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摘要! b射线荧光光谱法用于分析矿石主成分的常规制样方法有粉末压

片法与玻璃熔融法!但分析硫含量高的地质样品时!前者存在矿物效应和

粒度效应问题"后者可能腐蚀贵金属坩埚# 为满足矿产勘查的需要!急需

一种适应于硫化物矿石主成分分析的制样方法# 本文建立了一种硝酸 n

氢氟酸封闭消解试样!标准溶液校准!偏振能量色散 b射线荧光光谱$<4

@4Nb3'%同时测定硫化物样品中铜"铅"锌三种元素的分析方法# 用

V\[#&%B? AV\[#&%BS 等 & 种矿石国家一级标准物质进行精密度和准

确度实验# 结果表明!当样品中铜"铅"锌元素含量大于 %D时!几乎所有

样品中的铜"铅"锌元素的精密度$3>N!$ iB%优于 ^D!检测结果与标准

值一致性良好# 本方法通过样品消解"直接液体进样等技术的应用!消除了粒度效应和矿物效应等基体效应

对分析结果的影响!解决了因缺乏基体匹配的标准物质而造成的含量校准的问题!使<4@4Nb3'技术可以

在硫化物矿石分析中得到比较方便的应用# 这种分析方法为实验室矿石分析提供了新手段!也为野外现场

<4@4Nb3'分析高矿化度样品提供了新途径#

关键词! 硫化物矿石& 铜& 铅& 锌& 偏振能量色散b射线荧光光谱法& 溶液法& 酸消解

中图分类号! <̂&S*?& B̀^&*!$ 文献标识码! H

现代实验室以电感耦合等离子体质谱&:;<@

=>')电感耦合等离子体发射光谱&:;<@H4>'与

b射线荧光光谱&b3''三大技术手段为地质样品元

素分析的主要支撑技术!%"

#但在矿石分析#特别是

矿石主成分分析方面#这些仪器的运用仍然存在很

多难点$ :;<@=>不适合主成分元素的分析*:;<@

H4>已在矿石主成分分析中有所应用!?"

#但技术方

法还不完善$ b3'技术具有无损分析)制样简单)

多元素同时测定)重现性好)准确度高等优点#自 ?#

世纪 S# 年代初即成为国内外广泛采用的地质样品

中主成分快速分析的主要方法!! @̂ "

# 在铁矿

石!B @%#"

)铬铁矿!%%"

)钨矿石!%?"

)锰矿石!%! @%$"

)锌精

矿!%^"

)铜精矿!%B"等方面也已有应用$ b3'技术先

后发展了波长色散 b射线荧光光谱法 &[N@

b3'')能量色散 b射线荧光光谱法&4N@b3''与

偏振 能 量 色 散 b 射 线 荧 光 光 谱 法 & <4 @

4Nb3''

!%& @?#"

$ 其中4N@b3'已成为勘查找矿现

场主要的分析技术手段#但是由于缺少基体匹配的

标准物质等原因#用于分析矿化度高的样品面临很

大问题$ <4@4Nb3'因其独特的 b光管 @二次靶

@样品相互垂直的几何构成#可实现感兴趣元素的

选择性激发及探测#与 [N@b3'技术相比具有更

低的运行成本#而与常规的 4N@b3'技术相比具

有更低的元素检出限#并逐渐成为实验室及野外钻

探)化探现场数据支持的重要手段!?%"

$

对于硫化物矿石的分析#采用 b3'技术只有少

数报道!?? @?!"

$ 这是由于硫及重金属对铂金坩埚存

在严重的腐蚀作用#使玻璃熔片制样技术的应用受

到制约*而采用粉末压片制样技术进行分析时#存在

矿物效应)粒度效应等难以克服的问题$ 徐君铎

(!#C(



等!?$"选用盐酸@硝酸消解铅锌矿#添加一定比例的

氯化钠 n盐酸混合溶液作为稀释 @络合液#以 [N

@b3'分析了铅锌铁铜$ 符斌等!?^"通过盐酸与硝

酸消解锌精矿与铅锌矿样品#添加内标元素并以柠

檬酸钠@4NRH络合 @缓冲混合溶液定容#然后在

分取液中加入琼脂糖制备成凝胶#采用 [N@b3'

