 
68
 

РГ
 

РГ
рт

 
«*

> 
**

О
» 

<+
 

И
 

рт
 

о
О

: 
В

69
 

о
И

- 
©

; 
*3

»-
* 

О

В
В

С
сг

~ 
I 

*
р

&
РГ

м
о

I г
РГ

 
СГ

Ч
 

Я
©

у 
4

4
 

©

" 
á 

:!
. 

I 
*

~
f
t 

N
 

S
 

'S
Р

 
©

©
 

©
О

S
©

а
 

©
I

м
©

©
м

м
©

с;
 

©
РГ
 

рг

si
&

о
8 

в
■

о»
 

©
£

«
f

P
f

Г;
О*

■И
5-г

М
Ь>

ff 
&

Р
 

О
. 

Р
S3

 
с:

 
РГ

 
С

, 
»

 <
< 

и
 

©
©

 
©

 
®

 
р

в
 

и
 

(Г
 

It
В

 
Ф

 
©

 
©

 
©

 
в

©S
 

рг
 

о
. 

В
 

м
О

 
Ф

 
©

Ч
 

в
 

В
* 

РГ
 

В*
1

*Ф
 

©
 

©У
 

©У
 

«f
 

РГ
 ©

©
 

р 
< 

в
 

Ч
I»

 
о

м
 

рг
 

м

£
«г
 

в
ш

«* 
ш

в 
S 

с
Sr

 
В

 
fr

 
gl

& 
»t

 
©>

 
о

 
в 

о
О
 

©
 

О
 

<
 

6«
В

 
В

 
С

Г
о.

 
о 

©

4
2

в
в

Ö
м
 

©

k
is

fr
и-
 

а.
I

1
в

К
Я

69
 

©
О

М
С

Б
в -

P
f 

<
в

©
fi

р
т

С
о

Е 
-

I
в

С
:

М
 

М

I 
.

-
r
f 

Р
Г
 

М
 

М
 

М
в

Ч
 

фу
 

В
о

 
в

 
©

 
в

ч 
о»

I
©

» 
м

М
 

Ф
, 

р
 

ф
у

©
. 

5й
 

4
Í 

В
В
 

Ф
f

в
O

S 
Р

и»
Ч

г-
о

» 
н

®
в

p
f

в
 

О
»

р
у 

М

5 
Г 

S
p

f 
Ч
 

<
 

P
f 

«f
f 

с
@

 
О

 
Р

у
<4

 
©

 
Ч

 
В

 
»
 

«Й
S»

 
м

 
С

* 
©

Í
P

f
О

 
P

f 
Ч

 
Р

р
 

«
У

 
р

. О
М

 
ß

 
fö

 
P

f 
Р

Г 
4й

 
Ш

<
 

В
 

N
 

р
у
 

<
 

&
 

*0
»
 

р
ч
 

В
 

©
 

р
у
 

»
м

 
ч 

м

2 
°

!
'
■

2 
*

о»
 

в 
в

<8
 

О
 

I 
«*

 
сг

®
v 

er
М
 

С
 

P
f 

р
у 

В
 

«
♦

М
 

В
 

о
* 

©
 

p
f

**
 

B
s 

С
.

Ч 
о

С
-

2
2 

I
2

..
W

P
f 

®
f

Г
в

о
р

<•*
РГ

ГГ
в

 
©

 
«о

В
 

<&
 

6J
 

»Ö
1

1 
“

©
я

G
-

С.
о
 

В
g 

Í
в
 

“
 

о

я
:
•
 ■

V-

I 
I 

- 
в

о*
 

р
*♦
 

ч
 

<
 

м
О

* 
Ö

м
• -

©
«

4
 

*4
м
 

м-

e
le

 

I 
- 

^
б

er
 

о
*о

 
&■

 
<

 
ш
 

©
М

 
Р

 
р

у
if

&
Ч 

a
о

е 
2 

Е
»

у

I,
т

*4
 

«
f 

Ч
В

 
«
f

ОЗ
у 

«
* 

®
О

: 
«

} 
С
 

ф
у 

М
ру

 
р

 
Б

РГ
 

С
 

*4
 

в
65

 
О

ч 
О

 
В

В
 

м
 

В
 

В

f*
 

Í3
 

РГ
и>
 

&
te

©
p

f 
О
 

в
 

p
f 

- 
м

О
; 

ч
 

к
©
 

f
ü

s
p
o

:
О

 
45

 
о

 
ОС

 
С

Г 
-в

м
 

о
 

Р 
рт

 
©

© 
с

 
о 

г 
»

р
 

«у
 

рг
 

©

Ö
С

 
М

 
М

 
Р

©
С

Т
ф

у
р

у
О

-
В
 

в
 

«Р
 

«В
 

в
 

)Г
ч

 
©

 
М

 
©

©
 

*
 

<
 

м
сг
 

РГ
*-*
 

о

G
£

м
 

м
£
ч

£ 
1

M
J 

©

н
К

Й
к 

ю
 

©
 

РГ
н*

©
 

<
 

®
 

о
ей
 

рг
I

с
р

р
в» <

G
*

3
CZ

 
&
 

а
©

 
м
 

»
<
 

©
c

f
С

» 
CS

 
м

©
 

М
 

©
 

p
f 

м
С*
 

Ф
ч

Si
■

~

Р
 

©
У

• 
a

8 
Е

о»
 

ч
©

 
о

 
©

 
в

Н»
 

м
 

©
 

в

& 
Г 

"• 
ч

"
"

“’
S

“
Й
 

<1
<

I 
&

О
 

<
К
 

*о
 

р
 

м
 

О
 

М
 

РГ
р
 

ч
 

Ч
 

©
 

* 
М

м
 

о
 

P
f 

в
 

»
 

РГ
р 

о
 

©
 

В
О

 
р

г 
Р

 
Ö

 
©

у 
£8

рг
 

ч
 

• 
©

 
ч

 
В

&
 

р
 

р
г 

r
f 

О
©

у 
G

. 
Р

Г
м

 
рг

ч
 

е
 

I

f 
I

С
I

в
©

6
в

й
*

P
f

сг
8

рг
©

 
РГ

В
 

М
 

4
о
 

©
 

О
0

 
е

 
С5

 
И

е
 

м
 

«4
 

м
* 

©
У 

«
4
 

К
Ч

 
©

 
©У

м
 

©
у 

e
f 

р
 

М

«
P

f
г

И
 

о»

I
:

ч
t

S
3

fr
y

*
©

в
ч 

аь
в

 
©

(П
 

В
ч
 

©
а

 
©

 
©

 
4

©
 

м
 

©
у 

о»
< 

© 
рг

 
о.

В 
рг

 
м

 
м

М
 

I 
®

 
РГ

н>
 

м
©
 

Р
Г 

РГ
 

©
у 

м
 

с
г 

О
 

М
 

P
f

Ф
 

р
 

4
 

8»
Р

 
4S

 
©

 
м

С5
 

В

I
fr

К
&

ff
4

Р
íú

о
&

4

1 
s 

:
©
 

&
 

©
>§
 

&
 

. 
I 

t

©
 

РГ
 

рг
I 

©
S 

«
G

I
I

t
e
f

<
I

т
c
f

I
«



<fc
 

4*

%
 

M

к 
“

©
 

**
 

**
 

A
 

»
©
 

e
t 

»4
g

te
 

**
 

©
 

fc
 

®
 

«♦
 

Í3
- 

C'
-i

©
►

•
•
f
f
i
G

t
S

i
t
s
o

:
*
*
®

Н
» 

N
 

M
 

te
* 

4
 

PC
j 

et
 

ф
 

i—
 

«
t 

p
 

t*
©

. 
• 

tő
 

A
 

M
 

р
 

О
» 

4
í 

»
. 

