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(54) Procedeu de obtinere a unui nanocompozit luminofor pe baza compusului

coordinativ al Eu®* si poli-N-vinilpirolidonei

(57) Rezumat:
1

Inventia se referd la tehnologia de obtinere
a materialelor nanocompozite, utilizate in
industria optoelectronicd, si anume pentru
producerea dispozitivelor foto- si electrolumi-
nescente, pentru inregistrarea, transmiterea $i
amplificarea informatiei optice.

Procedeul de obtinere a unui nanocompozit
luminofor pe baza compusului coordinativ al
Eu’* si poli-N-vinilpirolidonei include ameste-
carea si omogenizarea solutiilor metanolice
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2

saturate de Eu(TTA),(Ph;PO),NO; si de poli-
N-vinilpirolidond, 1in raportul masic, %:
Euw(TTA)»(Ph;PO),NO; — 0,2...20,0 si poli-N-
vinilpirolidond — restul; la temperatura de
18...252C timp de 20...30 ore. Apoi amestecul
obtinut se usucd pe un substrat la temperatura
de 45...507C timp de 3...5 ore.

Revendicari: 1

Figuri: 5



(54) Process for obtaining luminiferous nanocomposite based on coordinative
compound Eu** and poly-N-vinylpyrrolidone

(57) Abstract:
1

The invention relates to the technology for
obtaining nanocomposite materials used in
optoelectronic  industry, namely for the
production of photo- and electroluminescent
transmission  and

devices for recording,

amplification of optical information.
The process for obtaining luminiferous
coordinative

nanocomposite  based  on

compound Eu’* and poly-N-vinylpyrrolidone

includes mixing and homogenization of
saturated methanol solutions of
Eu(TTA),(PhsPO),NO; and of poly-N-
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2
vinylpyrrolidone in the mass ratio, %:
Eu(TTA),(Ph;PO),NO; — 0.2...20.0 and poly-
N-vinylpyrrolidone — the rest; at the

temperature of 18...25°C during 20...30 hours.
Then, the obtained mixture is dried on a
substrate at the temperature of 45...50°C
during 3...5 hours.

Claims: 1

Fig.: 5

(54) Cnoco0 mosy4eHusi JIOMHHO(OPHOTr0 HAHOKOMIIO3UTA HA OCHOBE
3
KOOPAHHAIMOHHOIO coenunenust Eu’" u noan-N-BHHUINHPPOIHIOHA

(57) Pegepar:
1
W300peTcHHE OTHOCHTCS K TCXHOJIOTHH

TOJYUCHHA HAHOKOMITIO3HTHBIX MATCPHAIIOB,
HCHOJB3YEMBIX B ONTO3ICKTPOHHONH MPOMBIII-
JCHHOCTH, 4 IMCHHO JUIS TIPOH3BOJACTBA (oTO-
H 3JCKTPOIMIOMHHECICHTHBIX YCTPOMCTB, AJIA
3anmMCH, NEPCAAYUN H YCHIICHHA ONTHICCKOH
nH(pOpMATTHH.

Cnoco®  monydyeHHs  JTFOMHHO(POPHOTO
HAHOKOMIIO3HTa HA OCHOBE KOOPIMHAIMOH-

HOro coeuueHus Eu’* m momm-N-BHHHIIHD-

POIHOOHA BKIOYACT CMCIIHBAHHC H T'OMO-
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15

TCHU3ALUI0 Hacmmenimx METAHOJIBHBIX PAc-
1B0poB  Eu(TTA),(Ph;PO),NO; m mommn-N-
BHHIIIMUPPOIHIOHA, B MACCOBOM COOTHO-
MICHUH, %: Eu(TTA),(Ph;PO),NO; -
0,2...20,0 u mnoMU-N-BUHHUIMUPPOIUAOH —
ocTajbHOE; Ipu Temmeparype 18...257C B
teucHHE 20...30 wacoB. 3aTeM MOIYUCHHYIO
CMECh

BBICYIIHBAKOT HA MOIJIOKKC

npu
temmepatype 45...507C B TeueHue 3...5 4acos.
I1. popmymser: 1
Owur.: 5
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Descriere:

Inventia se referd la tehnologia de obfinere a materialelor nanocompozite, utilizate in
industria optoelectronicd, si anume pentru producerea dispozitivelor foto- si electro-
luminescente, pentru Inregistrarea, transmiterea si amplificarea informatiei optice.

