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钢渣/活性炭复合材料催化过硫酸盐降解盐酸四环素

黄 艳 1，2，邢 波 1，杨 郭 1，周 强 1，潘中才 1
（1.四川轻化工大学化学工程学院，四川自贡 643000；

2.四川化工职业技术学院，四川泸州 646000）
[摘要 ] 选用商用活性炭（AC）为载体，通过改变钢渣（GZ）的添加比例制备了系列 GZ/AC复合材料。采用 N2吸

附/脱附、XRF、XRD和 H2‒TPR等手段对制备的 GZ/AC的孔结构与表面性质进行了表征，并将其用于活化过硫酸钠

处理盐酸四环素废水。结果表明，活性炭在复合过程中对钢渣具有还原作用，从而提高了零价金属的含量，进而增

强了其催化活性。在反应温度为 65 ℃时，催化剂 60%GZ/AC对盐酸四环素（100 mg/L）的去除率可达 97%。整个降

解过程是催化剂表面自由基、硫酸根自由基（SO4•－）和羟基自由基（·OH）共同参与反应的准二级动力学过程。

［关键词］ 钢渣；活性炭；过硫酸盐；盐酸四环素

［中图分类号］X703 ［文献标识码］ A ［文章编号］ 1005-829X（2022）03-0131-08

Catalytic degradation of tetracycline hydrochloride with persulfate
catalyzed by composite of carbon and steel slag
HUANG Yan1，2，XING Bo1，YANG Guo1，ZHOU Qiang1，PAN Zhongcai1

（1. School of Chemical and Engineering，Sichuan University of Science and Engineering，Zigong 643000，China；
2. Sichuan Vocational College of Chemical Technology，Luzhou 646000，China）

Abstract：Commercial activated carbon（AC）was used as carrier，series of GZ/AC composites were prepared by
changing the addition ratio of steel slag（GZ）. The pore structure and surface properties of GZ/AC were character⁃
ized by N2 adsorption/desorption，XRF，XRD and H2‒TPR. The prepared materials were used to degrade tetracycline
hydrochloride（TC）wastewater by sodium persulfate activated. The results showed that the activated carbon had a
reducing effect on steel slag during material preparation，thereby increased the content of zero-valence metals，and
enhanced its catalytic activity. When the reaction temperature was 65 ℃，the removal rate of TC（100 mg/L）by 60%
GZ/AC catalyst was 97%. The entire degradation process was a quasi-second-order kinetic process in which radicals
on the catalyst surface，sulfate radicals（SO4•－）and hydroxyl radicals（·OH）participated in the reaction.
Key words：steel slag；activated carbon；persulfate；tetracycline hydrochloride

盐酸四环素是一种典型的四环素类抗生素，因

其具有高效广谱性而被广泛用于家畜疾病的预防和

治疗。然而，由于抗生素本身具有难生化降解性，导

致其存在环境蓄积残留问题，对生态环境和人体健

康已构成不可忽视的威胁〔1-3〕。在众多盐酸四环素

废水的处理方法（吸附〔4〕、絮凝〔5〕、活性污泥〔6〕、膜分

离〔7〕、光催化氧化〔8〕、Fenton氧化〔9〕等）中，催化过硫

酸盐氧化技术得到广泛关注。该技术在高效催化剂

的作用下可实现温和条件下盐酸四环素的深度氧化

降解，其活性自由基硫酸根自由基（SO4•－）的氧化还

原电位为 2.5~3.1 V，高于羟基自由基（·OH）〔10〕，且

具有更宽的 pH操作窗口〔11〕。该技术应用的关键在

于高效催化剂的开发。

钢渣是炼钢过程中产生的一类大宗固体废弃
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物，据统计每年炼钢产生的钢渣约为 1.15亿 t。但

