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2-Theta, deg        

I
n
t
e
n
s
i
t
y
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

X10E  1 
 2.3     2.4     2.5     2.6     2.7    

X
1
0
E
 
 
3
 

 
0
.
0
 
 
 
 

 
1
.
0
 
 
 
 

 
2
.
0
 
 
 
 

 
3
.
0
 
 
 
 

+''������2	)�+��������������
��
�������
����������

$��=='��!<���
3���������������
��������	
��
��������+�������������"">8'(%	�"">8��	�O�������������(���������

��'�������"	66F�*#"2	<�����#"!	))F���'����������L���������
������������'	
2	!�����������	�F�������
������������������

���
���
�����'����������
�������
)��
�����+���'��$��3�(������	
"<<2���'�����F�%�����
��4	<)I)
!��+
����������$�
���������%���
4	<!4<
!��+��'	

��'����������������������������+��
�������*����������������

����'��%�������
���
������������
)��
���������������������'�����	3��9�!���9�)���

������8���������������
���
��$��>�
�����+���'��$��3�(������	
"<<2�
��'�����F�'��������8����������$��:)!	
�����������������������+'%����������
�8����������$��:)>	?�'�(���������������������������������:�8+��
�����'�������'�������������8�����5�����������
��'	+	"F+	!F+	)��&����������������������8����������$��:�!
�
���I	I)�
"�$�
���������%���F�������������'%��������+'�������(%������:�"
���:�!'(%	:�!��������
�*

����������$�������+��
	

��+'�����(%������(%��+��
��
����������������
��F��F���'(%	
��F��F�����
����

�����������������������
���F�F������

����������������'������������
����&�������
�����
"<�<�(�

��
�
������
������
������!���������� � 
2	")�

M������������������3��������'���������������������$����������$�������3�(��
����	
"<<2�������'����������	
��+'%���������������
���������L���@���������



�
�
�
�
�����	���� )2

$��%���������I	"�+��������@��+'%������������������9�!
:>!8+'�����
��I	!"�+
�������'����
���������%���
!	26)�+�	
��'����������+'������������������'������������������
�������������������������������������(���������5'��������

������
$������������������
����
$��3�(������	
"<<2�$��������������&�������
�����	

��+'�����9�
:�"'�������!	2I
"��+F���+'�����9�!
:�!'�������!	22
"��+F'���������%�������
I	"8I	!�+$�
���������%����'	?���'	+	>�
+�������8����������$�����������+��
������������������'	+	2�����������
����+'�������	

��M�������'��������
�������+��
�
����	����
����������
�����������F+
������
����������F%������������F��@������������$�������!�83������$��
�����%����F����@����������
������������M��������������M�������'��������
����(��M���������
������	

��=8+��
����������(�������������F����������������������������+���'����'��:�������(�����������$��������=83������������������%������
�������	?��������+��8
���������������
��=�������+'�������(%���������:�8+��
�����������������:8
+��
���
���*�������������������	
�(�%��������'�����$������������=�:8�����������+�������������#�
��������$��3�(������	
"<<2�=�:
"�
��������:�"�'(%	=�:
!�
��������:�!��������	L�
��@���������������N��
�����(�������������$����
���������$��=�:
!�$��������%��$��=�:
"�	:�"�������:8+��
������������#���'����
���*�����������	
�:�"�������(�����
����'����(�
�*����8��������!��F������(%������������#���'����*

����������$�8����	&�����'������(%������:�"������#���'�����
��$���$�����������+'�������F���$��!	��
!�8)	!!
!��+�������	N$��������=83�������$��=�:
"�(�����
������#���'��������
����(�����F%����������'����������+��
�������������������	
��

���
������������=83����������������������
��������
������(�����%�������+'8
�������:�"
L������8:�����
:
=83��������'������
=�:$��I	<26�+
=����
��
�����'���F"<<2�	
����������������������������=�:
?�(%������"	<���!	!�+	
��
������(%������:�"������������������L����������'���������(%������4!���">6�	N�����������������������%������@%�����=
:
=8�������
=�:8��������
��'	2	"�F
%������"I>	2�'�������
=����
�������'���F"<<2�	+''	2	>(�����O�
�������������
+�������������������������������$��==
��:�"������������������#���'���'��!<��	

��'����2	"�+����%������:
:�
:8��������=='��!<��	�'�(�����F%����������%��������������*

�����'���������������	

+��
������ ������
��� �

:!"
:�"
:!" "I<	<
2� "
:!"
:�"
:>" <<	I
2� !
:)!
:�"
:)> <6	4 !
:!!
:�"
:)! "I<	>
2� !

+��
������ ������
��� �

:!"
:�!
:>> "I�	>
2� "
:)>
:�!
:)) "I)	"
2� "
:>!
:�!
:"" "I!	�
2� "
:)"
:�!
:!! "I>	!
2� "

����:�!���������������3����������F��������������������#���'�����������*
8

�����������������F%���:�!���������
��������'����(�
�*����8��������>��	
��:�
:8+'�������$��������(%������!	6!
!�8)	2"
!��+F���
�������:
=83�������������



)4 ��������
�
�����
��

����	�����	���	�
������
�
	�

+''������2	>�+�������������������������������$��=='��!<����������
��
��������
����+'��������
���+�(%������:�"���������������:8+��
���
L������	
��+�������
������������&�������8M�����������������$��3�(������	

"<<2�������������	:�!%����(��'��������5'�������%����������	=��������8
�����9�8'(%	&8+��
�F���������������:8+��
�	+�����+'��������������������:8+��
��
���*�����������(�:�"����'���������������������������83�������

��
���
����	"	<8!	!�+������	
�������������:8+��
�����
��������������
����F'���������'���$�������������������83�����������
����$�����������:�������8
�����
��������������������=�:8���������	

$��I	<26�+����'������������
��������=83�������
��
���
��"	68!	2�+������	
��
������(%������:�!���������������#���'����
L������������(%������4I���"4I�	�������:�"F��������������:�!��������������������%������@%�����=
:
=8�������
=�:
��'	2	"�	

��'����2	!�L���������
����$��3�������'��$��������������
���������	
��
��������� 
��+� ���+� ���+� ���� M��+K!<�
3�(������	� "!	I)"6
>� 4	<!4<
!� "!	46"!
)� <I	!6
"� "I24	I
)�!<� "!	I))I
!� 4	<)I)
!� "!	46"�
!� <I	!4
"� "I24	6
)�>I "!	II"6
!� 4	<")�
!� "!	4!2"
!� <I	!2
"� "I>6	�
)�!I "!	II!)
!� 4	<")�
"� "!	4!4>
!� <I	!2
"� "I>6	�
)�"" "!	II"<
!� 4	<")<
!� "!	4!4"
!� <I	!2
"� "I>6	�
)�



�
�
�
�
�����	���� )6

������� �������
���������������


��L���������
�������������
�������
��������
��'	2	!�(�����F��@���&����������
���*�������������$��!<��'��""������������$���������'���'�	
��'��>IF!I'(%	""��������

����
����������

�������������������������������������
����8
���'������$������'������	�O�����$�����
����'��!<����������������������
������������������������	&�����'�������
���
����������������������L�������8
��
��������>IF!I���""�
�	��'	2	!�	
��M�����������������'����������������
������������� 8�����
��'	2	)�	+''	2	2(�����O�
�����������'���������������
��8
�����
����
����
�
������(���$�����""��
3���������������
��������	

��
��������� !"  " ��
>I� !"	"< "2	2" "	>!I!I� "4	�� "!	4> "	4�)""� "4	4� "!	I) "	444

��'����2	)�L����������������&�������$�����8
��������$��=='��$��������������
��8
�������	

2-Theta, deg        

C
o
u
n
t
s
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

X10E  1 
 1.0     2.0     3.0     4.0    

X
1
0
E
 
 
3
 

-
1
.
0
 
 
 
 
 
0
.
0
 
 
 
 
 
1
.
0
 
 
 
 
 
2
.
0
 
 
 
 
 
3
.
0
 
 
 
 

+''������2	2�L�
�������
�������'����������
��3�������'���$��=='��""��
3���������������
��������	
��M�����������'�����������
&�������
�8����$��3�(������	
"<<2�������������	
������(���$������	


��������$���+������������L���������
����(%������!<����""��������������'�������I	!4������FI	!>���������I	)6������	
��
��������������'���'��
���
��������������������	&�
��$����������������N��
�����(�����$���
���������
���
������������$����
I	�6�	���=�����������!<�������������L���������
�����������
�����������
�����+����������������������(�����+�����'��������%������



)� ��������
�
�����
��

����	�����	���	�
������
�
	�

����
"������������<�I
"�H"I��H���� 
2	">�
����
"��������������!
!�H"I��H��� ��� 
2	"2�
����
"��KK�����KK�"�!2
"�H"I��H��� � 
2	"4�


��'��������������(������(���������
��@���+�����������������
������+�����8
��������������=����������	&���������L������������������������	=���'����������
+��������������(������������������������������������+�����)	<�H"I����������F>	)4H"I�������������!	2)H"I����������
&�����������	F"<<4��	

+''������2	4�+�������������������������������$��=='��""���������II"�

����������
����+'��������
���+�(%������:�"���������������:8+��
���
L������	
��+�������
������������&�������$�����������������$��3�(������	

"<<2�������������	:�!%����(��'��������5'�������%����������	=��������8
�����9�8'(%	&8+��
�F���������������:8+��
�	+�����+'��������������������:8+��
��
���*�����������(�:�"����'���������������������������83�������

��
���
����	"	<8!	!�+������	
�������������:8+��
�����
��������������
����F'���������'���$�������������������83�����������
����$�����������:�������8
�����
��������������������=�:8���������	


��$�����������������������������+��
����==8���*�������������%������'����������
������������������
)8>���������'�����������'��!<���'	+���(%������>I
� ��������&)������	
,���!���!��������(+����*�
��&�)!