Este cunoscut procedeul de obtinere a nanocompozitului pe baza copolimerului din
butilmetacrilat si stiren in raport de 1:1, in matricea ciruia se introduce compusul coordinativ
Eu(TTA);H,O aquatris(tenoiltrifluoroacetonato)europiu(Ill) (TTA - tenoiltrifluoroacetonat
(CsH4F30,5)) [1]. Prin dizolvarea separatd a copolimerului si a Eu(TTA);H,O in benzen,
amestecarea solutiilor, agitarea ulterioard a lor pand la stare omogend, depunerea amestecului
lichid pe substraturi si uscarea ulterioard a lor se obfin straturi luminofore in domeniul rosu al
spectrului cu banda principald de emisie centratd la 612 nm, care este atribuitd tranzitiilor
interne f — f ale ionului Eu®*.

Dezavantajele acestui procedeu sunt:

- solventii nepolari (benzenul, toluenul etc.), folositi pentru obtinerea nanocompozitului
nu pot fi utilizati pentru dizolvarea polimerului poli-N-vinilpirolidonei, care se aplica pe larg
pentru obtinerea nanocompozitelor in optoelectronica;

- se obtine o fotoluminescentd redusa;

- existenta legiturilor O-H in jurul ionului Eu’™ duce la pierderi de energie la
luminescenta cauzate de tranzitiile neradiative in legaturile O-H.

in calitate de cea mai apropiati solutie serveste procedeul de obtinere a nanocompozitului
luminofor pe baza copolimerului din butilmetacrilat si stiren in raport de 1:1, in matricea
cidruia se introduce compusul coordinativ Eu(TTA);Phen (Phen - 1,10-fenantrolind
(C12HgNy)) [2]. Prin dizolvarea separatd a copolimerului si a Eu(TTA);Phen in benzen,
amestecarea solutiilor, agitarea ulterioara a lor pand la stare omogend, depunerea amestecului
lichid pe substraturi si uscarea ulterioard a lor se obtin straturi luminofore in domeniul rosu al
spectrului cu banda principald de emisie centratd la 612 nm, atribuita tranzitiilor interne f —f
ale ionului Eu®*. In aceste nanocompozite luminescenta este mai mare decit in
nancompozitul din prima solutie.

Dezavantajele acestui procedeu sunt:

- solventii nepolari (benzenul, toluenul etc.), folositi pentru obtinerea nanocompozitului
nu pot fi utilizati pentru dizolvarea polimerului poli-N-vinilpirolidonei, care se aplici pe larg
pentru obtinerea nanocompozitelor in optoelectronicd;

- se obtine o fotoluminescenta redusa.

Problema tehnica pe care o rezolva inventia este elaborarea unui procedeu de obtinere a
unui nanocompozit luminofor pe baza polimerului poli-N-vinilpirolidonei si compusului
coordinativ cu ion din grupa pamanturilor rare (Eu’™).

Problema se solutioneaza prin aceea ci procedeul de obfinere a unui nanocompozit
luminofor pe baza compusului coordinativ al Eu’* si poli-N-vinilpirolidonei include
amestecarea si omogenizarea solutiilor metanolice saturate de Eu(TTA),(Ph;PO),NO; si de
poli-N-vinilpirolidona, in raportul masic, %: Eu(TTA),(Ph;PO),NO; — 0,2...20,0 si poli-N-
vinilpirolidond — restul; la temperatura de 18...257C timp de 20...30 ore. Apoi amestecul
obtinut se usucd pe un substrat la temperatura de 45...50?C timp de 3...5 ore.

Rezultatul tehnic al inventiei este condifionat de gradul inalt de omogenitate al nano-
compozitului luminofor obtinut din solutiile compusului coordinativ Eu(TTA),(Ph;PO),NO;
si polimerului poli-N-vinilpirolidonei, in care se mentine structura moleculard a compusului
coordinativ si, corespunzitor, proprietdtile lui luminofore.

Procedeul are urmaitoarele avantaje:

- posibilitatea utilizarii compusului coordinativ Eu(TTA),(Ph;PO),NO; care se dizolva in
solventi polari;

- obtinerea nanocompozitului nou luminofor cu fotoluminescenti mai mare fatd de
nanocompozitele sus-mentionate.

