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czaviik przenikania NaCl i KCI pizez membrany nanofiltracyine PESTO | NF 7
wwodnyeh roziworach. Stwierdzono, ze wiclkosci 1o z0ieza od urtentaci menthrany
wzeledem roztwordw. Charakier le) zafeznoser wskazige na kationowymicmie wia-
seiwasel warstwy aktywnes niembran, W oparcite O dwwvorstwoiny niodel nuein b
NV razszezone rownante Neeasta-Planeka ore= rowresvagee Donnane alili qoie
stezene grup fonenwyeh ¢ ficzbe [IZEROSZERL JONAW W Warstiv fe kiyWne ordz w YRl

czvnnik retendii. Stwicrdzone, fe wykluezanie dormmeanon skic w WSTVCZI A ey steg.
PLEM WV R Wl NeTweses seleRivwne membrany PES 1 pelezay ey wopravpadicn
NF70 1est ono PEWYNIaICZaga e,

L.WPROWADZENIE

Membrany nanofiltracyine (NF) stosow:ine 84 wcisnieniowych processch separa-
cpbdo rozdziclania czasteczek razntgeych sig wiclkoscia oraz jonow wiclo- od jedno-
wirtosciowych, Podezas, gdy plerwszy clekt separacji wynika przede wszystkim z wicl-
KOsCT porow membrany, rzedu | nm, tn d ruge efekt jest spowodo ‘any obecnoseiy grup
1onowveh (karboksylowych Tub sulfonowych) w membranic. Ktorych stezenie moyc
WYIIosIC ok, 0.5-2 mol/ke [ 1], Celem zachowania maksymalnie duzyeh strumicnt mem-
brany NF zlozone sy z dwoch-trzeeh WATSIW, przy czym warstwa aktywna. deceydujaca
o wlasciwosciach separacyjnyeh, jest najeiensza, o grubosci rzedu paru pm. Szezegoly
dotyczice warstwy aktywnej nic 8 przez producenta urawniane, o okreslenic joi wiha-
SCIWOSCE Lransportowych nic jest tatwe ze wzgledu na to, ze Probremateriadu, 2 kKtodrego
Jest ona wykonana, sy nicdostepne.

W pracy podjgto probe scharakteryzowania warstwy AKLYWNC] POPIZes wyznicze-
nie stezenia grup jonowych oraz liczby przenoszenia jondw na podstawic pomtarow
wspolezynnikow transporiowyeh chivaktervaneyeh ealy i atg  pocotieg he iy
Przenoszenta vwspolezynnika przenikania clektrolhitu,, Zadozono prosty model men-
brany NF skladajyeej sic 2 Warstwy jonowymicnne;, odpowiadarace] warstwie aknaw-

neg, oraz obojetne], od powiadingce) warstwic nosnej.
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2. TEORIA

Ogolna leorie membran warstwowych w ujgen termodynamiki nicrownowagowe)
przedstawili Kedem i Katchalsky 2] Ograniczajac si¢ do izobarye. mych warinkow
hezpradowych oraz zamedbujge clekl Krzyzowy AV TZENY 7 IWOTZCICTT S1C TOZIICY
cisnienid na _.:..zmn.wnm:_:w.n: warstwach wowyniku 1ich _:_‘.._.Er_._ PLZEPUNZC/L alnosc,
strumici dviuzyny clektroiitu, /. przez warstwe | o grubose [, jest lunkeja rozmey
stezenia:

Jy ==l O, /1 (1)

Wobee tego, Ze roznica stgzeh przez membrang jest rowna sumic FOZNIC PIZC7 |CJ
poszezegdine warstwy, ¢, = 3 Ac, - strumien clektrolitu przcz membrang o grabo-
el wostanic stacjonarnym / (J =1 =J, =...) WYrdzi Sig WZoreny:

V2

I, =~ ___ “_ B e gt
M.m_._h_ .\.___.__ _ﬁ...: __.._,:

o

Nu podstawic rownania (2) mozna wywnioskowac, wn_n_..__f;_?..znw{::_r_ Przenika-
nia charakteryzujace ﬂ:inmrvs,:n warstwy, 2, sy niczalezne od stezenia, badz sa
wprost proporcjonalne do tej samey funkeji stezenta :u:?. idcalnic obojgtne]), to war-
tosé wypadkowega wspolezynnika przenikania, 12, nic zalezy od orientacy membrany

wzgledem roztwordw ji otaczajaeych. Jesli jednak P2 sy roznymi funkejam stgzenia,
w P, zalezy od orientacji, co wynika z roznych profilow stezeniowych w membrane

bq._:
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Warsiwa WAUrstaviy
JonDwWY- obojgina
mienna
( i g Rys, |- Model mumbrany

