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　Ch 「omatic 　value 　b事 in　CIE 　colorimetric 　systcm 　of 　cotton 飽bric　dycd　with 　two 　typical　stilbene

tシpe　Fluorescent　Brlghtening　Agcnts （FBA ）showed 　similar 　behavior 瞠o 　visual 　whileness 　 evaluated

by　white 　scale ，　so ゐ
串

and 　visual 　whiteness 　reached 　maximum 　a ロ hc　same 　FBA 　 cencentration 　 on

飴 bric。　 The 伽 orescence 　 intensity　 at　dominant　 wavelength （440　 nm ），
　however，　did　 not 　agree

with 　 visual 　 whiteness 　 in　 thc 　 rangc 　 of 　high　 conccntrations ，　The 　e 飩 ct　 of 　self −quenching　 or 　 re曹

absorpt め n　on 　the 　change 　of 　fluorescence　spectrum 　with 　FBA 　concentration 　showed 　as　fbllows：

　（1） While　 the 　 effect 　 ef 　self−quenching　is　 smali
，
　 reabsorption 　 significantly 　 influenccs　 on 　the

θuore   ence 　s即 ct   in 岫 hort　wavclength 　region ・

　 （2）　The 　 contribution 　 of 　reabsorption 　 considerably 　 changes 　 auhe 　 region 　 of 　FBA 　 concentra 弓

tlon　 whe 「e ゐゆ or　visual 　whiteness 　reaches 　 maximum ．

　 Thc　c◎ncentration 　of　FBA 　on 　fabric　which 　leads　to 重he　maximum 　of 　visual 　 whiteness
，
　can 　be

estimated 　from　the　 relatjve 　changes 　of 　fluoresc¢ nce 　intensitics　at 　two 　 wavdength 　 maxima （420，
440nm ）where 　reabsorption 　affected ，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （Received　Apri14，1990）
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視感白度，ゲ value

　1． 緒　　曾

　増白効果の 定量に は，蛍光強度を測定す る方法 と ， 蛍

光を含め た 白さを測定 す る 方法があ る．ス チ ル ベ ン 系蛍

光増白染料の 増白効果 に つ い て は，置 換 基 の 異 な る
一

連

の ト リア ジ S ル ス チ ル ペ ソ 系蛍光増白染料の 染着量 と蛍

光強度 との 関 係が報告 されて い るが 1），増白本来 の 目的

で あ る蛍光を 含め た 白さ と染着量 との 詳細 な関係 は 報告

され て い な い．

　本 研究 で は，ス チ ル ベ ン 系蛍光増白染料の 綿布に 対す

る増白効果に つ い て，蛍光を 含め た 白さ と蛍光強度 とを

測定 し， 両者 の 関 係を 検討 した．蛍光を含め た 白さ は ，

白 度 ス ケ
ール に よ る視惑判定と測 色計に よる CIE 系の

色度測定 を 行 っ て 定量 し ， 蛍光強度 に関 し て は蛍光ス ベ

ク トル の 染 料濃度依存性を解析 し ， 興味ある知見 を得た

の で 報告す る．試料 に は ， 代表的 な ス チ ル ベ ン系蛍光増

白染料 ，
ビ ス ス チ リ ル ビ フ ェニ ル 系と F リ ア ジ ニ ル ス チ

ル ベ ン 系 の 2 種 を用 い た．

（1079）

2． 実験方法

（D　 試　 料

1）　蛍光増白染料

2 種 の 染料は Robinson −Mills 法
2｝Vこ よ り精製 した・
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Table　L 　Properties　of 　fluorescent　brightening　agcnts