是，我国钢渣的综合利用率不到 40%，与部分发达国

家 95%以上的钢渣综合利用率相去甚远〔12〕。大量

钢渣堆积放置不仅会严重占用有限的土地资源，还

会对大气、土壤、地表水和地下水造成污染。因此，

如何提高钢渣的综合利用率，减少钢渣的环境污染

是我国钢铁行业、环保行业以及其他相关行业所共

同面临的挑战。钢渣的主要成分中包括 Fe2O3、FeO、
MnO、CuO等多种活性金属氧化物，使得其在活化过

硫酸盐降解有机污染物方面具有优势，若将其加以

有效利用，既可实现钢渣的资源化，又能实现有机废

水的深度处理，达到“以废制废”。目前，已有不少研

究者应用钢渣催化氧化处理印染、农药等有机废

水。如郭婧怡等〔13〕利用切割钢渣活化过硫酸盐去

除水相中的偶氮染料酸性红 73；程敏〔14〕采用水杨酸/
甲醇对钢渣进行改性并将其用于类 Fenton反应去除

水体中的甲草胺。

钢渣在催化氧化降解有机污染物方面存在催化

活性低、稳定性差等问题，需对钢渣进行改性处理，以

进一步提升其催化性能。利用活性炭对钢渣进行复

合改性处理被认为是一种切实可行的策略。一方面

在于活性炭具有比表面积大、孔结构发达、表面官能

团丰富和环境友好等优异性质〔15〕，与钢渣复合之后可

提高钢渣中活性金属的分散度和与载体的相互作用

力，提高其催化活性和稳定性；另一方面活性炭与钢

渣在高温条件下进行复合，还可起到还原剂的作用，

将 Fe3+还原成 Fe2+和 Fe0，而 Fe2+和 Fe0是过硫酸盐活化

中主要活性因子，可以进一步促进水体中有机物降

解〔16〕。目前，钢渣/活性炭复合材料用于催化氧化降

解水体中盐酸四环素的研究还未见报道。

基于此，本研究制备了系列钢渣/活性炭复合材

料，并用其催化过硫酸盐氧化处理盐酸四环素废水，

探究了钢渣与活性炭复合比例、反应温度、过硫酸盐

加量和 pH等工艺条件对催化剂活性的影响，并对其

催化氧化降解盐酸四环素废水的反应机理进行了

研究。

1 实验部分

1.1 实验试剂与仪器

主要试剂：盐酸四环素（TC）、过硫酸钠（PS）、硝

酸、氢氧化钠、甲醇、叔丁醇和碘化钾，均为分析纯；

活性炭购于宁夏华辉炭业有限公司；钢渣购于河北

敬业钢厂。实验室用水为超纯水。

主要仪器：UV-1100型紫外可见分光光度计，

上海美谱达仪器有限公司；行星式球磨仪，北京旭鑫

盛科仪器设备有限公司；OTL1200型管式炉，南京南

大仪器厂；3H-2000PM2型比表面积及孔径测量仪，

贝士德仪器科技有限公司；AutoChem2920化学吸附

仪，麦克默瑞提克仪器有限公司；S4-Explorer型 X射

线荧光光谱仪，布鲁克科技有限公司；D2-Phaser型
X射线衍射仪，布鲁克科技有限公司。

1.2 材料制备

取柱状活性炭在 0.5 mol/L的 HNO3溶液中浸泡

酸洗 12 h，然后用去离子水洗至中性，于 90 ℃干燥

箱中干燥 12 h。称取不同质量比的活性炭、钢渣置

于球磨仪中，在 1 000 r/min下球磨 80 min。将球磨

后样品置于管式炉中，在 N2气氛下以 5 ℃/min的升

温速度加热至 800 ℃煅烧 2 h，即得到 xGZ/AC复合

材料（其中 x表示钢渣相比于活性炭的质量比，其值

分别为 20%、40%、60%和 80%）。为对照分析，相同

操作条件下制得单独的活性炭样品，记为 AC，单独

的钢渣样品，记为 GZ。
1.3 材料表征

GZ/AC复合材料比表面积（SBET）和孔结构性质

采用 N2低温吸附/脱附测定；材料的主要成分通过 X
射线荧光光谱（XRF）进行分析；晶体结构通过 X射

线衍射光谱（XRD）进行分析。

程序升温还原（H2‒TPR）测试在化学吸附仪上

进行。测定时称取 0.05 g样品，先进行预还原处理，

预还原程序：在 10%H2/Ar气氛中于 150 ℃预还原

30 min后，在 Ar气氛下，使样品温度降至 40 ℃。然

后进行测试过程：在 30 mL/min 10%H2/Ar气氛中，以

10 ℃/min的速率升温至 900 ℃，保温 30 min；再采用

热导检测器（TCD）检测还原过程中消耗的H2。

1.4 材料催化性能的测定

钢渣/活性炭复合材料催化过硫酸盐降解盐酸

四环素实验在 250 mL三口烧瓶中进行。首先向三

口烧瓶中加入 200 mL 100 mg/L的 TC溶液，加热至

指定反应温度后，再加入一定量的 GZ/AC复合材料

和 PS，开始计时。在不同的降解时间内进行连续取

样分析。TC浓度采用紫外可见分光光度计测定，测

定波长为 357 nm。为进行对比分析，在相同条件下
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进行单独 PS氧化实验以及 AC、GZ吸附实验。