Rozwazajge membrang NI zalozono ey uproszezony modelowg Rtorepojest oni
sbhudowana z dwoch warstw - (ktywnej, zawic rajice ] rupy jonowe, oriaz ob eliey od-
powiadajace] warstwic nosnej (Rys.1). Do opisu transportu jonow przcz Warstwg ak-
tywna zastosowano rozszerzone rownanic NP, ktore, przy zalozeniu row DOSCL POten-
cjalow (clektro)chemicznych ruchliwych skladnikow w witrsiwic aklywnej 1 w roziwo-

rze zewngtrznym, mozna przedstawic w postac:

1w =(6dy 0 ~(DE I RTIVE, )X, i=12 (

L
e

ﬁ_.__x.:._. (. ;C_ -H,r_._:_,x.:ir}.::. RPN RIR DR RN LVEULA e ] e i
nej, Vi, - roznicg potencjalu elekirochemieznena jonu 2,/ = Strumien objeiosciwy
WLC ] WTSIWIC: ‘

"

I = el (6, VI 0V + 0V ) X (4)

Vil [k

W orownaniu (4) Vi, jest gradientem pote cnciatu chemicznego wody, o, - wspot-
czynnikiem prze epuszezalnosci objetosciowe). f_,_;;_rﬂz_ﬁ__?é.,:._,.._.q._.:::;.,_; A) ubamek
_f,_,.ir_-xn_::ﬁ;ﬁ porow, X zostal wprowadzony celem przehiczenii strunuenta i jed-
nostkowa powicrzehnic membrany.

Przy zalozeniu 2y = -2, = -2, = Lwizobaryeznyc ch warunkach bezpradowyeh, wy-

razenia ma wspolezynnik przenikania elektrolitn, 7 oraz wsphlezynnik przepuszezal-

noscl osmotycznei, P, przez warstwe aklywna sy NS PUICe:
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sdzic & jest przewodnictvem whisciwym roztworu w porach:
2 ™ S o — i1y DT — ] Se R
N -T_._ (D, RT+¢,,d )+ (D2 i RT =,y )] (7
C,jest stezeniem przeciwjonow, hedaeym suma Stezenta grup jonowyeh. ¢, 1 elektro-

litu zaabsorbowanego, €3, kiare przy zitlozeniu rownowagl U:E::r. duane jost
WYTUZE NI

_ i .xl N . T |
_ 4+ r.r - 4 ;2 (]
k== ﬂ,._._ i x__.
Przypmuac, 20 W warstwie obojeting | sSirannien joros o4 iy estwvrazenlen
D VTR —=1 _,
1= (ed X i X = 1D R Et__uk, i=1.2 (V)

odzic X _jest ulamkicm powicrzehniowym porow w warsiwic nosiei, wspatezynnik prag
nikania clektrolitu przez tg warstwe, P Wyrizi sig Wzorem:

2D, X, % Cdne W
P == _. L LS g (1003
ST T A, ey




(=D, (D, +D,] (L1

Spadek potengjatu na cate) membranie mierzony elektrodami odwracalnymi wzple-

E

dem jonu 2, E. rdwny jest sumie spadkow patencjatu na obu warstwach:

E=EC, +E, (12)
gdzie
.m.: = ...m:::?:bh.__:: F Hﬂwv
m__.. Hl:bt...u Hwﬂ ﬁ—h.:

M_E___.__ jest pozorng liczhy przenoszenia w warstwic jonowymicnney:
Oappa =11 = (€1 Co Mo 4 (15)

gdzie 1, ,, 1, , 54 liczbami przenoszenia przeciwjonow i wody:

___m.__ﬁu....,.uva_ I RT + m:..__u..__g

h. y = _,\:‘.L
: <,/ F*

m _ a.._:ﬁ:..nm_:
la ™ 2
Ko [ F

(17)

WielkoSci we wzorach (15-17) sa wiclko$ciami srednimi w przedziale stgzen ¢, ¢ .
Porownujac (5) z (10} oraz (13) z (14) jest widoczne, ze P, 1 P, oraz £, 1 E sy roznymi
funkcjami stgzenia, a zatem nalczy oczekiwac roznveh wartosci sity clektromotorycz-
nej oraz wspofczynnika przenikania clektrolitu przez membrang w zaleznoser od jey
orientacy wzgledem roztworow,