�
�
�
�
�����	���� )<

���""�����'���������������@�����+���������
)8>��	����

��
�������������8

����+'���������������+��
���������������==����������
����������
+���������'	+	48+	""�����������	+������:�8+��
�'���'���������������$������(������������������������������������������	
��+'�������(�������������9�8+��
��'��""�'�������!	>"
"��+����9�>
:�"'(%	!	>2
"��+����9�!
:�!	L������'��!<�������������+��������
I	I<
!�'(%	I	"I
!��+	

��+'�������$�����:�8+��
��(���������������#���'����
���*�����������'���'��
(%������!<����""������������$���������	3��""����������+'�����������:�"
(%������!	��
!����)	!!
!��+�������:�!(%������!	�I
!����)	>4
!��+	
��������
(%���������:�8+��
����������#���'���������%�����(%��������%�4I���"4I�F
%�'����%�������=�:
"������������=�:
!�%�����
���������������������F�����3�������%���
���=
:
=8��������
=�:����������	N$������������������83�������(%�����������������:8+��
���
L��������'����8

��'������
:
=83��������'�����$��I	<26�+
=����
�������'���F"<<2��
=�:8
������������
���
���������$����	"	�8!	!�+'(%	"	<8!	2�+	
��+�����������
���������#���'���$��:�"'(%	:�!'��""��������������'��!<��$��������8���	
��������(%������:�"'(%	:�!�����������������#���'��������������
�������'��!<���
"8!�	+''	2	4(����%������
�O�
�������������+����������������������������$��==
��:�"������������������#���'���'��""�	

�
�
�
�
� ���
�����������	���	��������


����	�O������
����������

��$��=���'������=��'%����'�����$��
����8
�����I	)�!����������
��
��������������
����'����%�������	�O�$��==	
���������������������������	3�����+��%������(���������F��@�������
�������
�����8
�����

����	�O����������%����F���
�������	�O��������������=��������'��8
������

���	
��?���(����������'F��@������'�����(�����(������������
�89�&:;�������F�����%�������
����������

8+��������
��(%���������������������	����=����

����'������������������'��!<�����

��
���
������������
)��

����
���������%�����'�����F�%������������
>��'
��'	2	>�	
��
���������� 
��+� ���+� M��+K�
!<�
���������+'����� 4	<>!
"� 4	)2>
"� !42	!
"�!<� 4	<>>
"� 4	)>4
"� !4>	2
!�>I 4	<!)
)� 4	)!I
)� !4!	!
>�"" 4	<!2
"� 4	)!"
!� !4!	2
>�

��'����2	>�L���������
�8
���$��=�'��!<�F>I���""�	

+��&����%�����������3����

������L���������������$���89�&:;%��������$��=�%�����������������
"<62�������'����F���N��������������������������%�����
�����$��%�����
�L�����	
���5'��������

������'����������L���������������

��������������%������������������������������
��������=�F%�������'	+	"!���$������	

��'�����=�8������
�������8
��������(�����������������������������	�%������!<�
���""����
�����L���������
�������=����%�����'	
��������$���+������������L���������
����'�������I	!6������FI	!6���������I	)<������	
�����������8



>I ��������
�
�����
��

����	�����	���	�
������
�
	�

|| || | ||| || || | || || ||| |||| || || | ||| || ||| || || ||| || || ||||| || || || ||| |||||| || || |||| || || || | || ||| ||||| |||
| | || | || | || || || | | | || ||| || | |||| ||||| | ||| ||| || || || || ||| | | ||| || ||||||| |||| |

10 20 30 40 50 60

2θ [°]

−1000

0

1000

2000

3000

In
te

ns
ity

t [
a.

u.
]

����������	��\����������������$������!������������
�������
�� ���
!������#���
�	�����������

(������$��������!������#���
���$������
���$�����1��������������+"������#��$�������"�%�&[���������'(����)������������'(��*+,��-.	

��������������/��������#�����
����������(����	���	!������
(���������������

\�(�0��������������
����������X��V	
���
�� ��	���Z)������������
�����������\�����[��������'(�����[������������a�����$����������[��a��������������a����	
!�����$���'(���������������������\�����[���������������'�������\(�������������

b��[������� � ��� �� �V �������� ����� !"�����

�� Y�	� 
�	� Y	�Y 
	�� Y	���� 
�	� 
�	� 
	YY �	�� Y	��

YY 
�	Y 
�	� Y	�Y 
	�� 
	��

b������ �	�� \(���'����������\�����[��������������+
���� 
�� ����� *+
,��-.���
��)�����YY 	

b��	�	�����(������̀ ����'(�����\�����[��������������#�a�������b��[��������	������������������$�������\�����[���������������������������\�����[��������
��
�����������&����������'�����������/��������#������b��	�	$��'��'(����	b��	�	Y
������������(����������$������\�����[��������'(��*+,��-.	(�����������$��������#a�������X\�	�	Y�+�	Y$Z����$������$�����������$�����������������%#����������������������������[���$����$����'(�������*+,��-.	b��	�	�����(������#�������������̀ �����'(�������\�[�	������������������$�
a����������������������%#������'(����'(������������������'���������/��������+
#��������$����	



�
�
�
�
����
����	 >"

��'����2	4�L���������
����$��=�'��!<�F>I���""�F�������O�������+��8
�����������N��
�����(����	

��
���������� 
��+� ���+� ���+� M��+K�
!<�
���������+'����� "!	I!)
!� 4	<>!
"� "!	6I�
!� "I4I	4
)�!<� "!	I!6
!� 4	<>>
"� "!	4<!
!� "I2<	<
2�>I ""	<<"
!� 4	<!)
)� "!	4>I
4� "I><
"�"" ""	<<>
!� 4	<!2
"� "!	4>!
>� "I2I	I
6�

��'����2	6������������
�����+��������������(����������==F=�F�89�&:;���L���	��&�����������	
"<<4���'���������������	
&�'����( ���

����� �������� �KK�����
== <	I
"�H"I�� �	!
!�H"I�� "	!2
"�H"I��=� <
"�H"I�� <
"�H"I�� "	I
!�H"I���89�&:; >
!�H"I�� �
>�H"I�� "	!
4�H"I��L���
&�����������	�� )	<�H"I�� >	)4H"I�� !	2)H"I��

	
�
� ���������


���������	�������������������$��'������%�����������������������$��=='�����
8
��
������������������
�������������������	3�������'�����������������&�������8
$�������������%�������+����
�
���������&*

���������=='���������	���������
%����������������(�����+��'�����$��3�(������	
"<<2�$��������������&�������8

������'���������	
��������$����� 8��������M�������������'�����������������8
������������
����������

�	
��������������=��'%����'����������	�O������
��8���������

��'������������@��+��������
����������

�����5���������F%����������������������������������������������������������������������������������8�8
�����������	

����
�������'���������+����������
���*��������������==����(%������!<����""�������F%�����'�������������
�����+���������������������������������������
+�����(����	+������:�8+��
�'���'������������������������$���������	+�@����

(���������
�����'���5
��'������:�8+��
������%�����������+���������	 �5'���������
���������������
������������$������%���������������������(����
�������F��@����=83�������(%���������������
������������:8+��
��������*�������������'�����	����=83������������'�����%�����F������
�������������
����$�����������:��������������������=�:8���������
�������	
��'�������������+����
������:����8
����������������������=�:8���������	&�%�������=�:
"������������=�:
!�������������
������:������������
�������������F���������%����'�����������������������������=83�������(����#���'������'����
�������	
�'��%�����������������
$��(����F%������'���������:
:�
:8���������
%����$�
=
:8=
�������
������=�:8���������'%�����	#����%�����'��������������
%����������
����

���������������������F��@�����������������=�:8���������



>! ��������
�
�����
��

����	�����	���	�
������
�
	�

=83�������(�
L���������'���	?�����
���������'������������@�+�(���$��:����8
��������
�������������	
������
�����������
���������=83������������
��"	�8!	>�+
��%������L���@������������=83���������L���F���"	�24
!��+'(%	"	<>"
!��+����
����
��������F"<�!�	#������$��#�$��
"<6>�$������

���������������������=83����������������������%���
$��	���	)������'������3��������������$����	>�
�
��	N���:��������������������������=�:8���������%�����
��(�����(������8���������F%�����������'�������=83����������'�������������%�������F%���������
����
�����������%�����	=���'��%���������$����������(�F��@�$������������'������=83���������������������������
���
��������������
��	�5'�����%���������������������3����������@��������(�����������������	����������%����%�����������:�������������'�$��(���F'����������=�:8�����������������������������$��(����%���	:'����
��������������*��
����������������$�������F���������
����������
�������������
(�'����

��	
�������N��	�@�������
������N������������+��
���3�������'�����������������
%����������3���������(����%���F��@���N��%������������3������������'����	
)")�'������
?LN!F"<<2�F������������*��
�������������������=�:8���������'������'�����
��
�������$�������'��	3��!<��������������
���������������������N������$����%�>�
�
��
3����%F"<�>�F������������������������L���@���������
%�����3�����������������=83�������	&�
�������������=�:8������������%����=83�������(����'�����'�����:8+��
���
L���������'�����F����������������'��%�����������
������+����������
������
	
�����������������(%������������(�����F
����
�����������������3�������������������������F�������

�(��*��
������
�����������	5���������
+�������������������'�����$��3�(������	
"<<2�������'����������
����������$��������������������������:�8+��
������������
�����������������	

����������
����+'�������(�������������:8+��
���
L������������������������
�������'��������������%�����
!	�"8)	)��+����:�!�����������������
��@�	
��
�'�����������������������:�������������������������==������(�������F��@����������������
��������������%�����������������'�%����	
�����������������
:8+��
����������F�������=8+��
���'���
M��������(�
:8+��
�������������
�����	
��:8+��
���=�:'���'���
�����������������
���'��:��	
����������
(�������F%���
���:�8+��
�'���������������������
��������������������%������������	?
=��'�����������%��������������:��������������������������=�:8���������������
������������F�'���$��3�(������	
"<<2�����������������������������������������������	����������%����%��������$��3�(������	
"<<2�'�������'����:�������8
������'�$��(����������

��F��������������L������'���������'�������'�������	

��5���������������=���'��(������������������������

������(%���������
�������������������������������'�
+''	>	)�������=��'%����'����������	�O�	
��'������������3��'���������'���������������*�����$�������������+'����
"<���	

��$�����+���������������L�����������������������
���
�����'����������
������������'���������%�����F���5��������������'�������	5��'���������$��(����
����=������������������������
�����+���������%��==	
��$�������������
+'����
"<���������

����5'��������

���������������������������������
����8
��������(�(�%�����	N���������+�����������������'���������&�������'����

���



�
�
�
�
����
����	 >)

��'������	=�����������'����������
�������(
����������������(������&�����������'��
�����%�������������@����������'���������%�����(����
��F�
����'��������������8
������(���������	

��'����������L���������
���������89�&:;%��������������������+'%���������8
�����'��������������%�����$��=�%�����������������
"<62����F%��$��
������
�
������������������������89�&:;��������
������������������	
��)I!8��	�O�����������������@�%�����F�����������%����������������������$����� 8��������L���������
����'����

���'���������	
��'������������������@�������������
�����
+�����������������������(�
M��������
��==F=����L����������(����%�����	



>> ��������
�
�����
��

����	�����	���	�
������
�
	�



��������

����	�����������

+�����(����������'�������
����������������#�����������������(��5������8
��������������������������$��%�����%�����	
��&����������#��������������'��
�
+��
�����������������
%��'�������������������������N���������	
�
��������&�������$��#�����������'�������$�����:�������(���	&���������������&����8
���'����

��������������N��
������'�����%���������������%�����	
����'��������
$�����������&������������F���������'�������������'������F����'�����(�����?����8
��������N��
�����	

���������%������(%������#�������������������$�
&���(�������'	
�����8
���%���������'������?�������������
���������&���(��������%����������������&��������������'�(�������F������
�������������������+'%�������$����$�
������8
%�������������������������&���������������

���� ����� 
4	"�
���� �

�
����������� 
4	!�

�������?�����
���������������'������(%��$�����������&������������	�����F������'�����L���
�����(����������	���"�!��������"�!�����������	
�
�������������������������������������������&�������������������'(%	����'����

��

��������������'���F%�'��"'����"II�
���

���� �>����� 
4	)�
���� �>�
����������� 
4	>�

%����������&�

�����'�����L���@�������������'������&������������������������
%����

������������ 
4	2�


��&���������������������$��
��������'����������%��������%���������
��
(����
����
3�������%������������	
�������'������������'��������������@��!�83������	
����'����������'����������������������$��������'���&������������
%��������%�����������	
��������������+������$��=8+��
�������'�����%������

>2



>4 ��������
�
	�
���	�	��
�
	�

N��
����������������������������F%��
����������
������������'(%	������%��

����������	L�������������������������$��=8+��
������������#��������'������
���'�%����������������'�����	=��������������������3��������������5����������������&�����������������$������������?�����������N��
�����
��'	4	"�	
?����� �����'���� �����'����
�= "	62�) �I	!6�=
�
� 2	2<! !	I2

��'����4	"�&���������������������=����=

����������

�����&����F"<<!�	

�='����(������������������������������&���������������F��@'������������������
��������
�������������'����5������������������������������	
�
��$���������8
�����������M����������(%������&�������������5���������F%�����+��%�����������

����������

��8(	3	���+������$���������������8�����%���	
����%�������#��8
������'��������O����
������%���������=
�������������������$������=������������F��������'��������������������������������&���������������'����(�
��'	4	"�	�������5�������������%�����������������������������F�
���������������
=��8'����������N���'�����$��3�(������	
"<<2��������������=������
"<<>�
$��	���	)�(����������	���������%��(������������F�'�����������������*��
������
��������������=�:8�����������==8%��$������������=������
"<<>�����������
�����������N���'��������������	����������������'��������������+�'����������8
���8
�������������
�����������:�����������������������������������������
��������	
+'������@����������(�������F��@'��������@����������+�'��������&�������$�������8
��������=='(%	=
'����������
���������$������

��%�����	&�
��������
���������M�����������������������������(��M���������F$������
����������������������������	

�
�
� ��		���	
�	

+
���$����������
����N<
���''�������	F!II"����=���8�������8?����������3�����

+''	4	"�%�����#��������'�������8NO����
������=

&*�������	���	>�'��!<�F>IF!I���!�$������

��	=�������%��������	
����	����
��
=�?F!II!�$��%�����F������������(%������"	2���)II���
��������	
��$��������'����������&��������
%���$��4>���'���������
��������������
��������������������F���������������
����
$���������������	
+�����'��'�����������������(*��������������'�����������
�"2

F=������	"II

�
���M������
	M������
�������������������&���������������$��I	I"�'�F����@�


����������

��������������M8��	�O����������	���������%��������������'��!�F����'��!IF>I���������@����!<���������������	
����@'��������������������
$����%�28"2��!�F������&������%����'�������%�I	I4�!�	
�����'�������������
����
���
���=��'%����'�����$��I	)�!�	3��������������%�������������������
���������
�����F�������
����@(���'���������
�������'�������%�!>�F%�������

�������������(���$����	)I����&����������������	���3����

������������������%����$��������������'��
�����������������
��



�
�
�
�
�
�����
	� >6

+''������4	"�&���
��������+��'�����N<8���$����������
������
=�?F3�����

����
����������
����������������	�����
���������	�����������������
����	

�8+��:K
#&�46>������O�����
&��������������������	+�����M�����������������&�'����(%����������������������$��%�������&��������(���"	6<4>
"��+'����

�	

�
�
� ����	���
�


����@�����%�����
��=�������������

��
���
��

��������(89��$����F"<<I�
�����%�����	���������%�������'������
����������

���������
�������3���8��8
�����
�	���	2	!����L�����8������������
����'����

�	+�������@���%��������&�������$�����������
���������$���8�������
�	���	2	!�$������

��	+�������8

�����%�����$��3�(������	
"<<2�$�������������&�������
���������5���������
%������������������

����
����������

�������������*��
4	L�����
����8�����	

��������5���������������������������������������&������5���������8M����������
�����%��������+��%���������
����	=��(���
�����������5'��������������	�O�
�'�����'62�!�	3�����&�������$�����������%�����%��'�����+��%��������������8
��������
���	2�(����������������������������+��
�������*����������������



>� ��������
�
	�
���	�	��
�
	�

���:�8+��
�$���������	
�'��%����������������F���&8:83��������'���������������

��������(���������'�����L���(������(����(��
����	�������������������������F����	

������������
����8�����������������������F��@&8+��
��������������������������������&�����������������
��#��������������%��(����������������	?
%�������M����������M�����������%�����������
����������������8������'�����8
���F�
�����������(�����������
��������(�����������
���������������������=�
8
+��
�(�������������	+''	4	!(�����O�
�������������������������8�����	