Ch   ica且structUr 。 ε
串
　 え。〜

“ ユ，m
＊林

FBA 　1
（C ．LFB85 ）

FBA 　2
（C．1．FB351 ＞

ひ
厩嶝 側謁 畷

心

HO −CH2 −CH2 −NH 　　　　　　503 甑 　　　　　　　　 NH − CH2−CH2 一伽

　　　　　　　　　　　　　　閥亀03S

Q − 06 − ℃
　　SO3 閥8

5，00 × 104　350　　　“ O

6．86x104 　 350　　　432

ホ Melar　absorption 　coeMcicnt ，僻 cxcitation　wavelength （nm ），

構 emission 　waveleng 【h （nm ）．

精製 ， 溶液調製 な ど染料 を取 り扱 う操作 は すべ て 暗室内 ，

赤色安全灯の もとで 行 っ た ．化学構造，水溶液の 吸収お

よ び 蛍光特性を TabLe 　 l に 示 す．

　2） 綿　　布

　綿 メ リ ヤ ス を 29 （約 10cmxlOcm ） に 切断 し ， 浴比

1 ： 100の 熱水中で t時間煮沸 し，蒸留水 で 2 回 すすぎ，

風乾 した の ち，ジ エ チ ル エ
ー

テ ル で 4時間 ソ ッ ク ス V 一

抽出して 脱脂精練 し，染色実験に 供 した，精練 ・染色後

の 試 布の 諸元 は ，密度 14．OWxl9 ．3G ／cm ，厚さ 0、50

mrn ，重 さ 且96．39／m2 で ある．

　 （2）綿布の 染色 と染着量の 定量

　染色 条 件 は ，染料濃 度 0．005〜20％ ・．w ．『・，浴比

1 ： 50，温度 40℃ ， 時間 60 分で あ る．精練布 2g と染

液 100ml を 振 と う ビ ソ に い れ，恒 温振 とう機 （大 洋科

学工 業，M −IN 型） に セ ッ ト し て 染 色 し た，染色 布 は

浴比 1 ：50の 蒸留水で 3回すすぎ，暗所で 自然乾燥させ

た．

　染着量 は 残 浴定 量 に よ り求 め た．た だ し，FBA 　1は 高

濃度，低 pH で は ，液温 が下 が る と析 出 して 吸 収ス ペ ク

ト ル が 変化す るの で
s），染料溶液と Mcllvaine 緩衝液と

を 容積比 1 ：4 に 混合 し て pH 　7 に 調整 し，適宜 希釈 し

て 定量した．従来 ， 染着量 は実用的な立場か ら対繊維重

量パ ー
セ ン F （e．　w ．　f．）で 表示 され て い る が且川

， 染料特

性 を 比較す るた め に 対繊維 モ ル 濃度で 算出 し，濃度範囲

が広い の で対数で表示 した ．

　（3）増白効果の 定量

　 1） 視 感 白度

　増白布を 二 つ 折 りに し，JISLO887 に 準拠 し た 条 件

で 晴天 日の 北窓光 の も とで ，
Cibanoid　 whitc 　 scalc5 ） を

用 い て 白度を 判定 し た，得られ た 視感 自度は WS 値 と

略称す る．

58

　2） 測 色 値

　増 白布を 四 つ 折 りに して ，150W キ セ ノ ソ ア
ー

ク灯を

光 源 とす る測 色 色 差 計 （ス ガ 試 験機，カ ラ
ー

テ ス タ ー

SC −2−XCH 型）で ，三 刺激 値 （X ，　y ，　Z ）を 測 定 した ．

表裏 8 カ所 を測定 し，平均値か ら CIE 表色 系 の L＊，a ＊

，

酔 値を 求め た．本装置 は，光学 系が 45°

照 明一〇°

受光 の

45
°
拡散方式で JIs　z8722 の 条件 a に準拠 して お り，

剌激値直読方式の 光電色彩計 で あ る．

　 3） 蛍光強度

　 増白布 を 四つ 折 りに して ，固体試料測定装置を付置 し

た 分 光蛍光光度 計 （日本電子．FP −550 型） で 蛍光 強度

を 測定 し た．励 起光の 入 射角度 は 60°，放 射 光 の 検知 角

度 は 30°で ある．試料 ご とに励 起 ス ペ ク トル と蛍光 ス ペ

ク ト ル を測定 して 励起光と蛍光の 極 大 波長を 決定 し，表

裏 8 ヵ所 の 平 均 値 と し て 蛍 光 強 度 を 求 め た，

　3． 結　　果

　（D 増白布 の 視感白度

　増 白布の WS 値 と染着量 の 関係を Fig．1 に 示す．原

布は や や黄色味を 帯び WS 値 4 で ある．両染料 と も 染

着量 の 増加 に と もな っ て WS 値 が 高くな り 白度 が 増す。

