Microstructured Catalyst Support Based on
Carbon Nano-Fibers (CNFs)

Nabeel Jarah



MICROSTRUCTURED CATALYST SUPPORT BASED ON
CARBON NANOFIBERS

DISSERTATION

to obtain
the doctor’s degree at the University of Twente,
on the authority of the rector magnificus,
prof. dr. F. A. van Vught,
on account of the decision of the graduation committee,
to be publicly defended
on Thursday October 28", 2004 at 15.00 hrs

Nabeel AbdulKareem Amin Jarrah

Born on March 12", 1972

in Irbid, Jordan



Dissertation committee:

Prof.dr.ir. G. J. Vancso, chairman University of Twente
Prof.dr.ir. L. Lefferts, promoter University of Twente

Dr. J. G. van Ommen, assistant-promoter University of Twente
Prof.dr.ing. D. H. A. Blank University of Twente
Prof.dr.ing. M. Wessling University of Twente
Prof.dr.ir. Th. H. van der Meer University of Twente
Prof.dr.ir J. C. Schouten Technical University of Eindhoven
Prof.dr. F. Kapteijn Technical University of Delft
Prof.dr.ir K. P. de Jong University of Utrecht

Prof. M. J. Ledoux University of Strasbourg
Publisher:

FEBO b.v.

Postbus 40100, 7504 RC Enschede, The Netherlands

© N. A. K. a. Jarrah, Enschede, 2004

No part of this book may be reproduced in any form of print, photo print, microfilm or

any other means without written permission from the author / publisher.

ISBN: 90-365-2109-2



Contents

Summary 1
Samenvatting 5
Summary in Arabic 9
CHAPTER 1 13
GENERAL INTRODUCTION 13
1. Introduction 14
2. Comparison between different types of reactors 16
2.1.  Conventional technology 16
2.1.1.  Slurry phase reactor 16
2.1.2. Fixed /Trickle bed reactor 16

2.2.  Structured catalytic reactors 17
2.2.1. Monolith reactor 17
2.2.2. Foams 18

3. Demands for superior structured catalyst in liquid phase operation 18
4. CNFs as catalyst support 19
4.1.  Carbon nano fibers (CNFs) 20
4.2.  Immobilization of CNFs on structured supports 22
5. Outline of this thesis 22
References 23
CHAPTER 2 27

DEVELOPMENT OF MONOLITH WITH A CARBON NANOFIBER WASHCOAT

AS A STRUCTURED CATALYST SUPPORT 27
Abstract 27
1. Introduction 28
2. Experimental 29



2.1.
2.2.
2.3.
2.4,

Materials

Catalyst preparation

Experimental set-up for carbon fiber formation
Characterization

3. Results and Discussion

3.1.
3.2.
3.3.
3.4.

Characterization of the ceramic supports
Characterization of NiO on monolith

Carbon fiber formation on the monolith supports
Characterization of carbon fiber washcoat

4, Conclusions

Acknowledgments

References

CHAPTER 3

SYNTHESIZING A CARBON NANO-FIBER LAYER ON A MONOLITH

29
29
30
30

30
30
31
32
32

34

35

35

37

SUPPORT,; EFFECT OF NICKEL LOADING AND FORMATION CONDITIONS

Abstract

1. Introduction

2. Experimental

2.1. Materials

2.2.  Characterization

2.3.  Catalyst preparation

2.4.  Experimental set-up for CNFs formation
3. Results

3.1.  Characterization of Ni on monolith

3.2.  CNFs formation on the monolith supports

3.3.  Structure of the CNFs

3.4.  Structure of the monolith

4. Discussion

4.1.
4.2.
4.3.