2 结果与讨论

2.1 材料表征

2.1.1 N2吸附/脱附等温线

不同 GZ/AC复合材料的 N2吸附/脱附等温线和

结构参数分别如图 1和表 1所示。

依据 IUPAC的物理吸附等温线分类，GZ的吸附

等温线属于Ⅱ型吸附等温线，为非多孔结构，与文

献〔17〕报道相一致，相应 SBET仅为 6.3 m2/g。AC的吸

附等温线属于Ⅳ型吸附等温线，是典型的以微孔结

构为主的多孔材料，SBET高达 1 039.3 m2/g，微孔占比

（Vmicro/Vt）达到 72.1%。随着钢渣添加量的增大，GZ/
AC复合材料虽然保持Ⅳ型吸附等温线，但是在低压

下的 N2吸附量逐渐减小，表明存在微孔结构被堵塞

现 象 ，相 应 的 SBET 也 从 1 039.3 m2/g 下 降 至 578.0
m2/g，微孔体积从 0.447 cm3/g下降到 0.201 cm3/g。
2.1.2 XRF分析

不同 GZ/AC复合材料的 XRF分析结果见表 2。

结果表明，选用钢渣中除了含有 Fe2O3、SiO2、
CaO、ZnO、CuO和 Al2O3几种主要的氧化物外，还含

有少量的 MnO、MgO、P2O5和 TiO2。此外，随着复合

材料中活性炭占比的增大，几种具有催化活化 PS作
用的金属氧化物 Fe2O3、ZnO、CuO和 MnO的含量都

出现一定程度下降，表明两者在高温复合过程中，活

性炭确实具有还原作用，导致金属氧化物含量降低，

与文献〔18〕报道的高温碳还原作用相一致。

2.1.3 XRD分析

不同 GZ/AC复合材料的 XRD表征结果见图 2。

从图 2可以看出，AC在 2θ为 24°和 43.1°处出现

2个宽泛的衍射峰，分别对应为 C（002）和 C（101）晶

面衍射峰，说明 AC以无定型碳为主。随着复合材料

中钢渣添加量的增多，碳的特征衍射峰逐渐消失，在

2θ为 35.7°处出现 Fe2O3的（119）晶面衍射峰，在 2θ为
60.8°处出现 FeO的（220）晶面衍射峰，在 2θ为 23.2°
处出现 SiO2的衍射峰，在 2θ为 29.8°处出现 CaO的衍

射峰，在 2θ为 35.6°和 51.3°处出现硅酸盐（2CaO·
SiO2）的（110）和（200）晶面衍射峰。XRD结果进一

吸
附
量
Σ

V/
(m

L·
g-

1 )