法分析了铅锌铁$ 这种制样方法既具有溶液法的优

点又具有固体法的优点#且避免了两者固有的缺点$

c6,0)等!?B"同样采用凝胶的制样方法#[N@b3'

法分析了锌精矿中高含量的铅锌铁$

本文从丰富实验室矿石分析方法)解决现场高

矿化度样品分析困难两方面考虑#开展了硫化物矿

石的<4@4Nb3'分析方法研究工作$ 由于 <4@

4Nb3'技术中照射在样品上的b射线功率低#样品

不会因受热产生气泡)样品盒底膜不会因辐照而破

裂等原因#采用溶液法制备样品#建立了重点矿物的

实验室和现场分析技术#可以满足当前找矿突破战

略行动计划项目实施的需要$

F"实验部分
F*F"仪器及工作条件

b@G,X ?### 偏振能量色散b射线荧光光谱仪

&德国 >97J.-/公司'$ 仪器配备%端窗钯靶&最大功

率 $## ['#具备钛)铝)钯)钼)钴)高定向热解石墨

&Ỳ <V')H5

?

`

!

)碳化硼 &\

$

;'等 S 种二级靶#>(

&G('探测器#能量分辨率&^*C T7+处' 为 %$S 7+

&%### J91'$ 本实验选用钼二级靶#多道分析器选

择 ?#$S 道#测量能量范围为 # A?# T7+#工作条件%

管流 $*̂ IH)管压 $# T+)测量时间 $## 1$

F*!"标准溶液和主要试剂
铜标准溶液&^ I)eIG'%%#D硝酸介质&中国

计量科学研究院国家标准物质研究中心产品'$

铅标准溶液&^ I)eIG'%%#D硝酸介质&中国

计量科学研究院国家标准物质研究中心产品'$

锌标准溶液&^ I)eIG'%%#D硝酸介质&中国

计量科学研究院国家标准物质研究中心产品'$

铜)铅)锌&银'矿石与精矿成分分析标准物质%

V\[#&%B?&多金属贫矿石#V>`@%')V\[ #&%B!

&多金属矿石#V>`@?')V\[ #&%B$&富铜银矿石#

V>`@!')V\[#&%B^&富铅锌矿石#V>`@$')V\[

#&%BB&铜精矿#V>`@̂ ')V\[#&%B&&铅精矿#V>`

@B')V\[#&%BS&锌精矿#V>`@&'$

缓冲@络合混合溶液%准确称取 ^# )柠檬酸钠

&分析纯#国药集团化学试剂有限公司'#使其充分

溶解于 %### IĜ # )eG4NRH溶液&分析纯#北京化

工厂'内#可现用现配$

硝酸 &\

,

级#北京化学试剂研究所'#盐酸

&\

,

级#北京化学试剂研究所'#氢氟酸&双瓶蒸馏#

国家地质实验测试中心制备'$

高纯水%蒸馏水经由=(5(@r纯化系统纯化#电

阻率为 %S =

#

-JI$

塑料样品杯%由内外套管和杯盖三部分构成#将

$

"

I厚的聚碳酸酯膜覆在外套管的顶部#然后以内

套管底部向下压至内外套管底部平齐#聚碳酸酯膜

形成平整的杯底#制成内径 ?B II)高度 ?# II的

样品杯#用于盛放液体样品$

F*$"校准样品制备及方法校准
F*$*F"混合标准溶液的制备

分别移取一定体积的铜)铅)锌标准溶液于洁净

的聚四氟乙烯坩埚内#将坩埚放置加热板上 %## A

%#^h 蒸发至近干&约 #*̂ IG'#移取 ^ IG缓冲 @

络合混合溶液溶解完全#取下冷却至室温#再将溶液

转移至 ?^ IG聚酯塑料容量瓶内#用缓冲 @络合溶

液定容至 ?^ IG#混合均匀$ 共配制五份#对应标准

溶液内各元素的浓度值见表 %$

表 %"标准溶液中各元素的浓度
R,X57%";/0J70.-,.(/01/2.67757I70.1(0 J,5(X-,.(/0 1.,0K,-K

1/5O.(/0

样品编号
"

e&

"

)-IG

@%

'

;O <X c0

标准溶液 % ?### %### ?##

标准溶液 ? %### ?## $#

标准溶液 ! ?## $# ?###

标准溶液 $ $# ?### %###

标准溶液 ^ # # #

F*$*!"铅铜锌分析谱线的选择

由于钼靶的Z

)