Vi

Parent Ni catalyst
Formation and structure of CNFs
Structure of the CNFs-monolith composite

37

37

38

39
39
39
40
40

41
41
43
45
48

50
50
51
52



5. Conclusions 55

Acknowledgment 55
References 56
CHAPTER 4 57

IMMOBILIZATION OF A LAYER OF CARBON NANOFIBERS (CNFS) ON NI

FOAM; A NEW STRUCTURED CATALYST SUPPORT 57
Abstract 57
1. Introduction 58
2. Experimental 59
2.1.  Materials 59
2.2.  Carbon nanofibers formation 60
2.3.  Characterization 61
3. Results 62
3.1.  Surface structure of original foam 62
3.2.  Carbon nanofibers formation on Ni foam 63
3.3.  Structure of the CNFs 63
3.4.  Mechanical Stability 66
4. Discussion 68
4.1.  Structure of CNFs and the final composite 68
4.2.  Stability of the final composite 71
5. Conclusions 74
Acknowledgments 74
References 75

vii



CHAPTER 5 77

EFFECT OF THE SURFACE STATE OF NI FOAM ON CNFS

FORMATION 77
Abstract 77
1. Introduction 78
2. Experimental 79
2.1.  Materials 79
2.2.  Formation of carbon nanofibers 79
2.3.  Characterization 80
3. Results 81
3.1.  Effect of pre-treatment on the surface morphology of the Ni foam 81
3.1.1. Effect of reduction pre-treatment: 81
3.1.2.  Effect of oxidation pre-treatment: 82
3.1.3. Effect of oxidation followed by reduction pre-treatment: 84

3.2.  Effect of the pre-treatment on the rate of CNFs formation 85
3.3.  Effect of the pre-treatment on the structure of the synthesized CNFs 85
3.4.  Effect of the time of formation on CNFs 86

4. Discussion 91
4.1.  Effect of the pre-treatment on the morphology of the Ni foam surface 91
4.2,  Effect of time of CNFs formation on the structure of the Ni-CNFs composites 92
4.3.  Effect of surface morphology of the Ni foam on the texture of CNFs 93
4.4.  Effect of surface morphology of the Ni foam on the yield of CNFs 94

5. Conclusions 96
References 96

viii



CHAPTER 6

99

FORMATION OF CARBON NANOFIBERS (CNFS) ON NI -NANO

PARTICLES ON SI WAFER

Abstract
1. Introduction

2. Experimental
2.1.  Materials
2.2.  Carbon nanofibers formation

3. Results
3.1.  Effect of reduction on the structure of the Ni particle
3.2.  Effect of reduction temperature on the CNFs formation
3.3.  Effect of the gas composition on the CNFs formation
3.4.  Effect of the formation temperature on the CNFs formation

4. Discussion
4.1.  Effect of the reduction temperature on the CNFs formation
4.2,  Effect of the conditions on the CNFs formation

5. Conclusions

References

CHAPTER 7

CONCLUSIONS AND RECOMMENDATIONS

1.1.  The formation of CNFs on macro-structured supports

1.2.  Application of the composite materials as structured catalyst support
1.3.  Catalyst preparations and future outlook

1.4. Recommendations on the preparation of these composite materials

References

Publications
Acknowledgement

Resume

99

99

100

100
100
102

103
103
105
105
105

106
106
107

108

109

111

111

111
113
113
115

116

119

121

123



Summary

The work described in this thesis has provided information about the preparation of
micro-structured materials based on carbon nano-fibers (CNFs), which were immobilized
on macro-structured supports. The CNFs were catalytically produced via the
decomposition of hydrocarbons (i.e. CH4 and C,H,) over nickel. Two macro-structured
materials were used as examples i.e. ceramic monolith and metal foam. From the
perspective of the use of monoliths as structured materials to support catalysts, this work
aims on the preparation of improved washcoats based on CNFs, competing the well
known relatively dense inorganic washcoats. Metal foams are much less explored as
structured catalyst supports and in this case the preparation of stable and uniform
washcoats is still a challenge.

Chapters 2 and 3 discuss the results of the immobilization of CNFs on monolith support.
The detailed microscopic evaluation of the monolith revealed that at the outer surface of
the washcoat a hairy layer is formed with a typical thickness of 1 um containing CNFs
exclusively. The structure of this layer is similar to the inverse structure of a traditional
alumina washcoat, although much thinner. The hairy layer is supported on a composite
layer containing both CNFs and fragments of the alumina washcoat. It turns out that the
thickness of the CNFs layer at the outermost surface as well as the diameter of the fibers
increases with mean Ni-particle size.