Compusul coordinativ Eu(TTA),(Ph;PO),NO; bis(tenoiltrifluoroacetonato)bis(trifenil-
fosfinoxid)(mononitrat)europiu(IIl) a fost obtinut dupa metoda descrisd in literatura.
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In 10 ml de etanol (96%) fierbinte (40...60°C) au fost dizolvate 0,44 g (2 mmol) de
tenoiltrifluoroacetond si 0,56 g (2 mmol) de trifenilfosfinoxid. La solutia obtinutd s-au
addugat 2 ml solutie de hidroxid de sodiu de 1N. Apoi solutia de nitrat de europiu, ce contine
1 mmol in 5 ml de apd, a fost addugatd prin picurare la amestecare continud. In amestec s-a
format imediat un precipitat in forma de crema de culoare bruni-deschisa. Precipitatul a fost
filtrat, spdlat cu etanol, uscat complet in aer. S-a obfinut compusul coordinativ cu masa de
0,85 g, randamentul sintezei este de 69,9 %.

Pentru C52H38F6EUN09P2322

Calculat, %: C=51,49; H=3,16; N = 1,15; S = 5,28.

Determinat, %: C=51,49; H=3,48; N=0,95; S = 5,14.

Exemple de realizare a inventiei

Exemplul 1

in conditii normale de temperatura si presiune se pregdtesc doud tipuri de solutii.

Solutia 1 contine poli-N-vinilpirolidona si metanol in urmdtorul raport:

poli-N-vinilpirolidond — 98 mg,

metanol — 2 ml.

Solutia 2 contine compusul coordinativ Eu(TTA),(Ph;PO),NO; si metanol in urm&torul
raport:

Eu(TTA)y(PhsPO),NO; - 2 mg,

metanol — 1 ml.

Solutiile 1 si 2 se pregitesc la temperatura de 18...257C timp de 4...20 ore, la agitare
continud. Apoi solutiile 1 si 2 se amestecd si se agitd continuu la temperatura de 18...257C
timp de 20...30 ore. Amestecul final reprezintd un lichid omogen de culoare galbeni-
deschisd. Din amestecul obtinut se prepard probele necesare pe diferite substraturi (sticla,
polictilentereftalat etc.), in formd de straturi, care se usucd in termostat la temperatura de
45...50?C timp de 3...5 ore.

Exemplul 2

in conditii normale de temperaturd si presiune se pregitesc doud tipuri de solutii.

Solutia 1 contine poli-N-vinilpirolidond si metanol in urmatorul raport:

poli-N-vinilpirolidond — 94 mg,

metanol — 2 ml.

Solutia 2 contine compusul coordinativ Eu(TTA),(Ph;PO),NO; si metanol in urmitorul
raport:

Eu(TTA)»(PhsPO),NO; — 6 mg,

metanol — 1 ml.

Solutiile 1 si 2 se pregdtesc la temperatura de 18...257C timp de 4...20 ore, la agitare
continud. Apoi solutiile 1 si 2 se amestecd si se agitd continuu la temperatura de 18...257C
timp de 20...30 ore. Amestecul final reprezintd un lichid omogen de culoare galbeni-
deschisd. Din amestecul obtinut se prepard probele necesare pe diferite substraturi (sticla,
polictilentereftalat etc.), in formd de straturi, care se usucd in termostat la temperatura de
45...50?C timp de 3...5 ore.

Exemplul 3

in conditii normale de temperaturd si presiune se pregatesc doud tipuri de solutii.

Solutia 1 contine poli-N-vinilpirolidond si metanol in urmatorul raport:

poli-N-vinilpirolidond — 91 mg,

metanol — 2 ml.

Solutia 2 contine compusul coordinativ Eu(TTA),(Ph;PO),NO; si metanol in urmaétorul
raport:

Eu(TTA)(PhsPO);NO; - 9 mg,

metanol — 1 ml.

Solutiile 1 si 2 se pregitesc la temperatura de 18...25?C timp de 4...20 ore, la agitare
continud. Apoi solutiile 1 si 2 se amestecd si se agitd continuu la temperatura de 18...257C
timp de 20...30 ore. Amestecul final reprezintd un lichid omogen de culoare galbeni-
deschisd. Din amestecul obtinut se prepard probele necesare pe diferite substraturi (sticla,
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polictilentereftalat etc.), in formd de straturi, care se usucd in termostat la temperatura de
45...50?C timp de 3...5 ore.