特征谱线对铅的 G壳层电子具

有特定的选择激发效应#故一般选择钼靶作为测定

铅的激发源$ 铅锌矿往往含有砷# H1的 Z

)

&%#*̂!# T7+'几乎与 <X 的 G

)

%

线&%#*̂^# T7+'完

全重叠#谱线干扰严重#并且相同含量的 H1Z

)

线

强度为<X G

)

%

的 ? 倍多$ 所以当矿石中铅的含量

较低时#即使砷的含量仅仅只有 %s#也会对<X G

)

%

存在相当严重的干扰#影响也非常显著$ 为克服 H1

Z

)

对<X G

)

%

的干扰#选择<X的G

*

作为分析谱线$

在测定过程中几乎不存在铜锌的干扰因素#选择其

最灵敏线的Z

)

作为铜锌分析谱线$

($#C(
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F*$*$"方法校准

以表 % 中的混合标准溶液作为校准样品$ 按本

文 %*% 节选定的分析条件建立分析方法并对各标准

溶液进行测量#采用钼靶 Z

)

线的康普顿散射作为

内标校正基体效应$ 样品经缓冲@络合混合溶液定

容后#不同样品的基体趋于一致#满足康普顿散射内

标法对分析轻基体中重元素的要求$ ;O)<X)c0 三

种校准元素的标准曲线均呈现良好的线性关系#线

性相关系数均
#

#*CCCC$

F*%"样品制备
一般地#b3'法能够直接分析固体)液体)粉末

等形态的试样!^"

#定量分析结果准确度的好坏取决

于样品的制备过程!!"

$ 分析硫化物矿石主成分#在

采用压片法)熔片法制样方法进行分析均存在较大

困难的前提下#溶液制样法可能提供了一种新的途

径$ 溶液法是本身为液体状态或者通过化学手段将

试样分解成均匀溶液的制样方法#这种方法能够有

效地消除粉末或固体的不均匀性与粒度效应#且可

直接使用标准溶液进行方法校准$

准确称取烘干后的试样 #*%### )于洁净的

聚四氟乙烯坩埚#加少量水润湿$ 加入 ? IG硝酸和

! IG氢氟酸#盖上盖后#放入不锈钢外套内#拧紧钢

套盖$ 然后将其放入烘箱#在 %C#h恒温封闭消解

$S 6$ 待不锈钢外套冷却至室温#取出坩埚#置于可

调温度的电热板上#在 %^# A%&#h蒸发至无白烟冒

出为止#取下稍冷#加入 ^ IG缓冲@络合溶液#溶解

残渣#转入 ?^ IG聚酯塑料容量瓶#采用多次少量的

缓冲 @络合溶液冲洗坩埚内壁#定容至 ?^ IG$

空白与样品前处理方法相同$

图 %"样品前处理流程图
'()*%"'5/8K(,)-,I/21,I9579-7.-7,.I70.9-/J711

F*G"样品测定
准确移取 ^ IG溶液于塑料样品杯内#盖上样品

杯盖#静置在洁净干燥的滤纸面上#确认无漏液后#

放入仪器配备的样品盒容器内#然后将样品盒容器

与样品杯一起放入仪器样品室内载样盘的指定位

置$ 为防止液体意外泄漏可能对仪器的损坏#每次

仅放入一个样品#并保持载样盘的 % 号位置为空$

选择本文 %*! 节建立的分析方法#进行测量$

!"结果与讨论
!*F"缓冲#络合混合溶液

柠檬酸钠具有极好的溶解性能)较强的金属络

合能力和良好的 9Y调节及缓冲性能!?&"

#在溶液 9Y

值合适的范围内#具有良好的酸碱缓冲作用!?^"

$ 柠

檬酸钠与4NRH的混合溶液能够络合除G()Q,)Z以

外的几乎全部金属元素阳离子!?S"

$ 配制一定浓度

的混合溶液#要求既能够完全络合溶液中的所有金

属离子#又能控制溶液在一定的 9Y值范围内$

假定 #*%# )的样品全部为某金属单质#以原子

量最小的;O为例计算#全部被络合所需4NRH的质

量约为 #*̂! )$ 为了在增加取样量时保证络合保护

的效果#实际配制 4NRH溶液时#按所需量的 ? A!