FBA 　1 は染着量約 2mmol ・kg’1 で 最高白度 12，　FBA 　2

は 約 3mmol ・kg’1 で 最高 白度 11 に 達 し，こ れ を超 え る

とわ ずか に 灰 色 味が加 わ り，徐 々 に 白度が減少す る．さ

らに ，
FBA 　1 で 7mmol ・kg−1，FBA 　2 で 10　mmol 　・kg−1

以上 で は 染料固有の 色が 現れて 淡緑色 を呈 す る，い わ ゆ

る 過 増 白 （over 　dyeing） 現象 が 観 察され た．　 FBA 　1 は

よ り黄緑 味が強 く，低 い 染着量 で過増白が起 こ る こ とが

わか っ た ．

　 （2）増白布の 測色 値

　増白布の 白度の 尺度 と して ，測色値 歴 値 と染着量 と

（1080）
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Fig、2．　 Chromatic　value 西串 in　CIE　colorlmetric 　syStcm

　　　 of 　co 賦 on 　fabric　dyed　with 　FBA

O ，FBA 且； ■，　FBA　2．

の 関 係 を調 べ Fig．2 に 示 す．　 b＊

値は マ イ ナ ス が青味，

ブ ラ ス が黄味 を表すの で，白度増加に 対応す る マ イ ナ ス

の 値を上 に プ ロ ッ トした．

　原布は b＊

値 3．24で や や黄色味を 帯び て い る．増白す

る と ，
b＊

値が マ イ ナ ス に な っ て 青味を帯び，染着 量 の

増加に と もな っ て マ イ ナ ス の 値が増加 す る．両染料 の b＊

値は ， 染着量 1mrnol・kg−1 まで は ほ ぼ等 し く，FBA 　1

は約 2mmo1 ・kg−1 で 一13．8，　FBA 　2 は 約 3rnrnol・kg’1

で
一12．6 と， それぞれ最大に な っ た．こ の 染着量 は ，

視感白度 （WS 値）が 最高を 示 した 染着量 と一致 して い

る．染着量が こ れ を超 え る と ， 両 染料 と も bl 値が逆 に

低下 し， と くに過増加 が著 しい FBA 　1 で は低下 率が大

きか っ た．

　ま た ，CIE 系の 色度図 は Fig．3 で ある．原布の A 点

を起点 と して ， 両染料とも染着量の 増加とともに紫味を

増 し，最高白度 の B 点 （FBA 　l： B1，　FBA　2： B2 ）を過
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Fig，3，　 Chromatic 　values 　 a ＊
，
　 b串 in　 CIE 　 colorimetric

　　　 system 　of 　cotton 　fabric　dyed　with 　FBA
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Fig ．4 ， 　Relative　fluorescence 　intensity 　at 　 domina

　 　 　 waveiength （440　 nm｝of 　cotton　fabric　dyed 　wi

　 　　F

O，FBA　l ；●，FBA　

D ぎると黄緑 方向 に移行した． B 点を
過
ぎ て

，

　 a ＊

が プ ラ ス の 点 はやや 灰 色味 を帯びた 増 白 布に ，
さ

ら

al 値 が マ イ ナ ス に なった点 は淡緑色に過増白し
た

白 布に 一 致したことか ら，（ 1 ）で得られ た視感 白 度

妥 当である こ と

確認された． 　（3 ）

白布の蛍光強度 　 440 　 nm 付 近の主蛍 光ピーク の 蛍

強 度 と染着量の 関 係をFig 、4 に 示す．染着
量

約 1mmo1

kg − 1まで は 両 染 料 の蛍光強 度 はほ ぼ同等で ， 染

量 の 増加とと も に 上昇 するが ， 増 加 の 傾き はFBA 　 I が

や大 き い．　FBA 且

は
3mmo1 ・kg − 1，　FBA　2 は5mmol

kg − 1 で蛍光 強 度が最 大 を示 し たが ， この染着

は視感白度お びゲ

が最大 （ 且 081 ） 59N 工 工 一
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を 示 した 染着量とは
一