©
ч 

t*
 

te 
рг

 
© 

а
 

о.
 

р
ю

ш
®

.
р

*
р

г
*
-
р

И
|
И

-
 

es
 

<
e

t 
►

* 
e
t 

С
 

©
 

О
 

С
 

РГ
► 

4 
■ 

* 
* 

I

ю 
а 

и»
©

 
А

«♦
 

<
 

ю
&

 
&

 
e«.

О
: 

N
 

©

ff 
G 

i 
G 

4

!r
 

p*
О

: 
to

 
p

Ы
 

©
©>
 

se

©
 

<

В
I

О
I
 

&
 

*
Ч

И
 

vs
с

О
ч 

4
Се-

,
er

&
©

©
05

О
 

н*
Ci

fite
 

et
 

©
S

' 
р

 
e

t 
G

pr
 

es
ь*

 
P 

с 
ч

05
 

©
 

©
- 

р
 

О
 

Ч
 

©
*Й

 
>-

» 
4*

 
ft

 
ft

 
р

 
В»

3 
р 

I 
•

О 05
 

ft
 

«
t

ft
 

е
* 

«
*-

 
**

 
9. 

&
«* 

i 
и-

g 
S 

р 
о

м
е
р

 
ч
 

h
i 

vi
 

5
&

 
©

- 
Р

& 
5* 

*

I
>

и-
с

е
<

‘
Р

«а
а

ч
«♦
 

а»
 

а
 

©
 

ч 
» 

о 
о 

м 
рг

 - 
ч

&
 

ч
 

ю
 

р
 

*»
 

©
 

©
А

 
Ю

 
43

 
ft-

 
Р

©
©
 

А
♦

I 
g 

§ 
1 

е
! 

Ч
 

I 
» 

г 
í 

í
о 

& 
s 

§ 
4

е;
о 

а»
8

Р
- 

«
г

I 
I 

I
т

fe
­

et
А

& 
е 

©
 

**
•

©
£

©
 

ft
 

4
о

< 
о:

ю
с

te 
И

- 
р

 
О

 
©

о
 

«t
 

Ч
 

Р
 

►
*

**
 

о
ft

 
Sr

 
4

Ч
 

*
•
*

сг
 

а

rt
 

Ю
г

г-
ft

-
ft

. 
fii
 

S'
-

f
i
í
t
"

с
 

м
 

р-
 

РГ
 

о
»-

» 
О

. 
VS
 

4
 

©

te
©

fe
i

с:
 

©-
 

<
Р

- 
4

 
В

О
 

©

с:
 

«♦
*

I 
I

ÍT
 

Н
* 

4

о 
а 

f-
 

cs
н*
 

ч
 

р
 

©
. 

*4
и

- 
*t

О
» 

**
}

©
 

о
 

а
©

 
*-

 
Ч
 

О
 

©
 

Р
 

*4
N

 
©

О
Н

* 
G

 
СУ

©
 

ч
 

р
 

ю
S

 
Й

 
et

 
©
 

А
 

А
ÍT
 

»o
 

ю
pr

 
te

 
te

 
A

 
(T

P
 

©
 

t»
* 

ft
 

О
 

4
 

Ю
 

SГ
с
к
А

*
о
©

н
-
4
Ч

А
е
в
»
А

С
*
й

:
©

 
te

 
©

 
p

5 
£

РГ
 

A
 

©
,

Г.
g

Я
te

&
а

а
et

*t
 

ч
0

а 
**

©
•
»

-
*
*
*

 
4

P
*
*
*

6
 

r
t 

ff
 

Ít
еа 

с 
a

S3
c

t
te

I 
& 

I 
I 

B 
" 

-
Ф
 

О
©

4
&

■

ft
«!-

IS
ff

ф
 

А
 

Ci
m

 
P 

©
V:

 
«<

 
*C

I 
»

te
e*
 

<r»

1 
1 

*
ка
 

cs
p

 
©

 
©

 
pr

рг
 

e* 
ч 

5
©

»
B

P
©

 
©

. 
со

 
А

 
и-

ft*
 

©
 

Ч
 

-©
 

e*
 

P
 

ft
e
. 

pr
 

&
, 

и
 

<+
 

p
e#

 
#

 
A

 
te

 
4

С»
 

РГ
 

{Г
 

в
 

I*
6

 
с*

 
JT

 
PT

 
И

4
 

H
 

4
 

«
4
©

f
f
i
O

e
t
4
A

0
5

 
A
 
©

t
*
?
r
f
t
A

©
p
«
<

p
r

«
 

ff
j 

r
 

♦*
 

»*
rt
 

*r
f

te'
£

4
p

 
о

©
 

о
и

н*
t*

а

8
©

 
©

о
 

©
?

r 
Ю
 

©
 

**
**
 

№
 

“
a

о
4

p
r 

©
 

О
 

N
©

 
te

«
©

 
Q

; 
<

 
es

»“
■ 

G
U
 

«
и.
 

m
pr
 

«с

©
 

©
5Г
 

t-
 

ír
 

ö 
«♦
 

a.
&
 

©
Ш

 
fi

s 
c+

ЧЭ
 

©
 

©
.

rt
 

h
í 

©
 

©
©

 
©
 

ÉS
ír
 

fi"

c
te

г
О

г»
 

Н
»

© 
4í

 
05

 
cs

 
pr
 

ч
PT

 
Ф

 
Ö

 
<4

«*
 

ч
о»

Ч
Р

ча
ч

и
в

&
 

8“
 

ч
Р

 
e
t 

О
О
 

Ф
te

©
 

рг
 

В
 

©
 

05
 

**
«»

 
Ч

 
ff

& 
§ 

.
©

с
 

«
t 

е

в 
lé

it
'

I
Я

**
rt
 

pr
 

N
В

О
И

8
 

4
 

1
Р

5
ч

О
§

а.
&

ч 
н»

р»
о

ч
ь*
 

о 
*-»
 

н*
G

i

i 
I

te
©

Í3
 

te
О

N
«•

г 
*к
 

p
í?