Obliczenie c,,, i d

]

Stezenie clektrolitu na granicy warstwa aktywna-warstwa obojetna, ¢, abliczano
z warunku stacjonarnosci J, , =J .. Zatozono, zc wspolezynniki dyfuzi jonow w obu
warstwach sg takic same 1 rowne wspolezynnikom dyfuz)i w roztworze zewngtrznym
(D, +=1.3310", Ds=19610", D,,-= 2.03-10" m7s |3], oraz zc X, =X .. Wartoici
¢, 1d, dobierano w taki sposob, aby uzyskaé maksymalng zgodnosé pomigdzy obli-
czonymi a doswiadczalnymi wartodcrami sty elektromotoryezneyf(c,.c) i fo(¢ ¢ Joraz
stosunku wspofczynnikOow przenikania Pole ,¢”)F P (¢l e ), wyznaczonych przy dwich
orientacjach membrany wzgledem roziwordw.

Obliczenie wspolczynnika reiencji R

Wspotczynnik retencji obliczano z wzoru;

R=1-¢, ,/lc; (1R)
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3. CZESC EKSPERYMENTALNA

Badaniom poddano membrany nanotiltracyjne PLES10 ﬁ_c.nn:m: oraz NF7() AGOM_,...-
Filmtce). Pomiary sily clcktromotoryczog] slgZeniowego ogniwa membranowego ot az
strumicnia dyfuzyjnego elektrohitu wykonano w roztworiach wodnych NuaCl 1 KCI,
w zakresie stgzen do 0.3 M, w temperaturze 298 K. | o |

Wipotezynnik przenikania elektrolity, PP, WyzZnaczanow :Emam_..u.: _.A,.H,.,.ﬁ.:.ﬁ :,._..,.__r.._,_,_.
w chwili 1=0) | membrana jroztwor (), mierzac konduktometrycznic stgzenic roztwo-
ru hardziej rozeienczonego (1) wezasier. P obliczano z wzor:

=1 2()
X ﬂ\lpb__ ﬁ.__.._. ,._..n._..,._.ﬁ _””L = m...__ﬁT l__._HL A _“ u
A t'=¢. )

LFN|

W rownaniu ( 20) V7 jest objgtoscty roztworu (), I A -grubosciy i powicrzehnia
czynng membrany. Przvkiadowy zaleznosc Y=£(f) oraz P obliczancgo na podstawie
okresu trzvdziestominutowego, przedstawiono nit Rys.2.
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Pozorng liczbe przenoszenia Kationow wyznaczono i podstawic pomiaraw sity
clektromotorycznge] stezeniowego ogniwa membranowego:

Ag | AgCl MCH o | membrana| MC a? tApCl| Ag,

korzystajac z wzoru:

T 5. (0, Bl
_‘. __._:....___: /| _”.m

[ ==2

Pomiary wykonano dlastgzen ¢ —¢ (0.001-0.002-0.005-0.01-.02-0.05-0.1. Szczc-
gotowy opis metod pomiaruy mozna znaleze w [4.5].




4. OMOWIENIE WYNIKOW

Wyznaczone doswiadcezalnie, pozorne liczby przenoszenia jonow Nu 1+ K'Y oraz
wspolczynniki przenikamnia NaCl 1 KCl przez membeany PES1O 1 N0 przedstawiona
na rys, 3,4,

| .
ns | PES10 0sle  NFTO
e cant, NaQ . e e :
n.7 T _ -9 a5 NaCl 6.7 _ " [ e il ?4_..,“
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Rys. 3. Pozarng liezha przenosgenn kahonow s membrame PESTO (lewy rysonek)
P NEF2O (prawy iysuncek) w lunkep Srednme fogarvinticeney ze stezen o ¢ 7
T _. 4 B
_ PESI0 . NF70 D
18 | o o b @-r Nl |
ﬂ, iy 04 . : - a5 MNalld i
rﬂ_ F L 1 2 r ; T I
= L3 D = A8 KOl
= , % e : E 5 | e lh imt
.“..U m .I_...._....r ,._“..‘._”. e & £ =
= A MRS ) .
c _ r,..n.....-_..-..:.u fa L
A Tt — 7.
~ S o T o 0 o
« OB * . a-r, Nall e n......_ 2
: _ *
e <+ <80 -5 NaCl | .
hy -~ -—a-r, KCl 0.1 «+
” - .. a5, KCI _ i
_ o "
_. |
__._.__.H..- B s M mnw W e mm— s E R e Gid) i ! ) "
0 01 52 03 0o a1 ny o
c." [molidm’] c. " [mnlidm')