致せ ず，高染着量側に ずれて い る．

さ らに ，染着量が 増す と蛍光強度が低下す るが，FBA 　1，2

い ず れ も蛍 光 強度 の 低 下傾向は b＊

値 の 変化 に 比 較 して

ゆ るや か で ， と くに FBA 　2 で は ， 過増白の 認め られ る

増白布で も蛍光強度の 低下は きわ め て 小さ か っ た．

　4． 考　　察

　（1）蛍光ス ペ ク トル の 濃度依存性

　ス チ ル ペ ソ系蛍光増白染料 の 増白効 果 を視 感 白 度

（WS 値），測色値 （ゐつ，蛍光強度で 測定 し た結果 ， 両染

料 と も b＊
値 と視感白度 は 同じ染着量で 最大 とな り対応

した 挙動を示 した．し か し，蛍光強度は 高染着量域 で 視

感白度との ずれが認め られた た め ，蛍光ス ペ ク トル の 染

着量依存性 に っ い て 解析した．

　FBA 　1，2 の 蛍光 ス ペ ク トル は，　 Fig．5 に 示す よ うに，

420，440，465nm 付近 に 三 つ の ピークを もち，染着量の

増加に した が っ て 形状が 変化 した．低染着量 域 で は 420

11m の ピーク が最 も高い が ，染着量 の 増 加 と と もに 中 央

の ピークが相対的 に 大 きく上 昇 し，FBA 　l で ぼ 0．3〜

0．5mmol ・kg−1，　 FBA 　2 で et　O．　6・−O．　9　mmol 　
・kg“i 以 上

で 440　nm の ピーク が最 も高 くな る．さ らに 染 着量 が 増

す と，440　nm の ピーク が極大値を経て 低下す る と とも

に，420　nm の ピ ーク が相対的 に 低下 して，ピー
クか ら

肩 へ
， さ ら に 肩の 消滅 へ と変化 した．

　
一

般に ，蛍光物質の 濃度 が低い 場合に は 濃度 と蛍光強

度は 比例す る が，高濃度に なる と，消光に よ り蛍光 の 量

子収 率 が低 下 して 蛍 光強 度一濃 度 曲線 は わ ん 曲 し，さ ら

に は，蛍光 の 再吸 収な どに よ り蛍光強度 が減少す る こ と

が知 られ て い るの で，濃度消光 と再吸収の 影響に つ い て

検討した．

　（2）蛍光ス ペ ク トル に 対す る消光の 影響

　420，440，465nm の ピークを x，　y，　 z 帯とし，それぞ

れ の 蛍光 強 度 に つ い て，蛍光物質の 消光 に 関 し て た て ら

れ た Merritt の 式 （1）s＞

　　　　　　　 lt＝KC ノ（r 十 C）e
−kC　　　　　　　（1）

　　It： 蛍光強度，　 C ： 染着量，　 K ： 蛍光の 量子 収率の
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Fig・5．
　 　 　 tion 　on 　 cotton 飽 bric