а
и

I 
*

Е  
I

т 
рг

с
н*
 

**
©

яг
pr
 

Ö
о

Ü
©

о
 

рг
 

»
 

РГ
РГ

 
й

 
I*

 
ff

О
 

»л
 

«У
 

©
 

Ч
»*

 
@5

 
6

 
Н

 
О
 

S
О»

 
ír

 
tes

 
Р

 
©

©
 

©
 

•
 

е* О»
 

te.
*й

 
й

 
4

 
JB

” 
Ö

 
©

, 
©

Н
>

©
 

W
* 

О
©

 
0

*
4
 

te
4

Р
Ч

З
 

К
р

Г
Ч

О
Р

Г
&

.©
►

%
 

«Г
 

et
 

о
 

рг
 

<
е
н

о
й

с
р
г
с
в
и

и
-

ч
 

©
 

*•»
 

«К
 

&
 

©
 

о*
е

 
I-

 
О

- 
Н-

* 
et

 
К

 
£3

 
pr

 
о:

 
Ф

- 
о

*-
 

&
- 

ез
 

©
.©

. 
©
 

к
 

и-
 о»
 

4
 

cs
 

0;
 

ч
н
»

*С
 

©
 

05
 

о
 

e
t 

*-1
- 

о
 

О
:

PS
 

г?- 
©

^
á

 
L

st
e
fc

©
»

 
H‘

«t
<

 
О:

 
ь*

- 
pr

 
S

s
s
4
©

e
t

er
 

©
 

к
 

ír
 

©
Ch
 

t-
 

1
-
0

 
0.4

-
С

te
e

t 
4
 

Ч
К

К
«Г
 

e
t 

e
t

te
Р

О
 

О

& 
I 

5
ег

г
и

н
1

1
§

«
t 

a
 

tu
 

©
 

*
t

©
 

«
t 

Ч
 

«
 

©
 

et
 

о»
 

о
 

еа
4
 

te
.

©
v

?r
 

4
* 

S' 
в

et
 

• 
J&

.

® 
& 

£ 
£

©
 

•©
pr

 
*-

 
4

te
 

te
'

&
 

b*
or
 

&
ÍJ

^
^

-
З

б
ё
'!

&
3

©
 

©
4 

«Ö
 

О
 

©

te"
a.
 

©
ff
i 

ч
vs
 

©
&

 
p>

 
tr

 
a

в*
 

©
о
*

O
 

05
4

 
&

 
©

 
e
t

4
 

©
•;••

■• 
es

О
 

©
е

4
©
 

te
 

Ч
£6

 
©

,
ез

 
pr

с-.
с

о
te

е
et
 

(ff
ю
 

te
©

v 
►

»
w

te
 

43
©

©
§

&

I- 
1

©
с»

о
pr
 

«
P

f

I
I

Ф
 

H
-

r
t

К
8

BT
e

g 
er 

E
ö

- 
e
t

ß
 

4
©

 
ß

 
©

 
ю

05
 

te»
 

te
* 

РГ
 

te
-

*-ü
 

4
G

 
С

* 
©

 
4

 
©

 
4

►
- 

te 
te 

o 
p-

 
©

© 
te 

© 
te

4
 

«
t 

«>

í-
 
* 

! 
í

© 
Ш

 
» 

»
» 

*c
 

t->
 

©
-

í
4

И"
0

&
©

a
»-

* 
о

O
 

te
■

и
и

u
•в
 

V
í

4
 

O
f

K 
I 

1 
S. 

' 
г 

s 
s

Ч
Г

Ч
«t

 
fi>

 
©

te
­

te
i 

rt
 

О
 

© 
te
 

M
íx

I
О

&
©
 

©
И

c
w

u
ff 

Ф3
O

l 
e
t

©
 

*-
• 

t-
 

«4

И
et
 

©
H

- 
A
 

IM
 

fis
- 

Н
» 

©
- 

V
; 

A

t-
r 

e
t 

t5
Pf

2 
1

<e
t-

-
p 

>
а 

©
©

■
O

i 
ft

►
5 

<♦
ff

И
4

c
t 

»
-

К
И

t 
&

£
*

t 
|t»
 

О
t 

te
I

£
'

A
e

©
О

и
О

в
щ

т
В

»
8

©
t 

e
t

I
I

t
I

£S
*

. 
M
 ■

'..



ff
в

g, #
ss

Ш
4

о 
5 

2.
it.
 

^
 

в
 

ч
 

Í
 

К
Ь
 

©
 

©ч
 

te-
 

b

P
 

{X
c

*
 

0,
 

pr
©

 
b

 
О

 
ft
 

о
I 

е
05

ь
е

t:
О

Pf
ь*
 

?г
и

ч
р

 
« 

л
 

с
©

 
©

 
Ч

г
рг

 
**

 
о

 
©

 
«*

 *е
&
 

tr
 

19
 

*♦
 

с
 

&
 

«*■
 

<&
«Г

 
«*

 
S

Г
&

*
V

ям
0 

О
а

РГ
 

0
t

V
b»

 
«

 
ft
 

8
 

' р
0
 

♦ 
®
 

©
ГО
 

ft
&
 

Ч
*

г:
ь

£
ь
 

о
и

ft
е

RB
D

t
н

с
С

о
И

8 
р-

с+
 

С
Г

vr
 

b
 

С
:

«я
 

©
 

о
 

«я
П

Р
С

0.
ч

РГ
 

b
 

®
* 

R
b
 

ft
 

•■
 

рг
 

РГ
 

<5
 

©
 

N
 

Ь*
 

©
 

«S
Ю
 

Í!
а 

«
 

© 
Iss

 
©V

 
Vi

 
ja

I 
ь

 
а

 
©

о»
 

NST
и»

О
 

ь
1 

°
&

53
О

» 
ft

М
 

<
 

ft
е 

с.
 

чз
 

ь
©

 
ь

 
л

 
Cü

 
ь

а 
т

 
«*

 
о 

*г
 

cs
© 

©
 

'ír
 

ft Ь
 

0
 

0
 

|Г
 

«f
©

 
G

 
#»

 
©

 
с

 
я

 
а

ь
 

ь
 

pr
 

es
 

ft
 

<
 

er
 

0
 

pr
 

ь
p 

о
 

о 
6 

К
 

® 
P 

a<
 

to
p 

ч
 

«♦
 

ß
 

Pf
 

<s
©
 

©
 

©
©

 
er

 
ь

 
a

.
©
 

о
 

&
pr
 

er
 

«ä
 

p
 

p 
a
©

x
ß
,©

.
ft

 
*з

 
©

 
es

t9
 

0
 

H
&
 

©
 

ír
 

pr

c
ss 

»
t—
 

b*
о

о 
e

*
 

b*
ft

«X
 

о
6ч
 

О
*
I

& 
e

g
■

N
И

»-
» 

©
 

H
i

*«
m

«*
 

H
e

 
© 

a 
a

»
 

ír
 

е»
i 

©
 

а

I
а

ч
M w

. 
0»

I*
ft

«
и

es
. 

ft
 

er
fr 

§ 
£ 

-
**
 

er
©
 

P
 

®
«

t 
b
 

4S
 

0
. 

©
er

4
3

©
 

c*
 

c
<

I
N

О
©

<
 

*8
M

R
N

£
b*
 

P
&

O
b

*
*

©
'S 

6 
? 

S’ 
X

ve
 

?j
©

. 
©

 
&

.

M
l

Í.
а

E 
* 

£ 
I 

-
b*
 

о
©

i
c

1L 
“ 

*
к 

c-
©

 
и»

 
♦-*

 
а

b
 

о
 

© 
©

 
о

pr
 

p
 

fr
 

<
 

©
p
r 

©
 

«♦
 

©
_ 

©
: 

8
 

о
b

 
p

 
IP

 
«

 
© 

»
®

 
«*

 
©

ь
 

ь
 

«в 
*#-

 
« 

er
 

ft
О

. 
©

 
IT

sa
 

©
 

©ч
©

 
®з

 
e

e
* 

©
t

В
 

C
*

P
 

0
 

pr
 

о
*©

 
4

 
O

ßto
 

ь*
 

©
 

H
&

 
« 

»
P

©
.