倍配制#即4NRH溶液的质量浓度确定为 ^# )eG$

配制 ^# )eG的柠檬酸钠与 ^# )eG4NRH混合

溶液的 9Y值能够控制在 B*$ A&*# 范围内$

!*!"矿石样品封闭高温消解实验方法
探讨了三种矿石样品前处理的实验方法#具体

操作步骤见图 % 所示$

方法 %%同 %*$ 节硫化物样品消解步骤#如图 %

示意图的实线文本框所示步骤$

方法 ?%在封闭消解之后#进行封闭提取与敞口

蒸至近干&虚线文本框'#之后再定容$

方法 !%称样量和加酸量比方法 % 和 ? 少#其他

操作同方法 ?$

由以上实验步骤可以得到#方法 % 中各金属离

(^#C(
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子能够在缓冲溶液环境中被螯合剂 4NRH络合#方

法 ?)方法 ! 的金属离子被4NRH络合前#与!;5"形

成简单的配位络合物#添加混合溶液后#形成比较复

杂的络合物#在溶液中络合程度比较稳定$ 添加盐

酸的封闭提取步骤#是为了更好地络合金属离子$

方法 % 与方法 ? 试验均被稀释了 $## 倍#方法 ! 稀

释 %### 倍$ 三种矿石前处理方法均能够将矿石样

品消解完全#得到澄清的溶液$ 将处理后得到的样

品进行定容#都能够达到上机测试的要求#分析数据

见表 ?$

由表 ? 得知#方法 % 测得金属离子含量效果最

好#能够比较准确地测量含量在 %*##D以上的元

素#其次是方法 ?#最后是方法 !$ 方法 % 与方法 ?

得到的数据相差不大#由于方法 ! 的稀释倍数比另

外两种方法的倍数要大#无形中降低了原本能够测

量元素的浓度#影响了分析精密度$ 本次实验选择

方法 % 作为样品处理方法$

表 ?"三种样品前处理方法结果比较
R,X57? " ;/I9,-(1/0 /2,0,5P.(J,5-71O5.1XP.6-771,I957

9-7.-7,.I70.I7.6/K1

标准物质

编号
元素

;eD

标准值 方法 % 方法 ? 方法 !

V\[#&%B!

;O %*#^ %*#^ %*%B %*#?

<X ?*%& ?*%& ?*$^ ?*%&

c0 $*?B $*?S $*$? $*%#

V\[#&%B^

;O #*#CB #*%! #*?& #*%!

<X ^*%! $*BC ^*̂S $*C!

c0 %!*C# %!*&S %$*%B %!*&%

!*$"方法准确度与精密度
按照所建立的方法对V\[#&%B? AV\[#&%BS

处理液中;O)<X)c0元素进行测量$ 对V\[#&%B$

与V\[#&%B& 进行六组重复取样分析#其余五种标

准物质进行六组平行样品测量$

表 ! A表 ^ 分别列出了 ;O)<X)c0 三种元素分

析结果的平均值)平均值的不确定度&CCD置信度'

及单次测量数据间的标准偏差#并列出了各元素的

标准值及不确定度&CCD置信度'$ 其中平均值的

不确定度按下式进行计算%

=i-

#Q#%&$ @%'

- 槡1J$

式中%-

#*#%&$ @%'

为 CCD的置信度)自由度为&$ @%'时

>.OK70.j1分布的-值#1代表单次测量数据间的标准

偏差#$代表重复次数$

采用本方法#分析了来自四川的某铜矿石未知

样#化学法得到 ;O 含量为^*̂!D#本实验方法是

^*B!D#相对标准偏差是 #*?%D &$ i!'$

表 !"测量元素铜的准确度与精密度
R,X57!"HJJO-,JP,0K 9-7J(1(/0 .71.12/-;O

标准物质

编号

;&;O'eD

标准值 测量值&$ iB'

标准偏差eD

V\[#&%B? @ @ #*#!^

V\[#&%B! @ @ #*#!&

V\[#&%B$ ?*S# t#*#C ?*&# t#*%B #*#C^

V\[#&%B^ #*#CB t#*##& #*%#? t#*#%B #*#%#

V\[#&%BB ?$*? t#*? ?$*# t#*B #*!^

V\[#&%B& #*#?S t#*##& #*#?% t#*#%B #*##C^

V\[#&%BS #*%!S t#*##S #*%^& t#*#^% #*#!%

注%. t/值为 CCD置信度下的不确定度$

表 $"测量元素铅的准确度与精密度
R,X57$"HJJO-,JP,0K 9-7J(1(/0 .71.12/-<X

标准物质

编号

;&<X'eD

标准值 测量值&$ iB'

标准偏差eD

V\[#&%B? #*$! t#*#? #*$S t#*#^ #*#?S

V\[#&%B! ?*%& t#*#& ?*?# t#*#C #*#^B

V\[#&%B$ #*#^B t#*##^ #*#SS t#*#%C #*#%?