Exemplul 4

in conditii normale de temperaturd si presiune se pregatesc doud tipuri de solutii.

Solutia 1 contine poli-N-vinilpirolidona si metanol in urmétorul raport:

poli-N-vinilpirolidond — 90 mg,

metanol — 2 ml.

Solutia 2 contine compusul coordinativ Eu(TTA),(Ph;PO),NO; si metanol in urmaétorul
raport:

Eu(TTA),(Ph;PO),NO; — 10 mg,

metanol — 1 ml.

Solutiile 1 si 2 se pregitesc la temperatura de 18...25?C timp de 4...20 ore, la agitare
continud. Apoi solutiile 1 si 2 se amestecd si se agitd continuu la temperatura de 18...257C
timp de 20...30 ore. Amestecul final reprezintd un lichid omogen de culoare galbeni-
deschisd. Din amestecul obtinut se prepard probele necesare pe diferite substraturi (sticla,
polietilentereftalat etc.), in formd de straturi, care se usucd in termostat la temperatura de
45...50?C timp de 3...5 ore.

Exemplul 5

in conditii normale de temperaturd si presiune se pregatesc doud tipuri de solutii.

Solutia 1 contine poli-N-vinilpirolidona si metanol in urmdtorul raport:

poli-N-vinilpirolidond — 88 mg,

metanol — 2 ml.

Solutia 2 contine compusul coordinativ Eu(TTA),(Ph;PO),NO; si metanol in urmétorul
raport:

Eu(TTA)»(PhsPO),NO; — 12 mg,

metanol — 1 ml.

Solutiile 1 si 2 se pregitesc la temperatura de 18...257C timp de 4...20 ore, la agitare
continud. Apoi solutiile 1 si 2 se amestecd si se agitd continuu la temperatura de 18...257C
timp de 20...30 ore. Amestecul final reprezintd un lichid omogen de culoare galbeni-
deschisd. Din amestecul obtinut se prepard probele necesare pe diferite substraturi (sticla,
polictilentereftalat etc.), in formad de straturi, care se usucd in termostat la temperatura de
45...50?C timp de 3...5 ore.

Exemplul 6

in conditii normale de temperaturd si presiune se pregitesc doud tipuri de solutii.

Solutia 1 contine poli-N-vinilpirolidond si metanol in urmétorul raport:

poli-N-vinilpirolidond — 86 mg,

metanol — 2 ml.

Solutia 2 contine compusul coordinativ Eu(TTA),(Ph;PO),NO; si metanol in urmitorul
raport:

Eu(TTA)»(PhsPO),NO; — 14 mg,

metanol — 1 ml.

Solutiile 1 si 2 se pregdtesc la temperatura de 18...25?C timp de 4...20 ore, la agitare
continud. Apoi solutiile 1 si 2 se amestecd si se agitd continuu la temperatura de 18...257C
timp de 20...30 ore. Amestecul final reprezintd un lichid omogen de culoare galbeni-
deschisd. Din amestecul obfinut se prepard probele necesare pe diferite substraturi (sticla,
polietilentereftalat etc.), in formad de straturi, care se usucd in termostat la temperatura de
45...507C timp de 3...5 ore.

Exemplul 7

In conditii normale de temperaturd si presiune se pregdtesc doud tipuri de solutii.

Solutia 1 contine poli-N-vinilpirolidond si metanol in urmétorul raport:

poli-N-vinilpirolidond — 82 mg,

metanol — 2 ml.
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Solutia 2 contine compusul coordinativ Eu(TTA),(Ph;PO),NO; si metanol in urmitorul
raport:

Eu(TTA)»(PhsPO),NO; — 18 mg,

metanol — 1 ml.

Solutiile 1 si 2 se pregdtesc la temperatura de 18...25?C timp de 4...20 ore, la agitare
continud. Apoi solutiile 1 si 2 se amestecd si se agitd continuu la temperatura de 18...257C
timp de 20...30 ore. Amestecul final reprezintd un lichid omogen de culoare galbeni-
deschisd. Din amestecul obfinut se prepard probele necesare pe diferite substraturi (sticla,
polietilentereftalat etc.), in formad de straturi, care se usucd in termostat la temperatura de
45...507C timp de 3...5 ore.