г-
ь
 

ss 
e 

*♦
а ft
 

$
r

ft
 

e
 

e
t

S 
8 

B
c.

» 
»

S
w>
 

b 
ft
 

«♦
 

b
 

«К
 

<
 

«Г

о
c
t

И
* 

(?4

i
а

«
< 

©,
 

£ 
Б 

§r
ft
j 

©
 

*C
5 

©
 

**
üZ

 
*r

 
p

: 
e*

 
p

H
 

pr
 

H
 

O
t 

ft
©

 
®

x 
?Г

в
 

а
 

©
. 

ír
 

*ö
©

♦ 
©

.

о?
 

se
 

*ö
 

» 
©

©
 

»
в*
 

ь»
 

er
I

©
 

b
í

©
 

b*
 

er
 

M
C

* 
©
 

SS
*4

3
в

1
1

о
У
 

S’
 

SS
а

fr
о 

м
©
 

ь*
* 

ь
 

ь
 

н
©
 

рг
 

**
 

о
 

а
 

0
О»

 
Р

 
рг

 
» 69

«Г
 

Ь
 

©
♦

м
©

*
&

йк
 

п
<

с
р

 
р

&
 

er
в 

с

с
«-я
 

а
?

0
И

яр
 

ь»
 

и-
 

а 
о 

г-i
@ 

а 
**

 
®

 ' 
р 

© 
ш

к 
©

 
©

, 
е»

 
о

 
«+

 
©

и*
 

а 
© 

а 
a 

с. 
jr
 

»
 

©•
©

. 
er

 
© 

ь*
•о
 

а 
а

С-
©

» 
**

 
РГ
 

а
£ 

.
н

©
 

<
 

b*
 

ws
а

 
ь*

 
©

 
<

ь*
 

«►
 

© 
н

в 
< 

© 
©

в 
о»

ВТ
Р

S
г

Г
©

«У
 

ь*
 

©
.

сг
I 

§■
<

•
O

O
P

 
9*
 

а 
ь*

а
er
 

о
♦ 

g- 
£ 

*
ru

 
©

 
р-

 
©

 
В

© 
S. 

Q 
р

♦
 

Ч
 

Г
& а

 
vá

о
 

©
•о

 
В

 
<й

о
 

©
 

о
а

©
3 

S
к

Sr
IS

о
а

I
о

О*
 

о»
 

о*
 

а
 

о«
I 

I
bn
 

о.
£ 

^
©

. 
<й

а
 

©
 

с.
о
 

©
. 

а
 

о
а

и*
 

et
, 

<
 

*е
Ь*
 

©
 

г'
© 

0
 

es
 

es 
er

©
 

©
.

p 
6 

s
es

. 
er

 
C;

 
O

’. 
pr

4
t 

*
о

r
О

 
e*

 
©

.
er
 

И
 

О
 

©
 

О
 

©
S 

& 
I

I 
2 

t 
3 

S 
S 

* 
* 

t$
 

*
c

C
:

ir
 

*3
p

0>
о

pi
­

te
о

и
í'

 •

. 
I 

fr 
" 

8
P«
 

M
er
 

m
 

e*
 

H-
а

 
©

 
es

.
а

 
r 

©
в

 
t.

 
pr

©
 

о
 

• 
r-Ь

 
Pf

g 
5. 

g
» 

p 
vT

b*
 

®
 

©

0
 

er
О
 

PT
 

pr
 

e+
 

b*
 

pr
ь*
 

ot
 

es
8

c->
 

®
 

b*
&

E
0

■
es

©
 

er
©

- 
в
 

©
 

ss
g 

g. 
Е 

^
b*

®
 

er
b*

 
ь*

 
05

b*
 

о
 

<
 

b*
 

pr
 

о
 

Ö
а

 
M

 
© 

о
 

ос
 

b
 

p
b

- 
b*

 
M

 
8

p 
в.

 
Ф.

 
ь

 
es

© 
cs

. 
b*

©
pr

 
ír

 
Ю

©
 

e
 

«+
 

a.
©

 
©r

 
b

 
er

 
©

а.
 

а
*i

 
и

 
о

© 
«t

 
©

 
ft

 
а

b*
 

О
 

О:
 

ь

Cs
C

. 
er

4• 
pr

 
te

b*
 

«
«r
 

pr
 

<
 

(0
 

© 
Ф

 
e 

0
в 

< 
в 

о
 

b*
 

©
 

ь
 

Ce
to

 
©

. 
8

 
?r

 
©

.
b
 

©

О
©

 
©

 
ft

 
<

 
b

e
r
p

©
©

b
©

f
t
 

s
s
.t

e
p
r 

©
И

к
И

О
Ь

а
а
®

:
 

ь
 

es
 

© 
к
о

 
л
о

©
.
«

C 
• 

PT
 

О
 

pr
 

©
. 

©
 

<p
i 

©
.

©
 

b
 

p 
pr

 
а

 
ft

©
 

V
 

O»
 

cs
 

p
 

к
 

а
Ь

 
er

 
pr

 
*#

О
 

i
 

b
 

«*

'"
IE P 

pr

1
1

i
и

©
 

b

r 
N

M
*

«...•
•o

S
SB
 

43

3 
r

-
b
* 

©
»

 
p

 
©

 
pr

©:
 

pr
tu

, 
<

 
«*

 
M»

p
r 

ft
 

0
 

t*
CS

 
<♦

 
b*

 
e

I 
b-

 
P

& 
& 

fr 
1

1
•C

 
©

. 
b*

4
ЧЭ

«
b

r
ft
 

а
c

©
©

 
er

 
G

 
О

Ь
 

ft
 

РГ
b

b*
© 

b
pr

<
У

И
ft

s
©

Я
«с

pr
*ss

Я
s

s
s

ft
©

ft
 

©
*

I
-

»
t

p
«*

»
*

»



- 8 -

L12C 4-2©+ X/2 G2F^2U*»(Zn) ♦ 2ZnC

2Cr#*(Ni) ♦ SI1C ♦ 1/2 o2 

2U#*(Ni) ♦ 2© ♦ BUG 

20Г#* (Cu) ♦ 20 + 2CuO + 1/2 C2 (5) 