Rys. € Wepotczynnik przemkania clektrohta, 22 pracz membirange PES T Aleawy rvsa-
nek o NEF7O (prawy rysunck)

Podobnic jak w roztworach wodnych, rownicz w membranach obscrwuie sic nic-

FOWNOSNCL:

_n " ._..Uu.m.. ﬁ.—a,. ___..w.,.fr ..u.....
Ay N app Vils Ko = ....._,....ﬂ_

Pozorne liczby przenoszenia Na* 1 K™ sy wyzsze od liczb przenoszenia tyeh jonos
wroztworze (f,, + =04, 1, +=1).49), co swiadczy o kationowymicnnvm charaklcrze war-
stwy aktywncep obu membran. Gwattowny spadek h‘._;% 7C WZrOSICM SICZCnIA JUZ W -
skim zakresie stgzen (e, <(L01) Swiadezy o niewielkim tadunku badz o niewielkicj ero-
boscrwarstwy jonowymienne). Przypmugae, ze calu membrana jest jonowymicnin. ste-
zemie grup jonowyeh wie modetu Donnana wynositoby w przypadku PES 1) zadedwic
0.005 mol/dm* roztworu w porach membrany, ow preypadku NEF7O - dwuokrotnie wig-
cey. Wyrazna asymetria zarownn Lo 8K 1P 20 wrzpledu na orientucjc membrany
wzgledem roztworaw (a-r, a-s - warstwi jonowyimicnna w kontakeie 2 roziwarem o niz-
szym, wyzszym stezeniu) wskazuje jednak na lakt, ze rozklad bidunkow w membrinic
e jest symetryezny. Jest widoczne, 7e gdy naskorck moembrany znapduje sig w Kontak-
CIC Z FOZtWOrem rozeicnezonym, to Hopp JESEWICKSZE, @ P muicjsze m7 pray orientaci
odwrotne). Jakosciowo jest 1o zgodne z charaktercm jonowymicnnyn warstwy ak v -
ney. Bedac w kontakceice 2 bardziej rozeiciczonym roztworem, sorpea clektrolitu do ey
Warstwy jest mniejsza, zatem liczha przenoszenia przeciwjonu powinna Dye w niey wy-
sz, aowspolezynnik przenikania elekerolite nizszy, Natomiast mnie) zrozumiily jos:
spadek /2 ze wrzrostem stgzenia elektrolitu, Zgodnie 7 tvm, co wezesnie] powicdziim,
lendencpa powimna bye raczej odwrotna, o ile wzrost sigzenia clektrolitu nie poswoduge
innych uboeznych ctektow, juk np. spudek peeznienia membrany,

Sezente grup forrowych w warstwie jonowynuenne) 1 wspolezyinik retene

Niczbedng w obliczeniach grubosé warstwy aktywnej okresiono ni podstitwie zd e
uzyskanych metodyg SEM. W przypadku PESTO grubosé ta wynosi ok, 4-6 gm. W Prey-
padku NI70 hyto mozliwe zaobserwowanie tylko dwich warsiw, wobee CZTRO PI7Ye-
Lo, z¢ jedna z nich, o grubosei ok. 30 wm, jest warstwa aktywna,
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Rys. 3. Zaleznosé Fla-r) Jl(a-r), ., (kreywa Elan). Gs) WElaes), o (krzvwsn Tiin-s)g
od stezenia grup jonowych w warstwic jonowynuenne), obliczona dn stezen
a) ¢, =000L, ¢ =0.002 M. b) ¢/ =001, ¢”=0.02 M krzywn 1" oznacza stosunek

KoK WYZNGCZONY dli stezen o =0001, " =005 M; PESLO; o, =210 " mifN,
SO NFTO A =810 m'sN | =36 pm