Depunerea nanocompozitului fotoluminofor se efectueazd prin metode cunoscute in
literatura: metoda de depunere prin picaturi, metoda de ,,menisc”, metoda de centrifugd cu
ajutorul unor dispozitive mecanice etc.

Grosimea stratului de nanocompozit fotoluminofor este dirijabild si variaza in functie de
concentratia polimerului in solutie, de tehnologia de depunere etc. Grosimea straturilor
fotosensibile constituie de obicei 0,2...6,0 pm. Proprietitile optice si fotoluminescenta
straturilor fotoluminofore au fost cercetate prin metode spectrale. Pentru misurdrile optice de
transmisie in domeniile de lungimi de undi ultraviolet - vizibil (200...800 nm) s-au utilizat
aparatele Specord-UV si VIS, firma CARL ZEISS Jena, iar pentru mdasurarea fotolumines-
centei — monocromatorul DFS-24 conectat la computer. Méisurdrile s-au efectuat la
temperatura camerei 18...25°C si la excitarea fotoluminescentei cu radiatie laser N, (A =
0,337 pm).

Inventia se explica cu ajutorul desenelor din fig. 1-5, care reprezinta:

— fig. 1, formula de structurd a compusului coordinativ Eu(TTA),(Ph;PO),NO;,

— fig. 2, schema mostrei cu nanocompozit fotoluminofor pe substrat,

—fig. 3, spectrele de transmisie ale nanocompozitului Eu(TTA),(Ph;PO),NO,/poli-N-
vinilpirolidond pentru diferite concentratii de Eu(TTA),(Ph;PO),NO; in nanocompozit,

— fig. 4, spectrul de fotoluminescentd al nanocompozitului Eu(TTA),(Ph;PO),NOs/poli-
N-vinilpirolidona,

—fig. 5, dependenta intensitatii fotoluminescentei de concentratia compusilor coordinativi
ai europiului(Ill) in nanocompozitele Eu(TTA),(Ph;PO),NO;/poli-N-vinilpirolidona,
Eu(TTA);H,O/polistirenbutilmetacrilat si Eu(TTA);Phen/polistirenbutilmetacrilat.

Schema mostrei cu nanocompozitul fotoluminofor este reprezentatd in fig. 2. Pe un suport
de sticld se depune stratul de nanocompozit fotosensibil Eu(TTA),(Ph;PO),NOa/poli-N-
vinilpirolidond. = Masurdrile  spectrelor de  transmisic  ale  nanocompozitului
Eu(TTA)»(Ph;PO),NO;/poli-N-vinilpirolidond si ale stratului de compus coordinativ
Eu(TTA),(Ph;PO),NO; pe suport de sticld au ardtat coincidenta pragului lor de absorbtie,
ceea ce demonstreazd ci structura moleculard a compusului Eu(TTA),(Ph;PO)LNO; se
mentine aceeasi §i in nanocompozit.

in spectrul de fotoluminescentd (fig.4), banda principald de emisie este centratd la
612 nm.

Dependenta intensitdtii fotoluminescentei de concentratia compusilor coordinativi ai
europiului(I1I) in nanocompozitele  Eu(TTA),(Ph;PO),NO;/poli-N-vinilpirolidona,
Eu(TTA);H,O/polistirenbutilmetacrilat si Eu(TTA);Phen/polistirenbutilmetacrilat este repre-
zentatd In fig. 5. Mdsurarea fotoluminescentei a fost efectuatd in aceleasi conditii de excitare.
Intensitatea fotoluminescentei nanocompozitului propus Eu(TTA),(Ph;PO),NOs/poli-N-
vinilpirolidond este de 1,4 ori mai mare decit cea a nanocompozitului
Eu(TTA);Phen/polistirenbutilmetacrilat.
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II. Conditii de unitate a inventiei: X satisface [] nu satisface
Note:

IIT. Revendicari: claritatea, sustinerea de descriere
Note: satisface [ nu satisface

IV. Colectii si Baze de date de brevete cercetate (denumirea, termeni caracteristici, ecuatii de
cautare)

MD (Documentare Inventii (inclusiv cereri nepublicate)) — 1993 - 2010
a) Int. Cl.: CO9K 11/77 (2006.01)