V\[#&%B^ ^*%! t#*#S ^*?? t#*!% #*%C

V\[#&%BB #*#$ t#*##^ #*##? t#*##% #*###&

V\[#&%B& ^&*% t#*! ^B*$ t#*$ #*?B

V\[#&%BS %*$$ t#*#! %*$& t#*%S #*%%

注%. t/值为 CCD置信度下的不确定度$

表 ^"测量元素锌的准确度与精密度
R,X57̂ "HJJO-,JP,0K 9-7J(1(/0 .71.12/-c0

标准物质

编号

;&c0'eD

标准值 测量值&$ iB'

标准偏差eD

V\[#&%B? #*S! t#*#$ #*S^ t#*%? #*#&$

V\[#&%B! $*?B t#*%^ $*?! t#*%& #*%#

V\[#&%B$ #*%$! t#*##B #*%&? t#*#!B #*#??

V\[#&%B^ %!*C t#*? %$*# t#*B #*!&

V\[#&%BB &#*#^&' #*#!? t#*##C #*##^&

V\[#&%B& !*! t#*% !*! t#*% #*#%?

V\[#&%BS ^?*& t#*! ^?*? t#*$ #*?%

注%括号内数据表示不符合标准值要求的参考值*. t/值为 CCD

置信度下的不确定度$

!*%"测量方法的合理性讨论
根据表 ! A表 ^ 的数据#以标准值为横坐标#以

样品单次测量数据间的相对标准偏差&3>N'为纵坐

标作图#得到各元素浓度与测量精度的关系曲线

&图 ?'$ 由图 ? 可以看出#随着元素浓度的增加#测

量结果的相对标准偏差在减小#即测量精密度在增

(B#C(
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图 ?";O!<X!c0元素含量与测量精密度的关系
'()*?"375,.(/016(9 X7.8770 I7,1O-7I70.J/0J70.-,.(/0 ,0K 9-7J(1(/0 /2;O# <X# c0

加#当含量超过 %D时#几乎所有样品中各元素的

3>N值均优于 ^D$ 实际上#由于样品处理过程使

稀释倍数达到 $## 倍#%D含量的元素在测试溶液中

的浓度为 ?^

"

)eIG$ 当元素含量更低时#由于在溶

液中的浓度偏低#将难以得到更高的分析精度$ 从

这个角度来看#本方法适合于硫化物矿石中;O)<X)

c0含量高于 %D的元素分析$

从测量值与标准值的比较看#^ 种样品的 ;O 测

量值均与标准值吻合#B 种样品的c0 测量值均与标

准值吻合#^ 种样品的 <X 测量值与标准值吻合#另

外 ? 种样品因含量太低&分别为 #*#^BD和 #*#$D'

造成结果误差大$

方法的精密度和准确度均随着元素含量的增加

而有所改善#主要取决于与浓度相关的测量精度#结

果是合理的$ 当;O)<X)c0含量大于 %D时#可以给

出准确的结果$

$"结语
高硫含量的地质样品测定是 b3'分析的难题

之一$ 本文应用偏振能量色散 b射线荧光光谱技

术测定硫化物矿石中的铜铅锌#采用硝酸 @氢氟酸

封闭消解溶液法处理硫化物样品#解决了玻璃熔片

制样技术存在的硫及重金属对铂金坩埚腐蚀作用#

以及粉末压片制样技术难以克服的矿物效应)粒度

效应等问题#有效地消除了粉末或固体的不均匀性

与粒度效应#可以直接用标准溶液进行方法校准$

方法快捷)简便)运行成本低#对仪器无污染$ 经硫

化物矿石国家一级标准物质的验证#当;O)c0与<X

的主成分含量在 %D以上时#分析结果相对标准偏

差&3>N#$ iB' f̂ D#测量值与标准值吻合较好$

这种硫化物矿石样品的分析方法为实验室矿石分析

提供了新手段#也对野外钻探)化探等急需现场数据

支持的样品测试工作有一定的指导意义$
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&'(')*+,-(+.,./@># B7-,=J,+,5>3/+='P)'478 B.3-)+V'=1,')R8