^ 2Li#* (Cu) + 2© ♦ 2CuC

(2)• • •

(3)Cr2°3 * • • •

(4)U2C + 1/2 C2 

0*2°$

U2C + 1/2 C2

Szék a reakciósimák szemléletesen megadják a töltéshordo-

• • •

(6)• • •

zók koaceaír dójának változását és az oxigénfüggást is*

3. A félvezetőkön katalizált ro kelők elektronelmélete.

Xanerstelnk szerint egy katalitikus re keid létrejöttéhez 

kémiai adszorpció szükségbe. áz лет jele;,ti azt» hogy a fizi­
kai adszorpciót nem keli figyelembe venni, mert miüdea kémiai 
adszorpció szükségképpen fizikai adszorpció megtörténte után 

jöhet létre. Lehetséges olyan eset is, amikor a katalitikus 

reakcióban reagáld komponensek közül csak az egyik kamiadazor- 

beálódik, uig & raskciópartuer csupán fizikailag adazorbe ló- 

dik & katalizátoron és a reakció azok között megy végbe.
Az infravörös abszorpció, a mágneses és va^etóképesiiési 

mérések alapj a számos esetben sikerült kimutatni a reagáló 

gáz és a katalizátor felülete között létrejött elektromos köl­
csönhatást. Sa azt bizonyltja, hogy a gázmolekulák ke JUsorp- 

ciója a félvezetőkön pozitív Vagy negatív ionok alakjában tör­
ténik meg. az elektronátmenet iránya a reagáló gások elektron- 

affinitásától és a katalizátor elektron hibahelyeinek minősé­
gé tői és mennyiségétől függ. Sgy p-vezető oxid a fel nem töl­
tött vegyértékeitjavai az abszorbeált molekula elektronjának 

energetikailag kedvező alvókat szolgáltat» ezáltal elősegíti 
egy reakciónak azt a lépését, amely az adazorbátumról a kata­
lizátorra történő elektronátmenet tel kapcsolatos. iSzt áoaátor-
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Ág-^tob,ol,ok„4ü4iáxcM-iQ.4:>gíL-aji> Шйгаtálága .

äz alkoholok dshidrogémxési és dshidratálási reakcióinak 

szelektivitása figyelemreméltó problémája a kontakt katalízis­
nek. Ismeretes, ho.yj a fémeken legnagyobbrészt a dehidrogénézés, 
as oxidckon pedig mindkét reakció egymás mellett bakövatkea- 

hat. Kifejezet tea csak a dahidrogénezóai vagy csak a dohidra- 

tál öl reakció irányában hatasoe oxid-kontakt mm ismeretes, 
glőszőr kimutatták, hogy a katalizátor szelektivitása nagymér­
tékben befolyásolható az oxld előállít.sanak körülményei és az 

előkezelésének módozatai révén. Pl. a kilazltott aluminiumoxid 

egyáltalán mm dehidratál,kizárólag csak dehidrogénez. Továbbá 

annak alapján, hogy a dohidratáláel és dehidregénosési reakci­
ók aktiválási energiája ugyanazon a katalizátoron általában 

különböző értéket mutat, a szelektivitás bizonyos mértékben irá­
nyítható a reakció hőmérsékletének változtatásával.

A reakciók irányitoltSágét először 3ch«ablll3> a katali­
zátor pőruasserkezetéüok megváltozásával értelmezte« Jucken és 

Wiokoí12Л értelmezési szerint az alkoholok dahidratáláaa alumi- 

alumoxidoa csak ügy lehetséges, ha a katalizátor felületén 

hldrcx1lesöpörtök Vannak ás ezáltal a katalizátor ée az alko­
hol között hlarogén-hid kötés jöhet létre. A katalizátor és az 

alkohol közötti protoakicserálődés hatágúra az adszorbe lódott 

molekula széthasad, és a felületről egy viz ás egy olefin mole­
kula szakad le. gzzel szemben a dehidrogéneaósi re keiÓ a felü­
leten levő kationok polarizációs hatása révén jön létre,és an­
nál nagyobb, minél nagyobb a kationok száma a felületűn. Hauffell33 

est az elképzelést a kemiszorpcíó elméleté ek alkalmazásával 
módosította, azonban elmélete kísérletileg még nem teljesen bi­
zonyított.
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ializátor felülről történő elhelyezése ill. kiszedése nem 

oldható meg kényelmesen. ízen szempontok figyelem, évé relével 
az 1. ábrán látható készüléket alakítottuk ki.

*Ъ
i

9

y3“

S“1* Tfv VI * wáj 3

D
lábra

h...áPiAi

A reaktor vázlatos raáza.

A hangyasav elpárologtató részt (1) egy konstans hőmérsék­
leten tartott kálclumkloridős fürdőbe helyeztük. A reaktorod- 

höz (2) csatlakozó kapilláris vezetéket a hangyasav kondenzá­
ld sáriak elkerülése érdekében ellenállásdróttal elektromosai 
fütöttük. A (3 és 5) csapok segítségével a készüléket a hangya- 

sav eltávolítása nélkül evakuálhattuk,illetve a (*) csapon 

keresztül különböző gázokat vezethettünk be a katalizátor elő­
kezelése céljából, a katalizátor gyors elhelyezését ás kiszedé­
sét a készülék aleó részében egy csiszolattal (6) ellátott és 

a felső részénél megfelelően kiképzett üvegrud (7) segítségével
elemet (Ре-Konst.) a reaktorcsőbe befovrass-oldottuk meg. A tér 

tott üvegcsőben v8) helyeztük el,és a hőmérsékletet a katalizá­
tor közvetlen közelében mértük, ал el nem bomlott hangyaaavat 
egy hűtőben (9) kondenzáltuk, és egy edényben (Ю) gyűjtöttük
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mint elektróddal közrefogtuk, melyeket szigetelő rudak segít- 

Bégével,megbízható érintkezés biztosítása Gáljából 5 kg. súly 

terheléssel a tablettára rászorítottuk, л tablettát elektrошв 

kályhával vettük körül ó© a hőmérsékletet kőelemmel mértük köz­

vetlenül a tabletta közelében, tízzel a berendezéssel a katalizá­

tor vezetőképességét, és ennek hőmérsékletfüggését csak levegőn 

határozhattuk meg. Ismeretes azonban, hogy a félvezetők elektro­

mos sajátságait a különböző gázok nagymértékben befolyásolják. 

Szórt Olyan készülék szerkesztése vált szükségessé, amelyben a 

vezetőképesség ráérőseket különböző gázatmoszférában, sőt а 

kémiai reakció lezajlása közben is elvégezhettük. Erre a célra 

az általunk használt reaktort alkalmaztuk, melyet annyiban mó­

dosítottuk, hogy a katalizátor bevitelét szolgáié üvegrudat vas- 

ta- abb üvegcsövei helyettesítettük, és a katalizátor^ mint a 

3. ábrán látható, platinaelektródokkal ellátva porcellánssige- 

telők közé szorítottuk be ® avarok segítségével, m árátvezetés­
re szolgáló platina-huzalokat az üvetGoövöa keresztül vezettük

be.

r
1 ill katalizátor

porce/tán

platina-
lemez Ута

ábra.