Formation of CNFs on the monolith using methane leads to immediate fragmentation and
doubling of the thickness of the washcoat, independent on the amount of CNFs. Thus, a
macro-porous composite layer of entangled alumina particles and CNFs is formed. The
pore size in the washcoat was 5-20 nm, whereas the typical diameter of the CNFs was 10-
30 nm. It is obvious that the formation of a CNF with a diameter larger than that of the
pore would result in an immediate fragmentation of the washcoat. The total porosity
decreases with the amount of CNF whereas the surface area per gram monolith increases.

Extensive formation of CNFs out of the washcoat results in detachment of the washcoat
from the cordierite because a hairy layer of CNFs is formed on the interface between the
washcoat and the cordierite, resembling the hairy layer on the outer surface of the
washcoat. Furthermore, extended formation of CNFs inside the cordierite body causes
disintegration of the monolith body when macro-pores are locally overfilled with CNFs.
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Methane is preferred over ethene for the formation of CNFs because ethene forms CNFs
rapidly even on relatively large Ni particles, resulting in thick fibers up to 70 nm in the
macro-porous cordierite, destroying the monolith.

Chapters 4 and 5 discuss the result of the immobilization of CNFs on Ni foam. A rough
and hairy layer of entangled CNFs was formed on the surface of the foam. The surface
area of the Ni foam increased from less than 1 m%g to about 30 m%g. The pore volume of
the synthesized CNFs layer is 1 cm®g. Moreover, the voids between the CNFs are
macropores and thus significantly larger than the typical mesopores in conventional
inorganic catalyst supports.

The formation of CNFs on polycrystalline Ni started with formation of NisC, which then
decomposes into Ni and carbon. As a result, a rough surface with small Ni particles (10-
100 nm) is formed when the polycrystalline Ni surface was exposed to ethene at 450°C
for 0.5 hour. Some of the Ni particles started to synthesize CNFs with diameters between
10 and 70 nm. The size of the Ni particles is significantly smaller than the size of the
grains in the Ni foam (1-10 um). Thus, fragmentation of the Ni grains into small Ni
particles occurs before CNFs start to form.

The formation rate of CNFs on oxidized Ni foam was one order of magnitude higher than
the rate on reduced Ni foam. It is concluded that C,H4 was able to reduce NiO under the
formation conditions forming Ni nuclei. It is suggested that these nuclei are directly
converted to small NizC particles, which grow and then decomposes when the size
surpasses the window that allow the formation of CNFs. Obviously, the formation of
small NizC particles from Ni nano particles, produced by in-situ reduction of NiO will be
faster than the Ni3C formation from large (microns) Ni crystals.

The formation rate of CNFs on pre-shaped small Ni particles supported on monolith takes
off with a high rate followed by deactivation exclusively. In contrast, formation rate of
CNFs on polycrystalline Ni foam at constant temperature initially increased, reached a
maximum value and then decreased. The initial increase in the formation rate of CNFs on
polycrystalline Ni is caused by the necessity of fragmentation of Ni grains into small Ni
particles.

The integrity of the samples and strong attachment of the CNFs to the Ni foam surface or
to monolith are necessary for application of the final composite materials as structured
catalyst supports. The monoliths can easily disintegrate when CNFs formation is
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excessive, either in the cordierite or on the interface between the cordierite and the
washcoat. Thus, having a high Ni concentration at the outer surface of the washcoat and
no Ni in the cordierite as well as choosing a low activity of the carbon containing gas (i.e.
CH,) are essential to form CNFs without excessive formation of CNFs in the cordierite.

The integrity of the Ni foam was lost after synthesizing 138 wt% CNFs at 500°C in 3
hours. On the other hand, the foams were stable after synthesizing 50 wt% CNFs at
450°C in 6 hours. The Ni foam collapsed at high temperature because of the increase in
the rate of corrosive metal dusting with temperature. As opposed to metal dusting, it
seems that dissolution of small amounts of carbon from ethene dissociation in the Ni
foam increases the mechanical strength of the foam. In both cases, the CNFs layer can
withstand shear forces caused by flowing water (1 m/s) through the composite sample.

Chapter 6 further investigate the formation of CNFs on polycrystalline Ni. Well-ordered,
perfectly coordinated polycrystalline Ni particles with different sizes supported on silicon
wafer were used to form CNFs. This study allowed us to correlate the properties of
individual CNFs formed with the local morphology of the Ni surface. However, the
formation of nickel silicide resulted in decreasing the formation rate of CNFs compared
to the formation rate on Ni foam. We suggested that lowering of the carbon activity via
addition of H, resulted in homogenous distribution of carbon in the particle. This can
explain why the particle fragmentized completely into smaller particles.