O ，FBA 　1；●，FBA 　2・

5｛〕O

F且uorescence 　spectra 　in　various 　FBA 　conccntra 。

　　大小を表す定数，k ： 高染着量域の 蛍光の 減少率を

　　表す定数，r ： 濃度消光を起こ す濃度に 対応す る 定

　　数

を 適用 した とこ ろ，Tab ！e　2 の 値が得 られた．γは FBA

且： L5 〜3．1× 10膾1　mmol ・kg呷1，　FBA 　2： 0．3〜2．4xlO −1

mmol ・kg−i で あ り，
　 FBA 　1 の 儘 は ， 置換 基の 異な る ト

リ ア ジ ニ ル ス チ ル ベ ン 系 FBA の 広波長域 の 蛍光 に つ い

て 謁ぺ た，矢部らの 報告
1）

とほ ぼ一
致 し た．FBA 　1，2い

ずれ も低染着量か ら濃度消光 が起きて お り，高染着量域

に お け る蛍光強度と視感白度との ずれ に は大きく影響 し

て い ない こ と がわ か っ た．また，高染着量域で の 蛍光の

滅少率を示 す k は K ，γ に 比 ペ ビー
ク間 の 差 が 大 き く，

FBA 　l，2 い ずれ も短波長 側 の x 帯 の 値が y，
z 帯を 上

まわ っ て い た，

Table　2．　 Constant　valucs 　of 　Merritt’s　equation 　of 　fiuorcscence　spectra

FBAI FBA2

x 帯 y 帯 z 帯 x 帯 y 帯 z 帯

K
た

7

　 35026x10
−3

L5x10 −1

　 4209

．0 × 且0−3

2．6x 亘0冒1

　 跚

3曾2x10 −a

3．1x 夏0一置

　 　 280

　 12xIO −s

O．29x 且0■1

　 　3400
．” x 且0

−3

1．6x10 −1

　 　 240

− 3，7x10 −3

　2．4x10
一ユ

60 （1082）

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



Japan society of Home Economics

NII-Electronic Library Service

Japan 　sooiety 　of 　Home 　Eoonomios

ス チ ル ベ ソ 系蛍 光増 白染 料 の 増 白 効 果 と 蛍 光 ス ペ ク トル の 濃 度 依存 性

　（3）蛍光ス ベ ク トル に 対す る再吸 収 の 影響

　蛍光 ス ペ ク トル の 短波長側 ， すなわ ち励起 ス ペ ク トル

と重なる X 帯 で は 蛍光の 再吸収に よ り蛍光ス ペ ク トル が

変 化 し て い る と考 え られ，また y 帯で も高染着量で は 極

大蛍光波長 が 長波長側 に シ フ トし て い る こ とか らπ吸収

の 影響 が あ る と考え られ る．そ こ で 420，　440，　465nm の

蛍 光強 度 を Ix，ly，1， と し，　 X 帯 と y 帯 が 再 吸 収を 受け

て い る とす る と，（2−1）お よ び （2−2）式が 成 立 し て，

ln（右／1。） あ る い は 1n（ly／1．） と染着 量 C に ：よ次 の 直

線関係が 成立す る こ とに なる．

　　会（ll）。

・
一

・ c

1・会一一
・C ・ 1・（

Ix1
， ）。

　　ll−（ll）ee −・・

1・舎一一
κ ＋ 1・（

∬yIz

）。

（2−1）

（2−2）

　 こ こ で，　　 　　　 　　 　　 y 帯 の 再吸 収の 大 き

さ を 表す定数 で あ る．X，y 帯に 再吸 収がな い 場合 1
．／l、，

Iy／lz は染着量 に よ らず
一

定 に な る が，　 Fig．6 に 示す よ

うに 両染料と も染着量増加 に ともな い 減少す る傾向が認

め られ た ．x ，　y 帯 い ず れ も再 吸 収の 影 響 を受 け て お り，

接線の 傾 ぎか ら β＜ α とい え る．した が っ て，再 吸 収の

（
N開
＼

コ
）

　一三

．
（
N

一
＼翼
一
）
＝一

一t
　 O 5　　 　　 　　 　 10　 　　 　　 　　 15

　F隣 concentratlon （蘭 ■ol！kg ）

Fig．6．　In （1翼 μ冨丶In （∬yμ冨）of 　cotton 　fabric　dyed　in

　 　 　 　var 量ous 　FBA 　conce 皿trations

O ，ln（lx／1、）；● ，ln （∬ytl ．）・Relative　Hu・ rescence 　inten・
sity ：∬

． ，　at　420　nm ；　ly，　at
・440・nm ；1． ，　at 　465   ，

程度は 短波 長側の x 帯が大 きい こ とがわ か る．FBA 　1 の

y 帯 は α ＝− 0．017 の 直線 とな り再吸収の 影響 が 小 さい

が，x 帯お よび FBA 　2 の x，　 y 帯は い ずれ も直線関係

か らは ずれ，低染着量で は 再吸収の 寄与 が 大きく，FBA

l： 2mmol ・kg−1，　 FBA2 ： Smmol ・kg’i 以 上 で 寄与率が

一