Berendezés a vezetőképesség 
mérésére.kapilláris

к
© ^ '

3. ábra©

f
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A nikkeloxidot p.a. nikkelkar-
b őrültből 5üü°C-on 5 élűt égetéssel állítottuk elő. a nikkel-*

oxid-litlumoxid előállításakor híg eoetsavban oldott lltiura- 

karbonáthoa adtuk a megfelelő mennyiségű nikkelkarbonátot.
A nikkelexid-króraoxid keverékkatallaátor előállítását úgy vé­
geztük* hogy a nikkelkarbonátból nyert nikkeloxidot amőniura- 

bikroraát oldatba szusspendáltuk, és a bepárlási maradékot 5Qö°C- 

on elbontottuk, az így előállított katalizátorokat 2-3 mm vas-

átmérő jü tablettává préseltük,és magfelelőtagságú és 7-8 

hőmérsékleten ssillt-rudas kályhában kiégettük»

Mivel a nikkeloxid defektszerkőzete az égetési hőmérsék­
lettel jelentősen változik* tájékozódásul előszűr csak a kü­
lönböző hőmérsékleten égetett nikkeloxidóknak a hangyasavgőzök 

hatására lezajló felületi redukcióját tanulmányoztuk. A nlkkel- 

ojrid redukciójának mértékére a reakció alatt végzett vezetőké­
pesség! mérésekből és a hongyasavboralás sebességéből következ­

tettünk. Ezenkívül* mivel a magasabb hőmérsékleten kiégetett 

nikkeloxid zöld színe jól megkülönböztethető a főműikkel színé­
től* a redukció előrehaladásáról kvalitativa szemmel io meggyő­

ződhettünk. ..éréseink azt mutatják* hogy a nikkeloxid reduk­
ciójának sebessége az égetési hőméiséklet emelésével jelentősen 

csökken.
Mig a 80ö°C-on égetett nikkeloxid esetében a redukció 

пега áll meg a felület réteg elredutólásánál, addig az l200°-on 

égetett nikkeloxid felületének átalakulása - még magas hőraér-
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YegetőképeejBégl mérések. Eredményeink értékeléséhez, vala­
mint a homogén felületi fémréteg kialakulásának megállapítása 

végett, az előzőekhez teljesen hasonló körülmények között - te­

hát hangyasavgőzök jelenlétében - vezetőképességl méréseket is 

végestünk, a katalizátor ellenállása alacsonyabb hőmérsékleten, 
250-300^011, hangyasav hatására еуогзад megnőtt, néhány perc 

után azonban már csak lassan változott és végül is telitéoi 

értéket ért el.

Egészen eltérő görbét kaptunk 350-400°C-on. A kezdeti mere­
dek ellenállásemelkedés itt is jelentkezik, de bizonyos idő 

után a katalizátor ellenállása csökkenni kezd,és végül egészen 

minimális értéket vesz fel, ami az összefüggő felületi fémréteg 

kialakulását bizonyltja.

loqR

300"C

"n/
\í \

\
\
\
\

400“C

АО 50 «тип10 20

is- ábra,
á nikkelexid katalizátor ellenállá­
sának változása a hangyasavgőz ha­
tására

A litiumoxid és króraoxid mennyiségétől függően az ellen- 

állásgörbe lefutása jelentősen megváltozik. Különösen érdekes 

a litiumoxldot tartalmazó próbánál nyert ellenállásgörbét szem- 

ügyre venni. A litiumoxid tartalmú nikkeloxid egészen kicsiny 

ellenállása a hangyasav hatására viszonylag csak kevéssé változik,
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felületi redukció lejátszódását. áss egyes ellenáUáegörbék 

lefutását a nikkeloxid félvezető tulajdonsága ill. defektszer- 

kezete ismeretében könnyen értelleshetjük, a felületen lévé 

oxigénfelesleg - defektelektron koncentráció - a hangyasavas 

xedukeió következtében alacsonyabb hőmérsékleten eltűnik, a 

redukció eredményeképpen as ellenállás nő,és as oxigénfelesleg 

elreagáláea után határértéket ér @1.
hajasabb hőmérsékleten, 350* de különösen 4ö0°oon, a re­

dukció első fásisában szintén a felületi oxigónfelesleg reagál 

el - a katalizátor ellenállása nő - a későbbiekben azonban meg­
indul a nikkeloxidnak fémnikkellé történő redukciója is, mely 

jelentős ellenálláscsökkenést oradnányes. a kísérletek után meg- 

vizsgált katalizátorokon jól látszik, hogy a redukció elsősor­
ban egy vékony felületi rétegben játszódott le,éc a katalizátor 

belseje közel változatlan zöld szinü maradt. (Kivételt képeznek 

természetseen a litiunoxid tartalmú katalizátorok, melyeknél a 

. katalizátor már eredetileg Is eötétehb szinü volt.)
A vezetőképesség! mérések szerint összefüggő felületi fém­

réteg csak 4QQ°C-on alakul ki, ahol meghatározott Idő után a 

nlkkeloxid ellenállása ugrásszerűen lecsökken. (3q. ábra 4Q0°c- 

os görbe és a 3i. ábra.)

a nijAi?ioxi.a?Aj^^-l-^g^^X-.flkitiviMsáa^. xlmmMM*. 

az előzőekben a hangyaoavas előkezeléssel kialakított állandó 

aktivitású felületi fémrétegen megmértük a hangyasav bomlásá­

nak aktiválási energiáját. A mérései; minden esetbon jóval a 

redukciós hőmérséklet alatt történtek, általában 22Q-3Q0°C kö­
zött. A különböző hőmérsékleten kapott sebességértékek igen jól



II
н

f 
2

га
сэ

0
>

-<
J
C

r»
V

n
^
V

j4
W

l-
-

1
к

в
• 
•
•
•
•
•
•
•

г
н

о
о

«
-а
 
г
 
г
 
г
 
г
 

at
 
я

*
A

H
»

H
»
*
*
f
*
H

.»
J

*
H

*
o

o
o

o
o
p

o
o

>2
- 

SJ

If
i 

И

и
га

р
.

с
V

«
к

Ж
к

и

I 
I

♦ 
♦

о
 

о
с'

&
I

©
о
 
о
 

О
 

ГО
 

о
*
 

•
 

•
 

"Д
 •

га 
га

V
 

O
’

О 
о 

& 
я

8
гг

о
 

м
 

р
О

О
Н

»
«
 

• 
ГО

8
•а

st
 sl

о 
о 

о 
га

ss
.<

§

о.
Сч

а.
 

ю
 

о
-*-

---
---

---
--

1--
---

---
---

-‘т
о>

•í-
1Л

и>

I 
I

га
г?

£

I 
I

©
e
t

“
и

г%!
-

г
а
 

м
 

И
М
 

„
ГО
 

C
W

 
€>

\?
J 

О
 

VÜ
 

» 
чя

£2
Сч

г*
й-

ГО
и

га
г

г:
I

га
с.

с-
с

I
©

IV
га

8
I

о
 
*

C
v

et
Ш

а.
 га
 

« sf| tr- е«
**

га
 

га.
 и*

I-
* 

с*
е-

1О
У

1
1

?-
 ■'

И
И

♦*
s

О
4>

i

I
tm

га
г-ч
 

«♦
er
 

**
1

8
Г

©
í-ч

И
с:

*
С

&
8

►
*

с1
т

S-
и

8
т

£
Сч

ÍS
§

&
сг

О
 О

4-
 I»

<
 &

I*
г-Г

-
+

О
 ~

 
~
 ©

ВТ
га 

м,
га
 <

fl«
©
 

га
.

<
»

г
и-

М
'

£
I 

I
о

-
?

I
к

ь»
е+

5
ГО
 N>

Р
г

с 
Q

<
«+

•. 
•.

I!
«н

fi
о

R
8

га
IO
 *>

ff
S

о
в

с:
® 

I
-4

ÍT
 «

Г
©

I
«■ 

0-
* 

» 
1

г? 
SS

г 
г 

- г
: г

::?
Т

У
»

<
8

6~
°

S
V

О
о 

о 
«

8 
“
й

I 
Ü

I**
 

«*
в-1

* 
-

J
га

и
Г-'

.

I
ff*

ft
га

I
ft

ш
Е

о 
в

»
К

г
t

6 
е

er С
.