Finally, in Chapter 7, the composite materials synthesized were qualitatively evaluated
and a future research plan was recommended in order to optimise the composite materials
as catalyst support in liquid phase.
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Samenvatting

Het werk beschreven in dit proefschrift geeft informatie over de bereiding van
microgestructureerd materiaal gebaseerd op koolstof nano-vezels (carbon nano-fibres
CNF’s), welke vast zitten op een macrogestructureerde drager. De CNF’s worden
katalytisch geproduceerd via de ontleding van koolwaterstoffen (b.v. CH, of C,H,4) over
nickel. Twee macro gestructureerde materialen (een keramische monoliet en een metaal
schuim) werden als voorbeeld gebruikt. Vanuit het perspectief van het gebruik van
monolieten als gestructureerde materialen voor katalysator dragers, richt dit werk zich op
de bereiding van verbeterde washcoats gebaseerd op CNF’s, om te concurreren met de
goed bekende relatief dichte anorganische washcoats. Metaal schuimen zijn veel minder
goed onderzocht als gestructureerde katalysator dragers en in dit geval is de bereiding
van een stabiele en uniforme washcoat nog steeds een uitdaging.

Hoofdstuk 2 en 3 bediscussieert de resultaten van de immobilisering van CNF’s op een
monoliet drager. De gedetailleerde microscopische evaluatie van de monoliet gaf te zien
dat op het buiten oppervlak van de washcoat een harige laag is gevormd met een
typerende dikte van 1um, die alleen CNF’s bevat. De structuur van deze laag is gelijk aan
de inverse structuur van een traditionele alumina washcoat, alleen veel dunner. Deze
harige laag zit op een composiet laag, die zowel CNF’s als fragmenten van de alumina
washcoat bevat. Het blijkt dat zowel de dikte van de CNF’s in de buitenste laag als de
diameter van de koolstof vezels toeneemt met de gemiddelde Ni-deeltjes grootte.

De vorming van CNF’s op de monoliet met behulp van methaan, geeft onmiddellijke
fragmentatie en verdubbeling van de dikte van de washcoat, onafhankelijk van de
hoeveelheid CNF’s. Zodoende wordt een composiet laag van verstrengelde alumina
deeltjes en CNF’s gevormd. De porie grootte in de washcoat was 5-20 nm, terwijl de
typerende diameter van de CNF’s 10-30 nm was. Het is vanzelfsprekend dat de vorming
van een CNF met een diameter groter dan die van de porie, zal resulteren in de
onmiddellijke fragmentatie van de washcoat. De totale porositeit neemt af met de
hoeveelheid CNF’s, terwijl het oppervlak per gram materiaal toeneemt.

Buitensporige vorming van CNF’s uit de washcoat resulteert in het loslaten van de
washcoat van het corderiet, omdat een harige laag CNF’s wordt gevormd op het vlak
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tussen de washcoat en het corderiet, die lijkt op de harige laag op het buiten oppervlak
van de washcoat. Verder geeft voortgezette vorming van CNF’s binnen in het corderiet
lichaam, desintegratie van het monoliet lichaam, als de macroporién lokaal overgevuld
raken met CNF’s.

Methaan wordt geprefereerd boven etheen voor de vorming van CNF’s, omdat etheen
sneller CNF’s vormt, zelfs op relatief grote Ni deeltjes, hetgeen resulteert in dikke
koolstof vezels tot 70 nm, welke de monoliet vernielen.

Hoofdstuk 4 en 5 behandelen de resultaten van het immobiliseren van CNF’s op nikkel
schuim. Een ruwe en harige laag van verstrengelde CNF’s wordt gevormd op het
oppervlak van het schuim. Het oppervlak van het nikkel schuim neemt toe van minder
dan 1 m?/g tot ongeveer 30 m?/g. Het porievolume van de gesynthetiseerde CNF’s laag is
1 cm®/g. Bovendien is de lege ruimte tussen de CNF’s macroporeus en dus aanzienlijk
groter dan de typische mesoporién in conventionele katalysator dragers.