&+4A')4+?'U;)-8 S3>.)'46',6'5A'6().*'()8

O=6CF&BL0$# GH6@A&0B"70$

"

# <6@A&$*B-3## S!@H#$*B)&# >=6@N&B73&

&Q,.(/0,53717,-J6 ;70.7-2/-V7/,0,5P1(1# \7(o(0)"%###!&# ;6(0,'

:74()-6(% R67.-,K(.(/0,51,I9579-79,-,.(/0 I7.6/K1,-79-7117K 9/8K7-97557.1,0K )5,11I75.(0)./K7.7-I(07

I,o/-J/I9/070.12/-1O52(K7/-71XPbL-,P'5O/-71J70J7>97J.-/I7.-P*Y/87E7-# 2/-6()6 1O52O-)7/5/)(J,5

1,I9571# .679-79,-,.(/0 I7.6/K /29-7117K 9/8K7-97557.6,1I(07-,5/)(J,57227J.1,0K 9,-.(J571(M77227J.1# ,0K .67

)5,11I75.(0)I7.6/K 6,1.67K(1,KE,0.,)7/2X7(0)J/--/1(E7./9-7J(/O1I7.,5J-OJ(X571*N7E75/9I70./2,1(I957

1,I9579-79,-,.(/0 I7.6/K 2/-9-(0J(9,5J/I9/070.1,0,5P1(1(171170.(,5./I77..67-7dO(-7I70.12/-7F95/-,.(/0 /2

I(07-,5K79/1(.1*:0 .6(19,97-,I7.6/K (19-7170.7K ./K7.7-I(07;O# <X# c0 J/0.,(07K (0 1O52(K7/-71*R6(1

I7.6/K O.(5(M71</5,-(M7K 407-)PN(197-1(E7bL-,P'5O/-71J70J7>97J.-/I7.-P&<4L4Nb3'' ,5/0)8(.6 0(.-(J,J(K

,0K 25O/-(J,J(K K()71.(/0# ,0K (1J,5(X-,.7K XP1.,0K,-K 1/5O.(/0*R67,JJO-,JP,0K 9-7J(1(/0 /2.67I7.6/K 87-7

7F,I(07K XP,0,5PM(0)-727-70J7I,.7-(,51V\[ #&%B? ./V\[ #&%BS*R67.71.-71O5.1(0K(J,.7.6,..67-75,.(E7

1.,0K,-K K7E(,.(/01&3>N# $ iB' /2.67I/1.757I70.,5J/I9/070.1,-75711.6,0 ^D# 8670 .67J/0J70.-,.(/01/2

J/997-# M(0J,0K 57,K ,-7I/-7.6,0 %D*R67-71O5.1,-7(0 )//K ,)-77I70.8(.6 J7-.(2(7K E,5O71/2-727-70J7

I,.7-(,51*R67(I9,J./2I,.-(F7227J.11OJ6 ,19,-.(J571(M77227J.,0K I(07-,57227J./0 ,0,5P.(J,5757I70.16,1X770

75(I(0,.7K XPK()71.(/0 1,I957,0K K(-7J.1/5O.(/0 (057.*R679-/X57I/2J,5(X-,.(0)J/0J70.-,.(/01.6,.87-716/-./2

1.,0K,-K I,.7-(,516,1X770 1/5E7K 8(.6 .67I,.-(FI,.J6(0)*R67.7J60/5/)P/2<4L4Nb3'9-/E(K71,078I7,01

/2/-7,0,5P1(1(0 .675,X/-,./-P,0K ,078.7J60(J,51O99/-.2/-<4L4Nb3'2(75K ,0,5P1(12/-6()6 1O52(K71,I9571*

D'8 E.)=4% 1O52(K7/-71* J/997-* 57,K* M(0J* </5,-(M7K 407-)PN(197-1(E7bL-,P'5O/-71J70J7>97J.-/I7.-P*

1/5O.(/0 I7.6/K* ,J(K K()71.(/0
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