+''������4	!��������8������������������������$��=
'��!�F3������������8N'���'����IF�������'�����"'�����+K	
�����������������(���

��������F��������������&�����������������	&��%��(����������������������������$�
������F�������������������$�
������	
��������'����
�����
�O�
�����������������'�������������������+��
��(�������	=��%������������������=�
8+��
�����
������'���������������������(�������
��	

�
�
� ���	�
���	

�
�
�
�
� ����

+���
����������

�(������������������������������5��������������������F������&������5���������8M�������������)8>�"����(����	
����3�(������	
"<<2����8
���������
����������

(�����'����������&������5���������8M����������$��)8>�"F
�'�����������������������'�������������������	N���$�����������������'���������8�����������'�������������������������������������$�����������5���������(�����F����@������$������������
���������������%����������������	

��'����������L���������
��������=
'��!<��%����������������$�����������8
���%�����
3�(������	F"<<2��'����M���
�����N��
�����(����������������������

%���������"�
��'	4	!�	+''	4	)(���������
���������'���������
����������



��
������(���$�	



�
�
�
�
�����	���� ><

|| |||| |||||| || || | || |||||||||||| |||| |||||| |||| || ||||||||||||||||||||||||||||||||| ||||||||| ||||||||||||||||||||||||||||| |||||||||||||||||||||||||||||||||| ||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||| ||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||| |||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||| ||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||| ||||||||||||||||||||||||

50 100 150

2θ [°]

−2000

0

2000

4000

6000

In
te

ns
ity

 [a
.u

.]

���������$	��\���������X���Z�������$������X�Z������������
���!���

�� ���!������#���
�

X#����������(������$����$������
���$�����Z	!�����'��+
�������������������������������#�������������������
����#������	XY���Z
#�������	!���������������#��$�������"�%�&[���������	

���������'��������a�������+)���+)������+����V+̀ ����
��
�	�)
�	Y)Y$	�����	�Y��#����	!�������������������������������b��	�	Y��'��'(����	!��
��'�������� ��������������������������������(������������������/����������
����#��
����	
X
Y���Z(����a��������"���������������X��Z(�������	���-�Ya��$��������	+ ��������������
����
����������������#������	XY���Z��)����������+ ���������
��-̀
�������+ ���������
��-̀Y	�(��-YY�������� ����������

�����
����
���$������)����0��$���$�����������������������(����������
����
�����U��������a�����������$������	!����a��$����������������������\�(�0���������

��a����������	Y


������&�����	


�	��a��$���#	�	,���-̀YX
	
�XYZ


�Z���,�
�
-̀
X
	��XYZ


�Z���	Y�����	��

�
�����U��������a�����X
	�$��#a	
	�Y�


�Z��	
!������$����������(�������$������#���$���$����������$�����$������������(������
��$��������[���#�[������(������������������
��'����������������������
����#��
����	
X
Y���Z
�����$����������������������	

T�������'������������
��'�����������0����$����U���������!+�������$��
��+'������	/�������������� ����������'(�����#���������$�����$�����������U�������-+�+����(�����
���Y	�

�	��$�������a�������������$�������������+ ��������$�+

��������#(����$����������$������/���������	!�������������!�$�����&���a������������������������������������#�#�������	������������!�$������#����������������
��$�������$�a�$�
��������������)��0�������������������a������'����������+
��������������#���������a����	������$�����������������
��'����������'��������U���������!+���������#�������������������
����#������	XY���Z���$��(����	



2I ��������
�
	�
���	�	��
�
	�


��+'�������(%���������:�8+��
�����������������#���'����
���*�����������
�����������:�"$��!	68)	)�+�������:�!$��!	48)	>�+	3��:�"'�����������*
8

�����'��������(%��������������#���'���������%���$��:�"��������	����:�!
����'������%�����������������������*

���������������$�����������+'�������(�������������#���'���	
�
������������������������'��F��@�����������=83�������
(�������������#���'����
���*��������������'����	
��
���
������������3�������
������������������+'(�����:8=83��������'�������$��I	<26�+
=����
�������8'���F"<<2�$�
:�8:8+'�����	
�����#���'�����
����'��������
�������$��
��	"	68!	>�+����:�"'(%	"	68!	4�+����:�!	

��'����4	!�L���������
����$��=
'��$��������������
���������F#�#�����8
���
��������F&�&*���������
��������	
��
���������� 
��+� ���+� ���+� ���� M��+K�
!<�
3�(������	� "!	I)"6
>� 4	<!4<
!� "!	46"!
)� <I	!6
"� "I24	I
)�!<�# "!	II6
!� 4	<)�
"� "!	6!6
"� <I	I6
"� "I4I	!
>�>I# ""	<6I
"� 4	<"I
"� "!	4<�
"� �<	<2
"� "I2I	)
)�!I# ""	<4>
!� 4	<">
"� "!	4<6
"� <I	""
"� "I2I	)
)�!# "!	II4
"� 4	<"6
"� "!	4)I
"� <I	!"
"� "I>�	>
)�
!<�& "!	I))I
!� 4	<)I)
!� "!	46"�
!� <I	!4
"� "I24	6
)�>I& "!	II"6
!� 4	<")�
!� "!	4!2"
!� <I	!2
"� "I>6	�
)�!I& "!	II!)
!� 4	<")�
"� "!	4!4>
!� <I	!2
"� "I>6	�
)�""& "!	II"<
!� 4	<")<
!� "!	4!4"
!� <I	!2
"� "I>6	�
)�

�
�
�
�
� ��	��	��	
���
�	�����	�

������� ��������


��'��>I����	!I���
�������
����������

����������������������������	L�8
�����'��!<������'�����������
�������'�������M�������'�����������������	
��M���
�����N��
�����(������

�(%������!<����>I��
�����"I�+KF
������

%���������"��'	
��L���������
����������'	4	!(�������
��F+''	4	>(�������
��
���������'���������
����������

'��!I�
����
�
������(���$�F���L����8������������&�������$���������������������'	4	)�����������	

��
����������  *#  #  ./#00 ��
>I !"	4 !!	< "!	! 6	��!I "<	4 !!	> "!	! 2	!"

��'���� 4	)� L����������������&�������$�������������$��=
'��!I'(%	>I�	


������>I�'����������+��
�����������*�������������(������������'��!<��(	�	
������������+������������������������������(%�������������F(	�	'���'������




�
�
�
�
�����	���� 2"

���
������������
)����������	
���8����������$��:�"���������������������F�������$��:�!'���'��
���
��������������$���������	

|| |||| |||||| || || | || |||||||||||| |||| |||||||||| || ||||||||||||||||||||||||||||||||| ||||||||| ||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||| ||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||| ||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||| |||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||| ||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||| ||||||||||||

50 100 150

2θ [°]

−2000

0

2000

4000

6000

8000

In
te

ns
ity

 [a
.u

.]

���������$	��\���������X���Z�������$������X�Z������������
���!���

� ���!������#���
�X#����������

(������$����$������
���$�����Z	!�����'��+
�������������������������������#�������������������
����#������	XY���Z
#�������	!���������������#��$�������"�%�&[���������	

���
� �������(���������������(������ �����'a����������������������+
������)�����(����
�� ������

(����������������������$���a��������	����#�[�������������������������(���������U�������-̀+��������������$�#�
�� ��+

��(������)�������(����,���-̀Y�#a	,�
�-̀
��������
	�
XYZ�#a	
	�$XYZ


����
(��������$�#a��$��������
� ��"�����������������$��	b��	�	
����	�������������������������$������ ����������	
�̀���'(���������� ������������$�'(��������
� ��'����������!����a��
���(����$�)���U��������

�
!+�����#����������	!������$�������������+ �����

�����$������������a������'�(����$��U�����������$���������	���������������+
���
��'����������'��������U���������!+���������#�������������������
����#������	XY���Z���$��(����	T�'�������������(��#��$���
��(����������������������������������a�������� ���
��$����
� '(�������!+���������(����$�����)�+��(�$���#�����(�$�����̂ �$�����
���#�������X
��	/���������
�� 

Z
	

�
�
�
�
�
�
� ��

!�����
 ���������!������������������$��������$�
��������
�)�����
�� 
��'�����������



2! ��������
�
	�
���	�	��
�
	�

| | | || | | | |

| | | || | | | |

34 35 36

2θ [°]

0

2000

4000

6000
In

te
ns

ity
 [a

.u
.]

| | | | | | | | | | | || | | | ||| | | | | | | ||| ||| | | | ||| | || ||| | | | | | | ||

| | | | | | | | | | | || | | | ||| | | | | | | ||| ||| | | | ||| | || ||| | | | | | | ||

101 102 103 104 105 106

2θ[
o
]

0

2000

4000

6000

In
te

ns
ity

 [a
.u

.]