8
Н

I
'

ff
*

• 
У

£ 
ff

&
/

чК
fi. 

£
В

 ■•
сг

8 
's

га
м

ff
I 
I

о
И

Hü« «3 га

--.



4- 32 -

LUáte&at

Aktiválási
energia

Hőmérséklet 0 
tartomány, cKatalizátor

Nl/HiO-LigO
0,05 mól-# U20 

0,10 mól-# Li2ö 

0,50 mól-# Li*20 

2,0 mól-# Li^O

7,7 koal/mol 
6,6 kcal/mól 
6,2 kcal/mól 
2,9 koal/mol

220-500
220-300
220-300
220-300

210-300 8,0 kcal/molNi/Niö

Hi/MiQ-GX^

8.6 kcal/iaol 

9,8 keal/moi
9.7 kcal/mol

0,05 mól-# Cr20^ 

0,10 mai-# cr2ü^ 

ü,50 mól-# cr^

220-300
220-300
230-320

ЗЬийд&ЗдМ. зцакиз^да,.
Kivel a hangyasavas redukció alatt a katalizátor egy vé­

kony felnmikkel rétessel vonódik be., feltételezhető, hogy a han­

gyasav bomlása tulajdonképpen már esen a fómnikkolen játszódik 

le« A hangyasav bomlás sebességét a különbözőképpen előállított 

és előkezelt nikkelen rendkívül részletesen tanulmányozták^ 

általában 15-25 kcal. aktiválási energiát találtak £22, 23, 24, 

25, 263. Kísérleteink során a nikkol/nlkkeloxldon ennél lényege­

sen kisebb aktiválási energiát, 8 ± 0,5 kcal-t kaptunk, melynek 

értelmezésére a következő az osontok merülhetnek fel.

1. ) A redukció során különlegesen finom eloszlású nikkel 

keletkezik, melynek felülete megnövekedett aktivitású.

2. ) к redukció során nem alakul ki egységes nikkel réteg,
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Щ. A dlnitxQfiónoxid bomlásának vizsgálata különbözőképen
aaalékolt rézoxid katalizátorоa.

Mint már a bevezetésben is említettük, a félvezető ősidők 

elektromos sajátságainak alaposabb megismerése lehetővé tette a 

félvezető katalizátorok elektromos szerkezete ás katalitikus 

hatásossága közötti összefüggések tanulmányozását. A vizsgála­

tok során bebizonyosodott, hogy a katalizátor elektron-, illetve 

defekt©lektr on-koncentráció jának megváltozása a zeakoié sebes­

ségét és az aktiválási energiát jelentősen befolyásolja, az 

eddigi eredményekből az is megállapítható, hogy a katalitikus 

folyamatra nézve csak egy bizonyos elektron-, illetve defekt- 

«lelet*on-konoentráció kedvező. Hagy katalitikus aktivitás vár­
ható abban az esetben, ha a katalizátor egyaránt tartalmaz elektrc 

noitat és defektelektronokat• Bemek alapján feltételezhető, hogy 

az n~ óq д-vezető oxidok keverékéből különösen hatásos katali­
zátorok állíthatói: elő, ahol az eltérő vegyértékű ionok beépí­

tésével mindkét oxid elektron- ée defektelektron-koncentr jjíó ja 

beállítható, ilyen jellegű megfigyeléseket a hangyasav katali­
tikus bomlásával kapcsolatban korábban az intézetben már tettek 

£283 cinkoxid-krémoxid katalizátoron. 3bben az esetben azonban 

a katalizátor felületén a hangyasav redukciós hatása következ­
tében létrejövő változások meggátolták a beható mérések elvég­

zését. Lppen ezért a továbbiakban katalizált reakciónak a. dlnlt- 

rogénoxiü bomlását választottuk. Modellként először a különbö­

zőképpen adalékéit rézoxid katalitikus tulajdonságait tanulmá­

nyoztuk, amely eajáfcvozető jelleg© folytán a- és p-vezető oxid 

keverékének fogható fel.
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látót és a katalizátor összenyomásától függően a reakciósebes­
ségben, valamint a reakció aktiválási energiáiban igen nagy el­
térések adódtak, néhány mérés ismeretes a rézoxid elektromos 

szerkezetének hatásáról is* íiauffe, Glane és knaell £353 az 

elektromos szerkezet ós a katalitikus hatásosság közötti Össze­
függések tanulmányozásával kapcsolatos első munkájukban a nikkel- 

oxid, cinkoxíd és krómoxid katalizátorokon kívül néhány mérést 
a rézoxidon is végeztek. Vizsgálataik azonban - a rézoxid kata­
lizátoron - nem vezettek egyértelmű eredményekre, ami egyes 

szerzők véleménye szerint a reakció magas hőmérsékletére (650- 

730°c), más szerzők szerint pedig a dinamikus módszer pcntatlon- 

ságára vezethető vissza.

Vizsgálatainkat a rézoxid elektromos szerkezete hatásának 

részletes és beható tanulmányozásán kivül kiterjesztettük az 

égetési hőmérséklet, a különböző előállítási módok és előkeze­
lési körülmények, valamint az oxigén gátló hatásának felderíté­
sére is.

Kísérleti berendezés. A katalizált dinit*ogénoxid-bonüáa ki­
netikus sajátságainak vizsgálatára az u.n. kvázi-sztatikus kí­
sérleti módszert alkalmaztuk. A gázfázisú heterogén katalitikus 

folyamatok vizsgálatára ez a módszer igen alkalmas, mivel magába 

foglalja a dinamikus és sztatikus módszerek előnyös sajátságait* 

Itt ugyanis a reagáló gáz zárt térben a termoszífon elv alapján 

állandóan kőváramban cirkulál és ezáltal a diffúziós gátlás hát­
térbe szorul, továbbá az átalakulás - ha a reakció mólszámválto­
zással megy végbe- manómétrikusan követhető. A vizsgálatokat
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a már több szexfő által latit és általunk módosított készülékben 

végletük* A készüléket a 14, ábrán mutatjuk be. *s
■v1Г .

яkályha ^

Pi kosár

termosztát

ИYA

yí

iüuMtta,
A kísérleti berendelés reakcióedénye.

A kar talakú x«akció-edény egyik oldalát, ahol a katalizá­

tor helyezkedik el elektromos kályha segítségével a kívánt hó­

fokra fűtöttük, miközben a szembeniévé oldal t egy termosz tétben 

állandóan saobahőfokon tartottuk* л tabletta alakú katalizátor 

szemeket egy platina kosárban helyeztük el, és egy hosszú uveg- 

bottal ellátott csiszolat segítségével alulról a fűthető oldal 

közepére toltuk fel»belülről egy befő*resztott üvegcsőben pontosén 

a katalizátor ©ellett a höfoteérést, egyben a reguláidat is szol­

gáló kőelem helyezkedik el. Ejtőkengyeles hőfokszabályzóval
•ф* л

általában - IC pontosságot értünk el, á reakcióedénynek ozo- 

bahőmórséki©ten tartott oldala egy vékony kapillái is csővel 

csatlakozik a Hg-maneaéterhez és a vákuumb ex ende aé s többi része­

ihez.