C07C 49/12 (2006.01)

CO07C 49/167 (2006.01)

C07C 49/92 (2006.01)

CO7F 5/00 (2006.01)

B82B 3/00 (2006.01)

B82Y 30/00 (2011.01)

B82Y 40/00 (2011.01)
b) termeni caracteristici in limba romana: ,,nanocompozit luminofor”, ,,nanocompozit compus
coordinativ al Eu**”, ,nanocompozit poli-N-vinilpirolidond” ,,compus coordinativ al Eu’* poli-N-
vinilpirolidona”

EA, CIS (Eapatis) — 1997-2010
a) Int. Cl.: CO9K 11/77 (2006.01)
C07C 49/12 (2006.01)
C07C 49/167 (2006.01)
C07C 49/92 (2006.01)
CO7F 5/00 (2006.01)
B82B 3/00 (2006.01)
B82Y 30/00 (2011.01)
B82Y 40/00 (2011.01)
b) termeni caracteristici in limba rusd: «JIFOMHUHO(POPH HAHOKOMIIO3UT», KHAHOKOMITIO3HT
KOOPAUHALIMOHH COEANHEH Eu3+», «HAHOKOMMO3UT NMOJIU-N-BUHWINUPPOJIUIOH» «KOOPIAUHALMOHH




coennuen Eu' 1oyu- N- BUHUJIITUPPOJIUOH»

V. Baze de date si colectii de literaturd nonbrevet cercetate

1. Tovu M., Andriesh A., Buzurniuc S., Verlan V., Caraman M., Zubareva V. Photoluminescence of
composites based on Eu’*/TTFA and polymer SBMA. Journal of optoelectronics and advanced
materials, 2007, vol. 9, N 10, p. 3265-3267
2. Iovu M., Andriesh A., Buzurniuc S., Verlan V., Turta C., Zubareva V., Caraman M. New
photoluminophore nanocomposite based on organic compound with Eu** ions and copolymer
styrene-butylmethacrilate. Journal of Non-Crystalline Solids, 2009, p. 1890-1892

VI. Documente considerate a fi relevante

Categoria® | Date de identificare ale documentelor citate si, unde este Numarul revendicarii
cazul, indicarea pasajelor pertinente vizate
A,D Tovu M., Andriesh A., Buzurniuc S., Verlan V., Caraman 1
M., Zubareva V. Photoluminescence of composites based
on Eu’*/TTFA and polymer SBMA. Journal of
optoelectronics and advanced materials, 2007, vol. 9, N 10,
p. 3265-3267
A,D,C Tovu M., Andriesh A., Buzurniuc S., Verlan V., Turta C., | 1
Zubareva V., Caraman M. New photoluminophore
nanocomposite based on organic compound with Eu’* ions
and copolymer styrene-butylmethacrilate. Journal of Non-
Crystalline Solids, 2009, p. 1890-1892
A MD 3327 G2 2007.05.31 1
A MD 3634 G2 2008.06.30 1
A MD 3652 G2 2008.07.31 1
A MD 3888 G2 2009.04.30 1

* categoriile speciale ale documentelor citate;

A — document care defineste stadiul anterior general

T — document publicat dupd data depozitului sau a
prioritdtii invocate, care nu apartine stadiului pertinent al
tehnicii, dar care este citat pentru a pune in evidenta
principiul sau teoria pe care se bazeaza inventia

X — document de relevantd deosebita: inventia
revendicatd nu poate fi consideratd noud sau implicand
activitate inventiva cand documentul este luat in
consideratie de unul singur

E — document anterior dar publicat la data depozit national
reglementar sau dupd aceasta data

Y - document de relevanta deosebitd: inventia
revendicati nu poate fi considerata ca implicand
activitate inventivd cind documentul este asociat cu
unul sau mai multe documente de aceiasi categorie

D — document mentionat in descrierea cererii de brevet

O - document referitor la o divulgare orald, un act de
folosire, la o expozitie sau la orice alte mijloace de

divulgare

C — document considerat ca cea mai apropiatd solutie

& — document, care face parte din aceeasi familie de brevete

P - document publicat inainte de data de depozit, dar
dupd data prioritdtii invocate

L — document citat cu alte scopuri




Data finalizdrii documentarii

Examinator LEVITCHI Svetlana
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