De vorming van CNF’s op polykristallijn Ni begint met de vorming van NisC, dat
ontleedt in Ni en C. Als resultaat wordt een ruw oppervilak met kleine nikkel deeltjes (10-
100 nm) gevormd, wanneer het polykristallijne oppervlak wordt blootgesteld aan etheen
bij 450 °C gedurende 0,5 uur. Sommige van de Ni deeltjes beginnen CNF’s te maken met
diameters tussen 10 en 70 nm. De grootte van deze Ni deeltjes is beduidend kleiner dan
de grootte van de korrel in het nikkel schuim (1-10 um). Bijgevolg, treedt er dus
fragmentatie van de Ni korrels in kleinere Ni deeltjes voor de CNF’s beginnen te groeien.

De vormingssnelheid van CNF’s op geoxideerd Ni schuim was een orde van grootte
hoger dan de snelheid op gereduceerd Ni schuim. Er wordt geconcludeerd dat C,H4 in
staat is om NiO te reduceren onder de vormingscondities voor het ontstaan van Ni
kernen. Er wordt gesuggereerd dat deze kernen direct worden omgezet in kleine NisC
deeltjes, die groeien en dan ontleden, wanneer hun grootte de grens passeert, die de
vorming van CNF”s toestaat. Ogenschijnlijk is de vorming van kleine Ni deeltjes uit Ni
nano deeltjes, geproduceerd door de in-situ reductie van NiO, sneller dan de NisC
vorming uit grote (microns) Ni kristallen.

De vormingssnelheid van CNF’s op voorgevormde kleine Ni deeltjes gedragen op een
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monoliet, start met een grote snelheid, gevolgd door uitsluitend deactivering. In
tegenstelling hiermee neemt op polykristallijn Ni schuim de vormingssnelheid van CNF’s
bij constante temperatuur in het begin alleen maar toe, bereikt dan een maximum en
neemt weer af. De initiéle toename in de vormingssnelheid van CNF’s op polykristallijn
Ni wordt veroorzaakt door de noodzaak van de fragmentatie van de Ni korrels in kleinere
Ni deeltjes.

De integriteit van de monsters en de sterke hechting van de CNF’s aan het Ni schuim of
de monoliet zijn nodig voor het toepassen van het uiteindelijke composiet materiaal als
een gestructureerde katalysator drager. De monolieten kunnen gemakkelijk uiteen vallen
wanneer de CNF’s vorming te overdadig is, of in het corderiet of in het tussenvlak van
het corderiet en de washcoat. Dus is het creéren van een hoge Ni concentratie aan het
buitenoppervlak van de washcoat en geen Ni in het corderiet, alsmede het kiezen van een
koolstof bevattend gas met een lage activiteit (b.v CH,) van het grootste belang voor de
vorming van CNF’s zonder excessieve vorming van CNF’s in het corderiet.

De integriteit van het Ni schuim ging verloren na het synthetiseren van 138 wt% CNF’s
bij 500 °C in 3 uur. Anderzijds waren de schuimen stabiel na synthese van 50 wt% CNF’s
bij 450 °C in 6 uur. Het Ni schuim valt bij hoge temperatuur uit elkaar omdat de snelheid
van corrosief metal dusting toeneemt met de temperatuur. Als tegenstelling tot de metal
dusting, schijnt het oplossen van kleine hoeveelheden koolstof van de etheen dissociatie,
de mechanische sterkte van het schuim te doen toenemen. In beide gevallen kan de
CNF’s laag de afschuifkrachten van stromend water ( 1m/s) door het composiet materiaal
gemakkelijk weerstaan.