№ általunk alkalmazott módosítás szerint a katalizátor 

alulról történő bevitele igen egyszerűen és gyorsén megvalósít­

ható. Ezenkívül a reakcióedény tisztítása is könnyebben elvégez-
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Шу anya-esiezolattal ellátott hoeozu supremax csőbe illeszkedő 

apa-oaiezolatra egy vastagabb üvegcsövet forrasa tottunk, mell­

nek megfelelően kiképzett végén két platina- elektród között 

helyeztük ©1 а б-? гага magasságú és 3-6 na átmérőjű katalizátor 

tablettát, az elektródok megfelelő érintkezését rugók segítsé­

gével oldottuk meg úgy, hogy a csövet körülvevő elektromos kály­
ha a szerkezet rugós részét nem fűtötte, az áramvesetóst szol­

gáló beforrasatott platina-huzalokat as üvegcsövén keieztúl 

vezettük ki. A hőfokméréet szolgáló hősiem szintén egy befor­
rasztott üvegycsőben helyezkedik el.

A katalizátort tartalmazó üvegcső egy kapilláris-vezeték 

segítségével csatlakozik a vákuumbeiendezés többi részeihez, a 

Mбmymnméterhez, és a gáztároló lomblkokhoz. A tökéletes le­
sz! vatáchoz higany-diffuzióe szivattyút alkalmaztunk. A tablet­
ta ellenállását 1341B tipucu Gxivohm ceovoltmórővel mór tűk meg.

A vezetőképesség aktiválási energiáját a
~л

7W& * A.e ... (2l)
öeazefúggúe alapján- aaémltottuu. ki.

Vizsgálataink kezdetón néhány tájékozódó aé;ést végeztünk 

a reakció rendjével kapcsolatban. A korábbi mérések, mint máz a 

bevezetőben le említettük,a /eekclóxcmdjével óe különösen az 

oxigén gátló hatásával kapcsolatban meglehetősen eltérőek. A
16. ábrán néhány kísérleti görbét ábrázoltunk, ahol az ab3zciss-

h 'Hgmm-ben), az or diná­szán a dinitxogénoxid parciális nyomását 
tán pedig a r eakcióeebeeaéget
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tüntettük fel.

Kndtti ttlfOnáiok :

^ Hgmn
2. t100

-Sí

600°c-°*

50, í.
3.

'
W 20

t 2.

■

10 *
У

150 100 50 0
►РЧо

АЕу.ЗЙЫЧ
A dini trogénoxid bomlásának sebesbe© 
a dinitrogénoxiő parciális nyomásának 
függvényében

Koadetl ny or. ások:
® 146 Недаi. p0fN3ü

2. P0>HgO * 100 Ilgmm
3. p « 57 НедаotNgO 

60Q°C-on

KtlOETi «/ОМ« Mtt),«.*Oo4a

W
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A (Unltiogénoxid bomlásának sebesség© 
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II» táblázat.

*£■ 't

^ruttó^ kcal/mól 
min .m* “
574°C~on

Előkeze- Katali-Mérés hű- 
lés bő- zátor mérséklet- 0 
mérsékl, felü- tartománya 574 C-on 

lete
item4*

lOßA

°C

4,70,061
0,047
0,062
0,070
0,093
0,106
0,119

500-550 23,02,23 0,136
0,104
0,124
0,116
0,0^8
0,055
0,070

550
5,1550 24,9
5,627,4

28.3 

28,0
29.4
38.4

520-580
530-580
540-600
550-610
560-630

600 2,00
1,65
0,84
0,52
0,59

6,1650
6,2700
6,6750
9,0800

(ä táblázat 574°C értékét a sebességi állandók hőmér­

séklet függősót ábrázoló egyenesből extra- ill. interpoláltuk.)

1 Aktiválási energia 
z Specifikus aktivitás

33 0.12
0.11 | 
010 g 
0.09 I

36
1 34

; |32i
^30 008 3
í 28 '007 к26 OO 6 ^

24 0,05
750 800550 600 650 700

Előkezelés hőmérséklete ’C—►

19. ábra«

Az aktiválási energia ill.a specifikus 
aktivitás függése az izzitási hőmérsék­
lettől.

Cons tab 1 eE 363, schvj ab ás Gr emerE 371 az aktiválási energia 

és a gyakorisági tényezők között korábban a következő összefüg­

gést állapították meg:
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XII. táblázat.

_1 'Wtá'* 

min’**»"0 

574°ű

Mérés h'mér­
séklőt -tarto­
mánya

Katalizátor
felülete
FssUI’/g

E lo 'AKatalizátor kbruttó*ain
574°C-on

kcal/mól

0,125
0,113

0,121

0,0091
0,0056

0,114
0,112

0,063

0,0066
0,0039

0,092
*0,0065

0,094
0,044

0,175

29,4
27,8

29,4

6*6GuO + 1 mól-# Li20 

űuO + 0,2 mól-# M20
0,92
0*99

0,52

0,72
0*70

550-610
560-610

560-610

600-650
600-650

540-630
*650°C-on

520-580
570-630

6,2

6,6 ЧЛCuö и■

38,0 7,7CuO + 0,1 mól-#
7,839,0GuO + 1 mai-# Gr^O-j

29,8öuG +0,1 mól-# Pa^O^
CuO + 1 mól—% Fe„03

28,0
36,2

31,2

CuO +0,1 mól-# Al^Ö-
CuO + 1 ool-# Al^jO^

CuO + 1 mól-# ÍJ 520-6102 3

(A specifikus aktivitás kiszámitájához easükeé;;©a felület meghatározások részben hián oznak.)
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NKXFePtT/.VOJ levegőben 
NKMFefrl'/JiQ)vákuumban

O.GU

flesi« ée adalékéit; N10
rendszer m&gaeees sauezcepti- 
biIttasának változása as el­
ks leesett nyomáé függvényében# 
a »©ekeié klUSaMNé hőoéreéfcle-
tónál.

0,03

002

750'C
-t

0,01 7250
750'C
750'C**■ Л-

0 Í500 3000 kg/cm‘ 5000

az ábrákból Leható# hogy es alacsonyabb hőmérsékletű 

reakciókban a sausacept1Ы li t ó s a nyomán hatására gyakorlati* 

lag alig változik. Magasabb hőmérsékleten a függvények * kivéve 

a lltlumoxlddal dotált ki aér le töknél - ainiameon futnak karosaiul 
A legnagyobb alkalmazott nyomáshoz tartósé kíséri®ti adatok# 

amelyek sebes з égj о liegt* értékek# különösen a tiaata anyagoknál# 

a reakció gyorsulására «etetnek*
A sebességekben megfigyelhető minimum érteimesésére feltét#" 

lestük# hogy ae össaeayoaott porkeverék a levegő oxigénje ssá- 

mára kisebb mértékbeli Járható át# mint as besäe дав nyomott min­
ta. így as oxigénnek már Porestier „в атакаtÍrási által is eeg* 

figyelt hatása kevésbé érvény о sülhet.. A nyomás további megnöve­
lésekor a keverékoxid átjárhatósága m oxigén asémára még tovább 

csökken, de aß ebből származó eebeeségceökkenést as érintkező
határfelületek megnövekedése túlkompenzálja, és a reakcióképesség 

is emelkedést sutát.
Lemértük a keverékoxid azuszcepti&tlitóaát vákuumban a
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