���������$	������$���������������������������
���!���
� X����Z�#a	

 X�����Z	 (̀���������
� ������[��������������"�%�&
���$�����������+
���(����
�� ��'�����)#�������$����
 ������$��!������#��	!��������#a	
�������������������#��$�������"�%�&�����'(��
��#a	
 	

/�a����������(����������$���"�%�&���������������$�������T�������(���
�����������'
X���	$	�Z!��������
��

(�������������\�����[��������#a��$���
�����
 ��������

|| |||| |||||| |||| | || |||||||||| || |||||||||| |||| || ||||||||||||||||||||||||||||||||| ||||||||||||||||||| ||||||||||||||||||| |||||||||||||||||||||||||||||||||| |||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||| ||||||||||||||||| |||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||| ||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||| ||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||| |||||||||||||

50 100 150

2θ [°]

−2000

0

2000

4000

6000

In
te

ns
ity

 [a
.u

.]

���������$	$�\���������X���Z�������$������X�Z������������
���!���
 ���!������#���
�
X��$������
���$�����Z	!�����'���������������������

������������#�������������������
����#������	XY���Z#�������	
�	�Y�'(���)�	�$�'(�������	�$�'(���	*a��������
������(�0����������"�������������������$����0a���������#������	XY���Z���������� �̀��Xb��	$	
Z	!��
����[��$�����������������/��������#�����+������������a�Y

�
	!�����'��������

�������+)���+)������+����V+̀ ����
��
�	�)
�	�)Y�	�����	
$	���	$	$#����



�
�
�
�
����
����	 2)

�����
���������'���������
����������


����
�
������(���$�	
��'������������������������+��
��
���*��������������

����'��%�������
���������
��
���������!<��'������������'�����	�������������8�����������$��:""���:!"��%����������8����������$��:>>%�����������������'	
��9�>
:�"8+'�����'���'��
���
������������������F���+'�����9�!
:�!%�����������������'��!<��
�����������
��	I	"�+�'	
�������*�������������
������(��������$���������'���'�F'���'������'��!����������������������'��F��@�����������=83�������(����
���������#���'����
L���������'����	

�
�
� ���������



��N���'��������#��������
��������'�������������������$���N���'�����������������	������������������������������
���	2�	=��������������L���������
�������
�����������������������+'%�������������'���&����

���������������!'(%	""����'����������L���������
�������#��������8'(%	�����������������������
���
��������������'�����	=���'��%���$����������(�F��@���5����������������L���������8

�����'��""�'(%	!�$�������������'�����������	
��N���'�����������	2��������������
�	��'	2	!�	#������N���'�������������������������������(���������F�������������#�����8
���'��������O����
�����'����������L���������
��������!IF>I���!<��%����(�8
$���������	
�����������+'%����������������
+������������������������������8
��+�	�����������
����������

���������������������������'���������F�����8
���
M��������(����#��������'�������8NO����
�����'������
����������������8'��������	#�
����������
��@���
����������������#�������������������

�������
��$������������
����������������%��������+��%���������������
��(��������� 8�����������%�������&�������$�������������'��	N��������'������+������������8��� 8����������������������������������F��@������������������F���=�
8+��
�
(�������������	5�
�����'���+���������'�����
*��
�����=�:8�������������������#��������8'��������������������������
�������	+�����(����5�������������������	2(����
����F��@������������#���'������:�8+��
�����
���������������������+'�������
$��!	68)	>�+(�
'����������:�8+��
���%�����	
�
������=83�������(%�����������������������'�����'�����:8+��
���
���*�����������
�������	+������������
���
�������������=83�������$��"	68!	>�+���������=83�������������%���(�'�(�������
$��	���	)�	
���
M��������(����N���'������������	2����@����5����8
����������:�
:8+'�������(������������������������������
�������������'������	N'���������+�������(����	2���%����������(����
��F��@���
5����������������&���������=83��������O���������������������������
�������%������������%��8
�������	
������
�����+��������������������#���'���������L�����%������������
������������=83���������
�������������
����$���������������������=�:8������������
��������
�����M��������(�������������:������������������������������������'��
�������
���������������
������������$������%��	5����3�����������������������
������+����������'��!<�������*��
���������8
������������������(�$��
����
$��	
��������������	2�	3��!<��'����������



2> ��������
�
	�
���	�	��
�
	�

����������N�����������=�:8�����������%�>�
�
������������
���������������L���@���������%�����3����������������������%�����=83������	&�������������
�8
����+����������+��
����������F���3�����������������=83�������(���'��%�����F����*��
����������������
�������	�����������%�����=83�������������������'��
�����%�������
�������'���������%��
�����������	5��������F�'������������'����=�
8+��
������=�:8���������=83�������(����#���'�����
�����'�����	5�������M��������(���������*��
��������������������=�:8������������������'����������
���������������������������������'��	��������
������������������
%�����F%�������=�
8+��
���������������������������&�������$�����������(�����8��������%�����3��!<��%��������=�:8����������*��
������������������������(�������������F���
����
�5'������(����������������������������+���������=�
8
����������%����������
�������	?�%��%��������������������?�����������$�����������
��
(���

��������F���
�����'���������N���'�����������(������	:�������$�������������������������'���������������������������������'�����&���������������������	



��������

�����	����
�������������	�������

�
�
� ��
������
�

=����
����F�����������������������������%����F$��������������������
����+'�����8��������N��
�����(�����$���
��	
��������������������%��������(%���������(��8
���N��������������������������$�������������������������������
�����������(����
%�����	

��
�����
��������������@��?���
������'��������������������
���������������8
�������������������������������
�������
���
�������	&�����
��
��
���8&��
���8������
����	����
�����$�������F�
���������
+9��������F�������5�������������'�������
�������'����'��2IIL��
������	F"<�4�
�������	�������
��@��%�����
��(%���������������'����'��"IL���������������

�����������	F"<�6�	#������������F��@%�����������������'��
�����������������&����������������$�����������	5
��������������������������������������
�������
����(���(�����F�����$������8����F�����&�����
�������+������������������(���'��F%��$������
&*���������8
���������%�����������	���5��������������
�����'����������������������������
����$��3�������%�����NO����
����
�������
+9�����������8'(%	&*�������������������������������	?��8'�������������������
������'�����������=='����

�%�����F�
=��%����������
����
�L���8�������%��������(���������	M���������
���������������
��������789�&:;������������$�������+�������@�����'����'��F��%��%������=�:8N��'�����������������789�&:;���������(�������������������
������'�������������������	

�
�
�
�
� �������������������	��	
����������	��	���	��	


����������+�'���'����(���
��
���8&��
���8����������
����(�����M�����������
�������83������8�*��
����������3������F"<6>�	&��%�����$��=	+��'���F���'���F
��'����������������+��������������
������'����	"IL�����������
�	+''	6	"�	?�����������������������(%������(%��
��
������
����
���������������������	������

����	�������������������������'����F�������������L�����	N�%���$��3��������NO����
�������%���������������
����$���I8!2I�
$�������@�����������������
����3������
��"II8!II�

����
�����F�����������'�������������	
��
�������

22



24 ��������
�
������
��

�
���	���	�
������
�
	�

+''������6	"�&���
��������+��'�������
��
���8&��
���8��������
����(������
�������83������8�*��
���L���%�����F"<<��	

������'�%�����������(����$��+�(��������&�����'�������'���	
��L��������������������
+��'�����
����������%���������(��������������	���������
��
�����	

��������������+'�������(%���������'�����
��
�����%����������NO����
����
%���$��
�����F��@���
��
�������������������������%����������'��&���������8

��	?����3���������L������'������������@�����(���������������&�'����(����
�����������&�������(��
����'����

����������������'����������������
F�
�*����������������������*������������3����������(���%�����������	���(�����������8
%�����F%������������
��
����������'��������������O������F�������NO����
���
�'���*������������'(%	������*������������3������������%�����������	=���(����������$������
+������
���������
����
���������	F"<6)�F�'������������������L���%��+�
����������	F"<�"�+�%������	

�
�
�
�
� �
�
��	��������

���=���������������&��������F������M��������'�������
����������������'�8��������F%��������%����$����������
����'����

�	N������'�������������������������M��%�������������������
�������������������F����������
����������F���

������'����������������������
+'�������6	>����&���������'����((�'��������	
���'��
�����������M��%�����������
������������������������������$��
���������5'������������&���������	�O�
�������������'�F%����%������
����'����

���
����������+��%�����������%�������
����'��������	?�������O��%�������M���8
(���$������������
���������������������(�F$��������O�
��������#�9�
3����F"<<)�F9���
+����F"<<)����&�:�
+��������	F"<<6�������������	L�������$�������������
������������������(�����'����&�����������������M���
������
���F%�������������(��������������&�'����((��M��������������	N���%�������������(��
����'����

��������
+9���������������(������������8
(��(F%��������������'��������M�������'���$������������3������
�������(��(����8



�
�
�
�
��	�

�
��
	� 26

���
���&���������'����(������(�	
�����������
%����������������$��%��������8
�����������'��F�8+��:K�9�K	
���
������	F"<6!�	N���������������'��8N����������

28)I�
�F���'��������������������
���������������
+9����'��%���F�������������������������(��N
������$���������(��(�����������������%�����	
��
�������(��(8&������
$����'�����������	�	(%�������������$�������'�� ��4<>	!�

��� ��4<!	��
	?���
���M�������'������������������������'��I	"�����
�����
%���F�������$����������
�������������%�����	
��������'��������M�������'������'��!IL��������
����
���������	F"<62����'���IL������������������
�������	F"<�4�	?
?�����������L��%����������������5��$������������%���(��
����'����

������
���������8&������
����$��%�����	N����������������'���
���
����(������+��8�����
��������F��������&��������������������������������������������	
���
�������
������������F%������������
������$��>2������������������������������������8
���&����������������������:'�����$��������'���������������
+9����������
%���	
������%��������'��(���������(��(������������
�����������������	
��
���������������:'�����$(������(�
&������F%�������'���������������������������������	��������%����������������
<I�8��������	�������������������������������
����������%�����������F�������������(��(�����(�����
&������
����%�����������F���
������������9�
����������'������F����@���'���������&������
���������
��8
���%���	���=�������������

����������������
��
M����F!II"�%�������'��(%��
������8M����8������������
���������
������&�������������@����������������� 
�8��� �83�����'����

�	
�
���������
����'������I	I!L�������'����

�
%�����	

�
�
�
�
� ������	��	����������	����	
�����	�	
�

+���=��������8
����������

�%�����
��3����������8
����������������

��	N���3���������
����	��
���������F?������������������������F����������
�������
�������'������F����������&���������N��	8��������
3��3�
�������������	F"<�2������8'��������	������������������������������&������F%�����N��	8?����(�N�K	���������F
������N����������������������������'���	M����������������������M����('���
(��������������������������������
������'�������'(�����������������%�����F��������
��������
3��8�������������3��3��N��	8������������������	

����+'������
������
=�8#�8�����
�����������%���������������������N���������
%����������������'���������'��	M������%�����������%����%����������'(������
�������������������������'�������������'���(������(����N�K	8?����	
�'���
��8
�������������'����������F����������������������%�����%���	
�����(�@%��������8
���
���������
����(��(�������F������?��������������
������������������������������
(��3���������
������������������	?������������������@���*��
������3��������$�������L���@�����������
���
�
����	F"<<"�'���������?����������������F��'�������������?������������������(�����
�����������%�������(����
��	
��������M�������������'��������
�������F(���

�������������$��������M������'���������3�������

�F%��������
�������?������������
��
������������������������%�����	

����3������������
�������������������$������
�������'����������
�'*�8&�������8



2� ��������
�
������
��

�
���	���	�
������
�
	�

�����F�����&���������$��
�����?��
?�������������������F���
����%������?�
��������������(�
���
��������������	����
��(������������
��
��������(����F
�'�������������$���	�O�F����

����������

����������	+�@����
%������&�����'����������������@�

����
��������������
L�������'����F%������%������

�'*�8&�������8��������������	
�������
F�'������$������
�������������������������������&�����������������������������F����'������������(�����(��������$�������
�������(������	�O�	

��
����
��������?��
?�����������L��%����������������5��$������������'�������
)I�
F�������
���������O������@�$��"2I�
O"2I�
����������%�����F������
+'�����(%������
+9���?�����(%������428>II

$�������%�����	
��
�@'�8
��!�83�����������'���������������3�������%������!�
����
+'�����
+9
?�
$������������%����
������@��F������������
+9�����?����	+��&���������8
������������
?�����������L��%����������������5��$����������������)��8��8�����8
�������������
'�������
������
L������8
II!�8��������
&�8
"""�8��������
����	?
M��������(�9�8&��������%�����8&��������%���������%������������'���'�������
��
����������������������
���������������NO����
����F

��L������8��������
����'�����
���?����������F���@��'��������!8��	�O��

��8���������

(�F����������	�O���$��3��
��������������������������������
II>�8#��(�'�����������	
�������%������+��%�����������%�������
����	3��M��%��8���������&�8
"""�8��������
��������������!8��	�O�������������F���
����(����
�����������+�	������F������%�����
�����?����������������������'����������&����8����$���������	��������
���'�������������
������������������������������
(���(�����F���(������%�������M����������������	�O'������������%�����	�5'�����3�������*���
%���������
���������8
����
�����'�������	"II�
O"II�

$���������F�����������
3�������*���
�����������&�����������������%�����$������	
�������NO����
������@����F��@������������L�����$���������������������������
%���	���������������

����������

�

��$�
L�����
�������$������������	�O�
���	

������(�������M����������'��'��M��%������$��&*��������������������������������������������������������������%����$������'��'�������'����+��������	+��L����������������?�������������������������������������&*������������������
�������&����������������������
����
����������'������%�����F��@���
���������'�������������%���	
����@(����������
����������

������
3�������������
�������F%����������
?�����������L��%����������������5��$��������������'��
������&��������
�����%���	

�
�
� ��		���	
�	

+����
���
��������+�'���'�������'����=��������$�������
��3�������%�����'�����
��
��������������������	3�����������=��������$��������
����
3����������8

�������
����F������
��!IIIF������
�
����������$������

���
?�����������L��%����������������5��$������������%�������$������
�����������F9���F���
����8
��������
+����F"<<)��������>�"8����������������������N����������������'��8
��������������
'����(�F�������'����%�"IL������%���
����
���������	F"<6)�	



�
�
�
�
�
�����
	� 2<

���
���������������
+98�������%�������L�����$��!2I���!II�

����$����8
���@������������@���
��������������������������������������$��"II�

����8

�������������'����	?�����
+����
������%�����9�&:;HI	2=�:�����������
M����������)�"��
��������
���������������8N������8���������
M����������>�"'���������	�����������������%�������3���������������F%��������������L�����'�����������
+9'�����	#����������������'����
��
�������������
L�����
%������������
����
�������'����������������
��	��������������������������8
���F��
�������������$��	���������������	
�����������
+9%���������������
L����
��������'�������������������
�����������������������(�	3��2I�M&����������>I
+&���
�������%��������������$�������������

�'��
$������������
�������'��(�2	�
>�L���������

��	
��������������+'�����'�����!II

	3�����+��%�����������������������F��@���+�	���������
����������
8

�����������������������������$����3����

������L���������
�������3�������

���������&�������
������$��3�(������	
"<<2�%��	

����%��������%������=��������$������������'��(�����

�O�
����
����$��
4	))
!�L��������������83��
����2	!�
N�N���+F!II!����N�N���+8&����������'���������F?������F�������������	
�����������������������3��
����'�������������
&�
"""�8
�������������8��������
����F�������$������
��������������������������������8���&������
�����������(�������+�(�����($��!	�
���	
�������������&�����������������������������$����I	4���
"��+
��'��&�8&�������'����

�����%�������
�����&����������
�����$���I�
�����
����	

��3�������'�����%�����
�������?�F������
��)>2F������
�
�������������8
����

��F%�����
���?��)>2


����
�����������
���������O������@�$��"IIO"II�
�����������%����	
��������������+'�����(%������
+9���?�'�8
������	!)2

	
����������������������$������������(����=��������$���������
?�����������L��%����������������5��$�������������
��L�����%����$��!2I����I�

$�������@�����������$��"II�

����
�������'����	N����'��8N����������
��	"I�
�%�������
�������������������>�"8��������$�������������N����������������'����������������
$��%�����	
���������������@������@�����%�����������������������8
�����������
�����������

������������&�������������������
&��������8���������	N���N��(��
���������������8
%�!I
��F���
����%�����������%����'�����4	))
>�L���������	
��M�������%����������'��'������F%��������
����������

������(����
��������$��'���������(�'��'������%��	
��
����'����

�������������'�������'��8�������(��(8����������

��=�����������
�����8&����
����
���������	F"<62�������
����������������&���8
���
����	��
+'�����@�����@�����%��������������������������F�
�����������'��I	"������(����
��	N���*�������
����������

F�������

��'��"	4�
!�L��F
(����+''	6	!	