In hoofdstuk 6 wordt de vorming van CNF’s op polykristallijn Ni verder onderzocht.
Goed geordend perfect gecoordineerd polykristallijne Ni deeltjes met verschillende
grootten gedragen op een silicium wafer, werden gebruikt om CNF’s te vormen. Deze
studie geeft inzicht in de correlatie van de eigenschappen van de individuele CNF’s
gevormd met de lokale morfologie van het Ni oppervlak. Jammer genoeg vertraagde de
vorming van Ni silicide de snelheid van CNF’s vorming vergeleken met de snelheid op
nikkel schuim. Wij suggereren dat het verlagen van de koolstof aktiviteit via het
toevoegen van H2 resulteert in een homogene verdeling van koolstof in het deeltje. Dit
kan verklaren, waarom het deeltje volledig fragmenteert in kleinere deeltjes.
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Tenslotte wordt in hoofdstuk 7 het gesynthetiseerde composietmateriaal kwalitatief
geévalueerd en toekomstige onderzoeksplannen aanbevolen voor de ontwikkeling van
stabiele gestructureerde composietmaterialen als katalysator drager, die gebruikt kunnen
worden bij de katalyse van vloeistoffase reacties, met als resultaat minder massatransport
limitering en dus een hogere conversie en een betere selectiviteit.



Summary

uadla

a5 o5 A e 53 A g S o gad (ge A yle s )Sae AS 50 5e paeant A8 e il slaay da g HhaY) o2 L
Ol Jle mhasd Bysk e As KU Lagal) oda U0 5 a8 G paall 5508 40 5 Ml se o i
bl Sl gisall Jelie Laa (pfibe o T gl oda i o3 Sl e (5 giad ol s Sacbussy (alBY)
238 o saial¥) € gl Jia Gt Ale A8US by 4y gune e 4885 Adda e Cul i sall Jelie (g giny )
Culsisall Jelde e 45 Sl Lo pal) oda z il (e Cagl) Culsisall Jelia (3 Siaal) Jaad (Al 4 d3.Ll)
OV Aad o laa) oy o aaall il s 80 g gall 4y gazmall e ARl (il ) shae g 53 (e ARk L) g8

Gan3 J1) Le il e Gl Rl 5 Aalis l Riada a6 L5 & isall a5 JelaS

B il il sigall Jelia o s KU da gl Candiiy pemat ol LSS G 5 N Jead
Sy A S0 s (e i le (s sy adgisall Al elandl ) s il il o S5 sl
O Asamal) Gkl Ll el Sl i oS0 Ziall o3 eliy ¢ g pimal Zaall kS a)y e s Sse
S Ay pemal) i Kbl (o 8 s iy A0 S ol (o Lld il e Al pana A0 SI) a5l ke
ST NOE S ISR RIS WP NEURSE I RN AU CH AR C DU E WIS EQUINN:

sl

Gysuanll e Aall yilie alat I o) e alasiuly Sul sl e As I L il o3 (0585 g0l a8
a5 Ly oS5 5 Al Aig KU da gl S e il iy el o8 ARl o ASLaw (8 il
Yo — 0 Gm ozl O dypaall e dndall L clebudl jhE ) Gl Ll L) Jaglall Zaudal) o oS
s S bgd 008 o)) alsll G L e sl Yo — )0 G sl s 81 o gaaldl el IS La | yine 9
ol e JS abusall aaall (8 L5 3y suaedl e A5dall yilaal) alaail)l ) sal cilbisal) Hhd (e 5T ks,

Aaiiall 43 g Sl o gpad) 40aS 30y 3y Gy IS S 53 all (4

Lo saall (e diida Y lld g Eud gigall g &y guiaall e A Ol I (gal 5SSy A S da i Ll
S ol A S T i) ) a5 o Gl ALY Ay gamal) e Aiekally Gl g sall (i iy S0
plasiul o) A s S o ol Culgisall (8 5 0l Cilebisall (mmy Al o 4dl Cum il g gall JalS adan
o5 gm IS i S Japsd (5% ) Y Ol aladi) (pe Jucadl A gy S Ja pedl) LY ol Sl
askad I (535 L s o305 (e sili Vo Aal) ASans A g S T sd ()5S 4dld Il s 5 5 S s

a5l

Gy o) il e Ay g S o gl 2Ll 5 cap il Ll A g5l a3 (e el 5 al I Juadll
3305 ) gl Lae il mhans e ASLER 40 S T godl) (e A3dA Al (S5 5 A1 IS0 (e 05
@yﬂ\kﬂ&\ﬂ\eﬂ\ﬁﬁfﬁﬂJ;\}S\e\):ﬂ@f‘)quﬁ é\h\}@fﬂd}ﬁ)ﬂﬂ\:\am