相对压力(P/P0)
0 0.21 0.42 0.63 0.84

GZ

AC

80%GZ/AC

60%GZ/AC

40%GZ/AC

20%GZ/AC

- - - - -

图 1 不同 GZ/AC复合材料的 N2吸附-脱附曲线

Fig. 1 Isothermal adsorption and desorption
curves of GZ/AC catalysts

表 1 GZ/AC复合材料的比表面积及结构性质

Table 1 The texture properties of GZ/AC catalysts
催化剂

GZ
AC

20%GZ/AC
40%GZ/AC
60%GZ/AC
80%GZ/AC

SBET/
（m2·g-1）

6.3
1 039.3
870.7
763.8
672.6
578.0

Vt/
（cm3·g-1）
0.016
0.620
0.516
0.565
0.509
0.437

Vmicro/
（cm3·g-1）

0
0.447
0.381
0.273
0.231
0.201

（Vmicro/Vt）/
%
0
72.1
73.8
48.3
45.4
46.0

D/nm
10.12
2.39
2.37
2.96
3.03
3.02

表 2 不同 GZ/AC复合材料的主要成分及其含量

Table 2 Composition of GZ/AC catalysts
样品

GZ
80%GZ/AC
60%GZ/AC
40%GZ/AC
20%GZ/AC

AC

主要成分/%
Fe2O356.66
55.40
54.92
52.66
51.15
2.96

SiO213.80
13.70
14.60
15.30
16.10
1.48

CaO
11.04
11.75
11.69
12.00
12.60
0.97

ZnO
4.40
4.16
3.97
3.86
3.25
—

CuO
3.59
3.40
3.12
3.19
2.43
—

Al2O32.71
2.46
2.56
3.04
3.00
0.22

MnO
0.63
0.59
0.57
0.50
0.46
—

MgO
0.63
0.61
0.47
0.69
0.34
—

P2O50.57
1.13
1.25
1.56
2.21
0.26

TiO20.50
0.68
0.73
0.83
1.02
0.21

注：各项目数值均以质量分数计。

强
度

/a
.u

.

20 40 60 80

GZ

AC

80%GZ/AC

60%GZ/AC

40%GZ/AC

20%GZ/AC

- - - -

2θ/(°)

C(002)
C(101)

Fe2O3

SiO2 2CaO·SiO2

FeO
CaO

图 2 不同 GZ/AC复合材料的 XRD谱图

Fig. 2 XRD patterns of GZ/AC catalysts
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步证实钢渣中确实存在 Fe2O3、FeO、SiO2和 CaO几种

氧化物，与 XRF的结果基本吻合，其他氧化物由于

含量太低并没有观察到。

2.1.4 H2‒TPR分析

材料的氧化还原性能是影响催化活性的重要因

素。不同 GZ/AC复合材料的 H2‒TPR表征结果如图

3所示。

从图 3可以观察到，GZ在 700 ℃附近存在一个H2
消耗峰，可归因于 Fe氧化物中的 Fe2+还原形成 Fe0过
程〔19〕。但在GZ中添加AC形成复合材料后，该还原峰

消失，表明复合材料中金属氧化物含量降低，导致在

H2‒TPR过程中不存在H2消耗峰，同时进一步证实两

者在高温复合过程中，活性炭具有还原作用，将 Fe3+
还原成 Fe2+和 Fe0。相比于 Fe3+，Fe2+和 Fe0更具催化

活性〔20〕。

2.2 不同体系的降解效果

在温度为 35 ℃，初始 TC质量浓度为 100 mg/L，
溶液初始 pH=4.0，PS投加量为 2 g/L，催化剂投加量

为 0.1 g/L的条件下，考察不同体系对 TC的降解效

果，结果如图 4所示。

由图 4可知，反应 60 min后，单独 GZ吸附对 TC
的去除率仅为 7.9%，而单独 AC吸附对 TC的去除率

可达 37.1%，这主要与两者的比表面积差异密切相

关。单独 PS氧化对 TC的去除率为 38.2%。而当添

加不同 GZ/AC复合材料后，TC去除率都得到不同程

度提升，催化剂活性顺序依次为 AC<20%GZ/AC<
40%GZ/AC<GZ<60%GZ/AC<80%GZ/AC。以上结果

表明，单独 AC的催化活性相对较低，但随着复合材

料中 GZ含量的增大，其催化活性得到明显提升，这

主要是由于 GZ中含有多种活性金属氧化物，GZ含

量越高，其活性金属含量也越高，进而使复合材料催

化活性得到提升。但是当完全采用 GZ氧化（GZ+
PS）时，其催化活性却比 60%GZ/AC和 80%GZ/AC要

低，这说明一定比例 GZ/AC复合材料对 TC的去除具

有增强作用。

结合之前的 XRF和 H2‒TPR表征结果可知，AC
在与 GZ的复合过程中具有还原作用，进而可提高复

合材料中 Fe0和 Fe2+含量，而在 PS活化过程中〔式（1）~
（3）〕，PS往往首先与 Fe0和 Fe2+发生作用形成 SO4•－，

之后剩余的 Fe0将 Fe3+还原为 Fe2+，而后进一步活化

形成 SO4•－〔20〕。因此，催化剂中 Fe0和 Fe2+含量越高，

其催化活性越强，这也就解释了为什么复合材料具

有比单独 GZ更高的催化活性。

Fe0+S2O82-¾®¾¾ Fe2++2SO4•－ （1）

强
度

/a
.u

.