定 と な っ た．こ の 屈曲点 の 濃 度 は，歴 値，wS 値 が 最

高値 を示 し た 染着量 に ，ほ ぼ一
致す る．屈曲点を 境 に，

再吸 収 の 寄与率 を 変 化 させ る ， す な わ ち再吸 収 機構 に 影

響す る 染料 の 染着状態が変化し た こ とが推定 され る．

　Ixノち，1
，II；

の 減少性 が 異 な るの で ，そ の 相対的な関

係を調べ る た め ， 各増白布 の 1．／1、 と ろ／右 を プ ロ
ッ

トした とこ ろ ，
Fig．7 に 示 す よ うに FBA 　1，2 い ずれ も，

染着量 増加 に した が っ て左 下 に 直線的 に 移行 し た．FBA

1 で は 1．　94 　mmol ・kg−1，　 FBA 　2 で は 2．　91　mmol ・kg−1

の 増白布 を 屈曲 点 と し て 高染着量域 で は 直線 の 傾 きが 減

少 し ， 屈曲点 の 増白布 は b＊
値 ，

WS 値 が 最高値を示 し

た もの と同
一で あ っ た．す な わ ち，二 波長 で の 蛍光強度

の 減少率の 関係 に 屈 曲点 が 生 ず る濃度 が最高白度 に 対応

し て い る．FBA 　1 で は 約 2mmol ・kg−1，　 FBA 　2 で は約

3mmol ・kg’1 以上 の 染着量 で は染着状態 が 変わ り，再 吸

収の 機構が変化 して蛍光 ス ベ ク トル の 形状変化 に 影響 し

た もの と考え られ る．主 波 長の 蛍光強度変化 で は なく，

蛍光 ス ペ ク トル の 染着量 依存性 を 調べ る こ とに よ り，増

白布の 最高白度が 出現す る濃度を推定 で きる こ とが わか

っ た．

≧

＼
κ

2

1

　 　 0
　 　 　 0　　　　　　　　　　　1　　　　　　　　　　　2

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 11／ 12

Fig・7・　P里ots 　of 　lx／1冨vs・∬
y／1冨

of 　cotton 　fabric　dyed　in

　 　 　 various 　FBA 　concentrations

O
，
FBA 　l；●

，
　FBA 　2．　 Relative　 fluorescence　 intensity：

1
エ ，at 　420　nm ；1ワ，　at　440　nm ；1露，　at　465　nm ．← shows

thc　increase　of 　FBA 　concentrat 三〇 n．
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　 5．　 ま と め

　 2種 の 代表的 な ス チ ’レベ ソ 系蛍光増白染料の 増白効果

に つ い て ，白度 ス ケ
ール に よ る視感白度 と C 【E 系 の 測

色値 b＊，蛍光 ス ペ ク トル との 関係か ら検討した．

　b＊
値 と視感白度は 同染着量 で 最大 と な り対応 し た 挙

動を示 した が ， 主 波長 （4tlO　nm ）の 蛍光強度は 高染着量

域 で 視感白度 との ずれが認め られ た．蛍光ス ベ ク トル の

染着量 依存性 に対す る 消光と再吸収 の 関与に つ い て 解析

し た 結 果，  消光 の 影 響は 小 さい が，短波長側で 再吸収

が 大 き く作 用 して お り，  再 吸 収の 寄与率 は b＊
値 お よ

び 視感白度が最大 とな る染着量で 変化す る こ とが 確認さ

れ た．再 吸収を受け て い る 420　nm と 440　nm の 2 ピー

ク に お ける蛍光強度 の 相対 変化か ら，最高白度が出現す

る濃度を推定で きる こ とが判明し た。

本研究 を進 め る ICあ た り有益 な ご助 言 を 賜 りま し た東

京学芸大学名誉教授岩崎芳枝先生 に 厚 く感謝の 意を表し

ます．染料を提供 して い た だ きました 日本 チ パ ガ イ ギ  

お よ び 日本 化薬  に感謝い た し ます．

　本 研 究 は ，昭 和 60年度文部省科学研究費補助 金 （奨

励研究 A ）に よ る もの で あ る．

　　　　　　　　 引　用　文　献

1）矢 部 章彦，林 雅 子 ： 工 化 誌，63，987 （1960）
2）Vickerstaff，　T ．： The 　Physical　Chemistry 　of 　Dye ・

　 ing，　Oliver　and 　Boyd ，　Londen （1954） （高曷直
一

，

　 生 源 寺 治雄，根本嘉郎訳 ： 染 色 の 物 理 化 学，丸善，
　 東 京，17〜18 （置966））
3）生野晴美，駒城 素 子 ， 三 森美恵子 ， 矢部章彦； 日化 ，

　 1987，　101　（1987）
4） 三 宅武 男 ， 野 崎 博 史 ： 加 工 技 術 ， 12 ， 601 （1977）
5） Anders，　G ．： ∫．　Soc．　D］ers　Coteun、M ，

125（1968）
6） Merritt

，
　E．： J．　Opt．Soe．　Am ．

，
12

，
6且3 （1926）

62 （1084）

N 工工
一Eleotronio 　Library 　