Summary

8 iall Cilabusally 45 5l 3 5 a9 KN dagadll) G e pall old el D) A8Vl o) je JS aal s jiillay

IS (G das o5 gy ISl an S S e Sy ISl ks o e A g SN da gl (055 Ty )
g dx isesili Ve ) e G gl g e B e JSe Gl e G mhas S el dagn 50 S
Lot 060 ISl il Gy iy sl 3 £00 550 a Aa ) die Aol Canal sadd a5l JSal) e
s JSall oall aas e S al ISl Gls aas ) Sagil Ve 2V e Gn gl Sl A g S
i Gaaa 83y Gls ) IS0l GSE ) plisul 23 @lld IR e, ey Sae V0 =) G Ledsh 2l i

A5 S o sl (0 55 Al

oGSl Jane (e Gilaaal 5 0 el 58 auS50 IS0 han e 45050 580 o guald) (4 685 Jawe () (i o
@l JSl Gane (M Sl aaS ol Jysad e THaE OIS Gl Gle o e @lld ) auShe e (Ko
O A (B ile J a1 i) da o) Al all IS Ui 381 381 SIS0l e B 53 0 5S5  UL 5 4 il o
OS5 Jara O el ) (g (S5 S lad ) e 106 Lpaaa ey Levie Jlai 5 gl Al 5 ISl an S
Oe 5nS ds e JSall an S (e Sl Jaxa o gl 3 iea JS0 3158 G Telail JSall an S il

sl

S8 il @l sy o5l sipal) Lo & ganall JS) il G (e Jamas oS0 gt L5 [0
S Jmy i Bl 3 3133 Sl 58 e e S0yt (S5 e 0l el (pn uSall e paiane
Consy S JSl) il e g0 K1) Ja gl ) Jane 3005 6l s comndl o) Gl day (bl o Aed e

Sl 8 i 3 e 8 psaa S8 Gl (S35 55 0

Gl gisall o ISl il 5 A g U Ja gall G el Y1 B 8 g il (e Lgalil a3 ) o sal) Aadls (Jlaa )
308 AeS i Ladie gl g gall apdan Sy 48] L 281 ) Siaall JelaS ol sall 028 Gkl (lage le Laa
oSt ) oy N A Eulgigal) Jala 5l Clgigall 5 Ay guaall e AGl G Lol A KU da gl (e
O S age Qlnall Jie Joinae Jelii 53 jle sl ol A ALl | ouilSall (i (82 s sall JSil) daaSs

Ll 3 gall pplan ade ae 4y gy K1) Lo sl

Aa ) Cilelu G0 Baaly Ais SN dasdll e VYA gl Lavie JalS S8 JSall i agdaas o3 ol
@l Glele T sad dyig S b gdll (e 700zl day sl o ) 8 (AT Aal e 2 00 Bl s
Slooamall JSU Jame 3305 8 Ale 5,0 Ay il alas ol 5 ) ) pE0 55l A A
Gillal) WIS 8 ai g8 30l ) coal ISl (8 (s SI) (g AL ApaS (lagd o i 4dld JSUD 138 (e (Sl
Efa) e ola 38 0o Aails GNStal 58 Cilead e KU el Al ol (Cadl gisal) 5 anall i)

A gall 28 DA

10



Summary

Glasa e 4 s Sl Ja godl) 2 3 a8 JSall e 45 50 1) o o) (055 el IS G udledl Jaadl)
2 LiSa 281 A g Apmn g (S st (S Gy 0 5Sib e i je JSG0 Al pena 5 Adlida slaaly JS
ISl pbslans (5585 () CanS Tndl) Al il JS0 As IS e (e S Jak JS (ailad day ) (e Juadll
Caddl ) pa i oad JSall il (e Ll Janay 4 jlie Ao SU da gl 0 o5 Jane gal@l ) s
Ayl it ) lld ool a8, ISl As (8 (50 SU ailaia aas ) sl s Ailaly 05 SI) Tl

L 3 a1 Gl IS

Lellaninal ail ol gall 038 (s 5y ool Ayliiins Adad ) 58 a3 g L) a3 ) o) gall sl s a3 81T 5ua]
LJi gaddl am:_us‘;éaumu Jalas

11