E Y nrzeds i o e R vpeal e (R SR U <
Ni Rys. 3 przedstawiono zaleznogei I a-r),F (a-r). E(a-s)

af EA-S),orank, i,

TN e

(Krzywe oznaczone jako E(a-r), E(a-s) 1 P) od stozenia grup jonowveh w warstwie jo-
.:..:.:...%EH::E.. k,jestwspoiczynnikicom okreslajacym asymetric dyfuzyi, zdefiniowanym
Jako stosunck wspolezynnikdaw przenixana clektrolitu, k= (a-r)} P (a-r). .,,,;_E_:_nw_.._-
nych przy dwach orientacjach membrany wzgledem roztwordw (a-r - wirstwa O NOWY-
micnna membrany w kontakeie z roztworem rozeienczonym ), W przypadku membra-
ny NF70'uzyskano dobra zgodnosE zarowno sity clektromotoryezney juk | wspolezynni-
Ka asymetri dyfuzji, &, dlia te) samej wartodei stezenin grup jonowveh. wynoszacej ok.
0.1 M. Natomiust w przypadku PES10 zgodno$é &, z doswiadezeniem zostaka :w.w__mr:-
na przy mizszym stgzeniu grup jonowych (¢,, =0.03 M), a zgodnosé silv elektromoto-
ryczne) przy wyzszym (¢, =0.2 M). Rozbicznosé ta prawdopodobnic wynika 7 bardzicj
w”_r:m.s:n._ budowy tej membrany, w kidre) mozna wyr6znic 3 warstwy - wiokning, mikro-
filtracyny warstwe no$ng oraz aktywny naskorek. Duze poOry w warstwic nasney ula-
?{::._m_ dytuzj¢ clektrolitu, co w uproszezonym modelu twuwarstwowym musi oilhid Si¢
ZANIZONYM m_ﬁ__.,h:mﬁ:._ grup .T:J_:.__...:._f.ﬁ.r. fr..*w.h::_._._.__; VEVY ...__ﬁ.r__:,__._ xr:_:r Preavpize sl _:__...-
charaktcryzujycy pory Warstwy jonowymiennc|, jest wyzszy w membranic NEFE70)
(e, =8-107" m%sN) niz w PES10 (d,=2:10"" _:L_ﬁfzu. Wspotczynnik ten nic ma duzego
wplywu na E, w zwiazku z czym jego okeellenie nic jest zbvt dokladne. Nalezy zazna-
czyc, Z¢ w roztworach rozciciczonych tak WYZNIACZONC stgzenie grup jonowvch jest na
ogol nizsze od stgzenia rzeczywistego. Swiadeza o tym np. wymiki Tasaki rwsp. [6].
Ktory dla membrany kationowymicnnej o rzeczywistym stezeniu grup jonowyeh (.13 M

uzyskat na podstawic pomiardw sity clektromotoryezne; clektywnce stezenic rowne
(.05 M, |

Pozorng liczbe przenoszenia Kationow w warstwic jJonowymienngj o stgzentu grup

jonowych €, =0.1 (NF70)i0.2 M (PES10), obliczong wg wzoru (15) przedstawiono nit
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Jest ona Wyzsza w warstwic o wyzszym stgzeniu grup jonowych (PES10). Wynik ten
jest jakosciowo zgodny z wynikami uzyskanymi przez Yaroshchuka |71 H....E.:f daly.
polegajgce] na Wylworzeniu roznicy stezen tylko nawarstwic aktywneyj 1 ponmar2c wh
wolianey w tvn sposaby sily elektbromatoive 2oy Fedyie w paeypaddh NI e pss s
Sig istotng razmey osciowiy - liezba przenoszenin K'Y wwarstiwic ahiywaty oy i
hrany, wyznaczona mctodg dab, juz przy ¢ =0.01 M spada 2 0.90 (¢, =00 MY do b
wobee wartose 098 zisdezione] w L] pracy. Sugerowatoby to jeszeze nizsze stezenic
erup jonowych. Obliczenia wspotezynnika retenc)) wykazuja jednak (Rys. 7)oz wyzn v
czone tu stezenie grup jonowych jest zbyt malce, by wytlhumaczye stosu NKOWO WysOR
wspolezynnik retencii NaCl obserwowany dla tef membrany (R=(0.75 dla stgzenta nida-
wy ¢/ =0.01 M, Ap=4 bar |8]). Nalezy dodag, ze wspofczynnik retencji wistotny spo-
sob zalezy od wspolezynnika o, (Rys.7), ktory zostal tu oszacowany z niewiclka dus-
kladnoseia. Tnna przyezyna rozbieznosei moze byc dodatkowy, ohok wyklucza nia don-
nanowskicgo, mechanizm selektywnosei membrany - np. mechimzm diclektiveznego

e




wykluczania soli z membrany [9]. W przypadku membrany PES L zpodnose pomigdzy
ﬁ_l_:nx:_:. d doswradezalng wartoscig wspolezynnika retencii jest zado adajaca (Rys. 7,
w zwiizku z czvim wykluczanie donnanowskic wydaje sic bvé glowni przvezana sele
lywnasce te) membrany.