40 200 400 600 750

GZ

AC

80%GZ/AC

60%GZ/AC

40%GZ/AC

20%GZ/AC

- - - -

温度/℃

图 3 不同 GZ/AC复合材料的H2‒TPR图谱

Fig. 3 H2‒TPR spectra of GZ/AC catalysts
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（a）单独 PS氧化及 AC、GZ单独吸附处理效果
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（b）不同 GZ/AC催化氧化处理效果
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Fe2++S2O82-¾®¾¾ Fe3++SO4•－+SO42- （2）
Fe0+2Fe3+¾®¾¾ 3Fe2+ （3）

此外，为进一步分析不同 GZ/AC的催化活性，

分别采用准一级和准二级动力学模型对 TC降解曲

线进行拟合，结果如图 5所示。

由图 5可知，GZ/AC复合材料降解 TC废水的过

程符合准二级动力学模型。从不同复合材料的二级

反应速率常数（kapp）可直观看出，80%GZ/AC催化氧

化降解的 kapp最大，为 8.85×10-4 L/（mg·min），是 AC
催化氧化降解 kapp的 3.5倍。因此，由动力学分析可

知，活性炭高温复合钢渣可有效提升其催化活性。

2.3 工艺条件对降解效果的影响

结合不同 GZ/AC降解 TC的实验数据可知，当复

合材料中钢渣与活性炭的质量比从 60% 提高到

80%时，其催化氧化降解 TC的活性相差不大（仅提

高 0.7%）。因此，选用 60%GZ/AC作为研究对象探

讨工艺条件对降解效果的影响。

2.3.1 反应温度的影响

在初始 TC质量浓度为 100 mg/L，溶液初始 pH=
4.0，催化剂加量为 0.1 g/L，PS投加量为 2 g/L的条件

下，考察反应温度对降解效果的影响，结果如图 6
所示。

由图 6（a）可以看出，当反应温度从 25 ℃升高至

65 ℃时，60 min内的 TC去除率从 79%提升至 97%。

这主要归因于温度越高越有利于热活化 PS产生更多

的 SO4•-，加快 TC的降解。从不同反应温度下的准二

级动力学拟合结果〔图 6（b）〕也可以直观看出，反应

温度的升高有利于催化活性的增强。采用阿伦尼乌

斯公式计算反应活化能为 40.98 kJ/mol（>21 kJ/mol），

表明该过程为表面反应控制过程〔21〕。该结果低于

文献〔22〕报道的以 Fe2+作为金属活化材料活化 PS时
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所需的活化能（51.2 kJ/mol）。