5. WNIOSKI

sili elektromotoryezna oraz ,,::_.:F: dyluzyiny clektrolita przecz membians nann-
altracyine PESTOENFT0 zaleza od oricntaci: membrany wzgledem roztworow clek.
trohinn, Charakter 1ej zaleznosei wskazuje na kationowynuenne whagciwoser wi sty
aktywney tveh membran. Stezenie ETUP [ONOWYCH W IC] WarSTWIC, WYZNACZONe W ol -
n_.: 0 model dwuwarstwowy + pomiary sily elektromotoryezng), wynost 0,1 {N1701),

2 (PESI0) moli niv dm’ roziworu wewngtrznego, a wspolezyvanik przepuszezuhnasc]
::.-x._: T(NF70), 2 107" (PES 10) m*/sN. Obliczonywspalezynnik retencyi w apiciu
o e dane jest zgadny 7 wyznaczonym doswiadezalnie tylko dla membrany PLS O, na-
tomiast w przypadku NFF700jest on za niski. Wskazuje 1o naistimenic dodiatkowey
ohok wykluczania donnanowskicgo, mechanizmu sele Ktywnoscl tey membrany.

Praca wykonana w ramach programu INCO-Coperiices No 1C1S-CTO6-0826,
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7. LISTA SYMBOLI

- Srednia aktywnosé [ =),
powicrzchnia membrany |m-|,
stezenic sktadnika 7 [mol/im?),
o - wspotezvanik przepuszezalnosei abjetosciowe] |m Ny,
B - wspolezynnik dyfuzyi skladnika 7 |m ).
I - roznica potencjatow [V,

- =

= £

/7 - cisniemie [N,

gy - patencpal chemiczny wody

I - stala Faraday™a (= 96500 Cimol).

[+ pestose pradu |A/m-],

[ - ::::n: dytozyiny clektrolitu [molimes],
I strumien :7?_:..,.::.,.,_, fmis].

Lruhosc witrshwy

' wspdlezynnik przenikania dyfuzvinego [mds].

I = wspolezyvnnik przeposzezalnosei osmotyezne) [ imuols .
Koostala vazowy (=8.314 JKmaol),

wspolczynnik retencii |- |,

czas 8],

ticzha przenoszenia skladnika 1 | = |,

I - 1emperaura K|,

1 - ohjetosé [ m

M
=

A - ulamek DOWICTZChNIOWY pOrow W warstwie / =,

przewodniclwo wlasciwe

S/m|,
‘mol]
potencpad elektrochemicezny jonu /[ Jimol .
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INTERPRETATION OF TRANSPORT PROPERTIES OF
NANOTFILTRATION MEMBRANES ON TIIE BASE OF
EXTENDED NERNST-PLANCK EQUATION

Lhe apparent ivansport neomber of tony vt preenteabiling coclircwent of Ned
aned KCUHvangt nanofilieation membranes (PES 1O NEZOy i aeptrenspin voafipien
feive heen deternrined. I has heen found that these qrantines Prened e B orren;

o of menthranes wetlr sespect to the seltitions. e obsened yolatn, JURIT

e canrent-exelianse properties of aetive laver of beatdt snenhiraies. . Jpardsng o e
laver model of memiprenie, eviended Nevse. Plaviek equamon ated P it
hesten, thae rin cHlration .:_H ..__._1..F._._._T T._Z.:_._..h_n_.._.._ FEe fhenaspreart e ber ol fewly 1 de

T ' P . ¥
Ner and the vefeatien cocfficieni have beea ostinuited. I fioes Dreenr foapned then 1o
e vase of PES T B Dhotnnes el .ﬁ,::._,:_:_;.:ﬂ.._r..:.._,..__.:.____._:_.____r;..:_.___.:__.._

Wl wiltereay ety ase ol NETO s ddditional mécniog od Neleciiiy dey,
cictectrre exclusion j shonld be wken inie aeceso
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