2.3.2 溶液初始 pH的影响

通常，PS在酸性条件下比在中性和碱性条件下

具有更高的性能，开发在宽 pH范围内具有高活性的

催化剂对于其活化 PS非常重要。在温度为 55 ℃，

初始 TC质量浓度为 100 mg/L，PS投加量为 2 g/L，催
化剂投加量为 0.1 g/L的条件下，考察溶液初始 pH对

降解效果的影响，结果如图 7所示。

由图 7 可 知 ，当 pH 由 4 增 加 到 10 时 ，反 应

60 min后，“60%GZ/AC+PS”体系对 TC的去除率从

90%降至 70%，下降幅度为 20%；但“GZ+PS”体系对

TC的去除率从 88%降至 45%，下降幅度为 43%。可

见，60%GZ/AC比单独 GZ具有更宽的 pH操作窗口。

这可能与复合材料中活性炭表面本身的酸性官能团

有关。活性炭表面酸性官能团具有局部酸性位的作

用，能够调控外部溶液 pH变化〔23〕，进而具有更宽的

pH操作窗口。

2.3.3 PS投加量的影响

PS投加量是影响过硫酸根自由基产量的重要

因素。在温度为 55 ℃，溶液初始 pH=4.0，初始 TC质

量浓度为 100 mg/L，催化剂投加量为 0.1 g/L的条件

下，考察 PS投加量对降解效果的影响，结果如图 8
所示。

由图 8可知，随着 PS投加量从 0.25 g/L增加到

2 g/L，TC的降解速度随之加快，其去除率由 69.1%
提升至 92.7%。这是因为当 PS添加量增加时，溶液

中产生了更多 SO4•－，增大了 TC与 SO4•－接触频率。

2.4 机理考察

为探究 GZ/AC复合材料在催化 PS降解 TC过程

中的反应机理，分别添加碘化钾（KI）、甲醇（MeOH）
和叔丁醇（TBA）进行自由基猝灭实验，其中 KI主要

抑制表面自由基（·SO4－ads和·OHads），MeOH主要抑

制溶液中·OH和 SO4•－，TBA主要抑制溶液中·OH。

实验条件：温度 55 ℃，初始 TC质量浓度 100 mg/L，
溶液初始 pH=4.0，PS投加量 1 g/L，催化剂投加量为

0.1 g/L。实验结果如图 9所示。

由图 9可知，KI、MeOH和 TBA足量加入后，TC
去除率均出现明显下降，不同猝灭剂的影响大小依

次为 KI>MeOH>TBA。说明整个氧化降解反应是以

催化剂表面自由基和溶液中自由基共同参与完成，

其中，·SO4－ads和·OHads起主导作用。

结合材料的表征结果和自由基掩蔽实验结果，

“60%GZ/AC+PS”体系中可能的反应过程如下：首
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先，溶液中的 S2O82-吸附在 60%GZ/AC表面上，形成吸

附态 S2O82- ，然后复合材料表面上活性组分（包括钢

渣中活性金属和活性炭中富电子官能团等）将电子

传递给吸附态 S2O82-，使其分子中 O—O键断裂，并形

成·SO4－ads；此外，一部分·SO4－ads还可与 H2O反应生

成·OHads；随后吸附的 TC分子被活性自由基·SO4－ads
和·OHads氧化降解。

2.5 稳定性考察

稳定性是催化剂的重要评价指标，是工业应用

的前提条件。在催化剂投加量为 0.1 g/L，PS投加量

为 1 g/L，初始 TC质量浓度 100 mg/L，溶液初始 pH=
4.0，反应温度为 35 ℃的条件下，考察 60%GZ/AC和

单独 GZ的稳定性，结果如图 10所示。每次实验后

催化剂经过过滤、洗涤后重复使用。

TC
去
除
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图 10 60%GZ/AC和 GZ稳定性分析

Fig. 10 Stability analysis of 60%GZ/AC and GZ
由图 10可知，单独 GZ连续循环使用 4次后，反

应 60 min对应的 TC去除率从 83.1%下降至 54.4%，

下降幅度为 28.7%；而 60%GZ/AC连续循环使用 4次
后，TC去除率从 86.6%下降至 71.5%，下降幅度为

15.1%，说明复合材料比单独钢渣体现出更好的催

化稳定性。为分析两者稳定性差异的原因，分别采

用电感耦合等离子体发射光谱仪（ICP-OES）对两者

反应后溶液中的铁离子进行测试。测试结果表明，

单独 GZ在第 1次实验后溶液中铁离子质量浓度为

19.5 mg/L，是 60%GZ/AC第 1次实验后溶液中铁离

子浓度（7.5 mg/L）的 2.6倍，说明复合材料相比于单

独钢渣而言，可更好地避免金属溶出，进而体现出更

好的催化稳定性。这可能是由于 GZ与活性炭进行

高温复合后，活性炭丰富的孔隙结构和表面官能团

可增强活性炭与钢渣中活性金属之间相互作用力，

避免了活性金属的流失。

3 结论

（1）通过改变 GZ的添加比例制备了系列 GZ/AC
复合材料，并用其活化 PS处理 TC。研究表明，活性

炭在复合过程中对钢渣具有还原作用，从而提高了

零价金属的含量，进而增强了其催化活性。在反应

温度为 65 ℃时，催化剂 60%GZ/AC作用下盐酸四环

素（100 mg/L）的去除率可达 97%。

（2）GZ/AC复合材料催化 PS对 TC的降解符合

准二级动力学。 60%GZ/AC催化反应的活化能为

40.98 kJ/mol，属于表面反应控制。

（3）自由基掩蔽实验结果表明，GZ/AC复合材料

催化 PS降解 TC的过程是以催化剂表面自由基、溶

液中硫酸根自由基和羟基自由基共同参与反应的氧

化过程。

（4）复合材料表现出比钢渣更宽的 pH操作窗口

以及更好的稳定性能。
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