�
�
� ����	���
�


��
����
�'��'�������'����M����������'������������
��������(%����
�����8
����3�������'�����
��
�'*�8&�������8������
+''	6	!�	
����
�������
�������

������������������$����������F�����
���������
����������

��
��%������%��8



4I ��������
�
������
��

�
���	���	�
������
�
	�

0 500 1000 1500 2000 2500 3000

0 500 1000 1500 2000 2500 3000

0

500

1000

1500

2000

2500

3000

0

500

1000

1500

2000

2500

3000

R
ow

s

+''������6	!����$�������������

$��=='��"	4�
!�L�����=���������O8
����
�����
�������
+9�������
3������������������
����	
��
�'*�8&�������8������������������'��	
����������������������������%�������������(����F
������������������
�����������'���������$���������	
������������
�������������
����������
����������
��%�����
��������&�����������������$��'���������	

���F'�$�����
��&�������
�������������$����������
��������(�%���������	

�(�%���(�����������M������������
���������������'����
���
�����������
�������?
?���������������3������������
�������&���������3�������������
�����?��
���������F%������#��
������?�����������������������������	��������������������F����@���3�����������������������N������(��������%�����	=���(�%�������
������

�����
����
=�

�����*����	F"<<4�$��%�����	N�������������������
%��������O������������������O�������������(�����
���������3�������%�����

�������	

�������������5
%����������(%����
����������3�������'���������������
�����8
�������������
������������������?����������	=���'��%����������O������
'�8
���

���3�������%�����8?����$���!�
����	�'����(���������	
���?�����������������
����
3��(�������������O��%����������

����������������%�������'�����	
��
+�(��������O�����3�����
����
3�������%������������������%���
���������8��
!�����@��	+�����������?������������%���'��&�������8���$�������������

��
��%�������������������&��������'%�������������������?����������������
�������
������

��
�
������	�������?����������������'�����������������������������
$�����"���	?�����
=��������8���$�������������

������������������'����������������F��



�
�
�
�
�����	����
	�����
����	 4"

��@�����������
�����+����
��
��������(����@������������'�	
��%������

����������'�����+�����������L���������
������(�������� 8�����8��������%�����&��������'%������������������@�������������
����
9��������	F!III�	3��������������
�������?�%��������?������������F%�����(�����
3����������F

���������
�����	
��=���������F
�����?�������������
��������
'����

���3��
���������F����������$��������

�
���
���

��
�O�
����� 
6	"�

%���������������%�������������8M������������	N�������&�����(���������������%��8
�������'���������3�����
"<<!������
�����
������������������?��������������

�	�	�	
����������
����������������'�����������
�������������&��������'%��8
��������������%���������������8M���������'��������%�����	
��������������������
�����������������������������������
�������?�8�����������������?���������������	
�����
������

�������
M����F!II"�M��������	F!II)����@��������?������������������������F��@������(���������������������3���������������������������
�������?�������������������	+�@����
���������'��+�����@�������?����������������
����������������%�����F����
���'������������O��
�������%�����	
�(�%���
�����������
+�������@��������
�����������F�
%��������������?����������$�
������%����'%��8
��������	�������'����������������������������
���
�������������O��F�����?����8
��������������������
��������	?
(%�����?���������������%����������
�����������O�����������
���'�����3������������������%��������?������������'��������������	
+��������$�������������

��%����������+�%���������������

��
���
��


�������3���8�������
���	2����L���������
����'�������%�������
�������'�8
���

�	

�
�
� ���	�
���	�
����������


+�����
�������=��������$��������
?�����������L��%����������������5��$��8
����������%�������������%�������
�����������L���������
����(�'����

��F�����
+�	���������
����������

����������$����+�����������
���������&�������
�8�����$��3�(������	
"<<2�(����@	N������������������������F��@3�������'��(�
2	�
>�L������������'���'�F��'��(������

������	�O��

����������

(������
����
+''	6	)�	3�����+��%����������
N�N���+��
�������=�������������(���������F��@��	�O��

����������

���������F���
�������	�O��������������3������������
��'��������

���	
��?���(����������'F��@������'�����(�����(������������
L����������F�������$��
�����������&�����$���������
�������'����������������
��8'��������	
��
����������

8+��������%������������
��(%���������������������	

��5����������

����������

%����������������?������������(%������$������8'����&����(�������
���������	+''	6	>(���������+����������������
'��"	4�
!�L��
�������

����
����������


����
�
��'�������������$����
������(���$���8
%������������������	�O����������$��=='(%	L���	

�������������L���������
����'�����
��������

���
���
��$��)8>�
�����



4! ��������
�
������
��

�
���	���	�
������
�
	�

10 15 20 25 30 35

2θ [°]

0

100

200

300

In
te

ns
ity

 [a
.u

.]

G
as

ke
t

G
as

ke
t

G
as

ke
t

5.8(4) GPa

4.4(3) GPa

3.4(2) GPa

3.2(2) GPa

2.0(2) GPa

0 GPa

+''������6	)����$�������������

�$��==F�������

��$��!	I
!�82	�
>�L���
?�����������L��%����������������5��$������������	3��2	�%������==����%����
�
����%������������+
�����������������	
������������������	�O�����������

����������

�����

�������$��������'�F�������$�
L����������
+9	

���������������	������������������������������
���	2���'�����F���
��������
�������%����������������������'	

| ||| |||||| || || | || || | | |||||| | | |||| |||||| || || || | |||| || | |||| ||| ||| ||||||||||||| | | ||| |||||| |
| | | | || | | | || | | || || | | | | | | || | | | ||| || | ||

5 10 15 20

2θ  [
o
]

−50

0

50

100

150

200

In
te

ns
ity

  [
a.

u.
]

����������	
�����
�����
������������	��������
������������������ ��!
�������� ����
������
"���������������# ��$�	
��������%����$��"��!
 ���#���������� &������!
����'��(�������) �����!��������'����&���	���
�������# ��$����#�����!
����� '*�����
�� ��������
���&�'�����
��+���$���
��!
���

,����
����
������������-��&��������$��������������.��'�� �������/���0)��������
��1�����
����� ������������	�	2��� ��	3��4!�	5��������.��5	
6��)/���0�������������7�1�����	
�#1	�	86	9�������������
 �����
������������� ����:�� ��;��1����������6#�����	�	2��
����	�������
������������&��������
$��(�������<������
���=��	>	���������)���	�	2#�������?��1�
 �������
����������������&����������,,����������������
 	



�
�
�
�
�����	����
	�����
����	 4)

p

a
a 0

b
b 0

c
c 0

p

+''������6	2�
�����'�����������������
������L���������
����$��3�������	
������
��+'���
�$������
�������F����
����������������

��������%���

�����������

����(����
������������F����������������������������
����8
��'��������������������	
�������(������������������������(��M����8
������������	�������
��
���������������������
����

�����
��%�"�
��	


��5�����������������������M�����������L���������
��������������������������8
����������������%�����������������$�������������8&�����������������$�����������&:;8�������������9�:�8���*�����
�	���	)	)	"�F�����������II"�8�����������I"I�8F�""I�8�����"�"I�8�������������������	�������&:;8���9�:�8���*����$��'��������
��8&�����������'�����������������3�����(�������������
$��	+''	)	>�	?�������'�����8&������������������*����������$���������F����@�������������$�
��������8
���%���F
���������%���������$���������%���	&��������(��������8&���������O���������������(%��������������������3��������������II"�����������*�����
$��	+''	
)	)�	
��&����������������������(����&��������%��������
������'����������������(�F������3����������*���������������%�����
�@�����L�����(%���������&�����8
���	��������������O�����������(�
�����������������������8&��������$��������F
�������������������(�	
�
�����������������������������������
������'������������	
+��'���������M��������
���������
������
3���������F�����������(����&�����
$���%��������
������'�������������������(�F%���(%���������&�����(������������
�������F���(���

��8'(%	��������@�%���������	5
���M���
����
������'�������$��3�������(�'����

��F%����������������%��8�����L���������
�����'����������N��
�����(�����8M���
�����������������
������
�����������	
��
�����'��������������M���
������@����������+����������������8
����
�������������������
����	�����������������FN�&������
��������������������	
����������M���
������N��
�����(����
����

�����������F������������������8

����
������'������������(������'����

��

���
"�
�

���
���� � 
6	!�



4> ��������
�
������
��

�
���	���	�
������
�
	�

�
�
������N��
�����(�����$���
��'��I	"���	
����(����������$�������'������
���������
����
����	�'���
����������"��	

���������� 
6	)�


��+'�������$���������

�������

�����
��� 
6	>�


����'���������
�������������������'�������$�

�����'����������%�������%����8��������"'��'(%	IL��������'��
����
����
?���OI�	
����
������'�����������������%��������
���������
��������%����
������@��F��������������&�'����((���
���
��������	N������$������������+����$��N�&������3����8���������8N�&F����������������������������M��(������'�����
3����F"<>6�	N������������������*���8���������%����������N���������M��(���������"�
��������K�����'�����'��N��%�������'��(�
�������L����

�
�� �)!���������������������H	
"�)>
����>�H����������"���� 
6	2�


���� �N��
�����(�����$���
��'��I�"����
�
� ���
���������
����'��I�"������
��
�
�
���

�

�����"
 �
3��+�������������3����8���������8N�&)	L�����%�������F��������$���������	�5'����������
���������$�������%�������������%�����F���
�����'����������������
8
���������
�����
6	>�(�'����

��	
��������������(��$��������>%�����L�	6	2

	
"�)>
����>�H
�
���������"�����"� 
6	4�

���������'��������3����8���������8N�&!	:������F��������N��%�������'��(�

(%�����L���������������

�
���)!���������������������� 
6	6�


���O����
��������
����������+�'���(�������'���������
���������������
����8'���������%�����������������������M������������==	
��+�������������3����8
���������8N�&!	L���������'�������
���������
����$��6)
)�L��	
����������
�����������3��������������3�������
�����8����������8�������

���
%���������������������
��������$��������$��789�&:;'����

�
�������F��$�����8�����������������3����8���������8N�&)	L����������������@�	
����
���������8

����������44
!�L��F����>	2
2�������!6I	"
!��+K	+''	6	4(����F��@���



�
�
�
�
�����	����
	�����
����	 42

V
/V

0

+''������6	4�NO����
����������'���������
�����'��������������N��
�����(��8���8M���
���$��==
���������	
��������O����
��������
����������@��N�&!	L�������������������(���

��
����������'����������F�������������
��������789�&:;
�������������@��	
�������N��'��$��=�:���������������������789�&:;����'����������'��4	))
>�L������������5������������
��
8
���������$��������'�����&�'����(��	

�����N��
�����(�����$���
���$��3����������789�&:;������@���N�&������������
$���������������'��4	))
>�L�����������$�����������'%������	
��'�������F��@
������������=�:8N��'����������������+'���
������
������'�����������'�F���
����������+����
�����F��@��������������%��������(%���������*��������������=�:8�������������%�������	

��%��������������������(�F��@�����
���������
�������
���
������������
����8'����������'���������������
��3�����������$���������
��$����������������������
$�����������	
"<�>�������$��3�(������	
"<<2�$�������������&�������
���������789�&:;(�������	
��������$�����������	
"<�>������O�������&*

�����
�L�4�!!�F�����������
'�����������
�L$!!!�$��3�(������	
"<<2����@��������L��������������(��������O��������+�����$�������������������������������F7%�����

��"!I	I"��������%����$��������O��������&*

������'	+��3�����������������
%����
���������
������������������������M��������$��789�&:;'��
�������
(%������I���2L��'��������	

��'����������������$��+'���
�����L���������
����(%������I���2L��'�������'�������������������&�������
������$�����������	
"<�>�!	)�'(%	"	4������'(%	�	
�����������������+'���
����N��
�����(�����8M���
����
4	!�	+�����'�����������+����������������&�������
�����$��3�(������	
"<<2�!	2'(%	"	�������'(%	����4	���������N��
�����(�����8M���
��	

��3����������������*������������'���������������������%�������
������(����F��@



44 ��������
�
������
��

�
���	���	�
������
�
	�

��'����6	"��������������+����������
9�
:8'(%	&
:8+'�����������M���
�8
���������������������*������789�&:;$��I82L������3�����������%�����
���3�������&�������
������$�����������	
"<�>��������������	

+'������M���
�� IL�� 2L�� �+����������
�
��+� 6	I"I2 4	�><> !	>
���+� 4	))I! 4	!!4) "	6�
��
��+K� !4<	>) !2!	<6 4	2

��
&8:���+� "	>6> "	>4� I	>
��
9�8:���+� !	>�! !	>!2 !8)M
&:;���+K� "	46I
"� "	4"6
"� )	6M
9�:����+K� !)	>"
"� !!	I2
"� 4	)

�������:��������������������������������*�����
������������
���������$������
����%�����������	
��M�������������������������$�������������'��	=������������������������+����������3��������'�������(%��������
����������

��������*��������������
��'��������������+��
��(���������	+��L�������
���@���+�������������'�����$��%�������&�������
����������������������������%��8�����3��������'������������%���������$����������	?
���������%��������3������8
�����������������������$�����������	
"<�>�'����������	

��3��������'��������
&:;8���������'���'��(%������I���2L�������������������+���������'�������%���������I	2������������
���
���
������������������	?
9�8���*����%��������3��������'��������
!8)�����(��
$��	��'	6	"�	���=�������������

�����	�
=�(�����������F"<6<�%��������M���
��������������8
��������*����$��789�&:;'�����������������
�������'��������	
��&:;8���������
%������
��%�)	6��������F�'��%�������+������������3��������'�����������

����@�����������������F�����������������������������������������+'���
����M���8

���	
��9�8���*�������
���
M���
���
4	)��'���$�����������������������������
��+'���
����N��
�����(�����8M���
���(%������I���2L��	

�
���������

�+������������
���������
�������
���������%�������������	M���
���
��������������
�����*��������������������(��������������L��(��(���

����8
�������(�%�����	�����������@���+����������(%������789�&:;���==���������������N���������������������������������$��==��'��������	N��'�������
�������
�������������
���������
�������
�������
����������==��%�������������	
�������+�����������L���������
����$��L���'�����
�����%�������$����8������
"<�!�$�������������������$��%�����	�������
��������

��������
���
������������
)��
�����$����������
"<�!���'�����F%������������������
�'%�����
>��	&�����������	
"<<6�'(%	=��������	
!III�'����

������L���8L���������
����'��(�
�������$��2	>L��'(%	"2L��	���=��������	
!III�'��������F����L���'������������2L�������������8�*���
8?��������������
��'�����'��<L�������������8�*���
8??��������������	:'�����'""L�������
����%��������������������
��������������������������������	

��N��%������������������+�'����O����
������'����

���L���������
����$��L���



�
�
�
�
�����	����
	�����
����	 46

p

a
a 0

p

b
b 0

+''������6	6�N��%����������L���������
�����
����������
���������L���
��
���������

������%������I���4	))
>�L����

���������'���'���'���
��
$�����'����	>	2L��������(�������������������
�������'����	�@�	+���������
%�����'�����'��	>	2L��'����������������@��	


�����������

�������

�'����%�2L��
�����N���'������$��&�����������	

"<<6����=��������	
!III���'�����
+''	6	6���6	��	��������&�����������	

"<<6���������������'��
���������'��2L������+'���
������'��'��������F��������=��������	
!III��'�����'2L��������
������������
�����������L���������
��������	
���O����
��������
����������+�'���'�������������
+''	6	<�	+'��%�>	2L��
%�������������@��F%���������������I!I8��	�O��$��L������$������	?�%��%���
���������N��%��������������(�F���������
����������+�'��������(������	

p

c
c 0

p

+''������6	��N��%����������L���������
�����������L���
�����������


����	&�%������������'���'����������'����	>	2L��������(�����������8
��������
�������'����	�@����%�����
�����������

�����������������	


����������������'�������'���=��������$��������$��L���������
�����������8
�����������+�'���'���������%�����	
��������������L�����%�����
�@�������������



4� ��������
�
������
��

�
���	���	�
������
�
	�

5 6 7 8

2θ [°]

0

50

100

150
In

te
ns

ity
 [a

.u
.]

020Gips

110HH

6.33(4) GPa

4.68(3) GPa

2.53(3) GPa

1.10(2) GPa

0 GPa

����������	������$�����������
���+$	��X�Z\����/U/bb"���'�������+
���!��������������
�������\�[�	!���
�+"�%�&���\�[������������a��	Y��
����
��(�����������U����������������!��$�#��(�$���#��(������
�+
�̀����	���$�	�	�\�����#����������������'��������
��\�[�#���[���+��[���T������������������X���������	)
���Z	!����a��������(�$����$���(�0��)����
�+"�%�&
����������$�#������������
�+̀ �����	T��������$���#�
����������$����YY�+"�%�&
����X��������$���Z�������������!��$��������#��(������

�+̀ �����	

��������)����0��������$�������$����$�
��������
������a�������$�������(�����
a���	!��_�����(�����\�����[��������+��[�����������#a��'�������$���[�����)��$������������������������#����(�$���$������)��0��$��������������!��������������������$�(����������������
�+�����$�������$���������������!�������\�����[���+
�����#a��������������������������
��'������a�����)
����������������������
����������������������������0������������$������!��$������
�������������+
�����'�����������$��(��'�	



��������

���
�
�����	�������


�����������������(8&������������
����	�#������������������������F#�����
���8��������5��������������#����������
�����������������(���
����
���
���������
3�������
�������	
����������������
������������(�
������%�����	

�
�
� ��
������
�

N���N����������$�����+��
�����������&���F��������������
����������������

�������'��$�������'��	&����L���@�%�����������&����������(�������������������
����������������������&���������#��������������������
����	������������
���((�������M���������$����F����������

83���������?�������(���������������������(���
(	3	��9���������	
83���������?�������(�����������������������(���
(	3	�=��������((�����	
83�����������?�������(���
(	3	�=������&���������'(�����	


��&����������(�������$���������
����

����
���������+��
������

���������
��"�� 
�	"�


�������!�������������������������������
	���������$����������L���@�F�����:������������������������	&������
����������8�������������������������*���
���� ������� 
�	!�

����
�����������������(���	�����!��"�����$����F���"F			�8"F������8

��	
�����������!��"
��������N��������$�����������������	&�������������������������������F�������!��"
���������N������(����������������	
������������������������F����������N��������$�������������������������
��8
�������%���������	
�����������
��8�������%��������������������N����������
���(�����#�$��������

����7��������� 
�	)�

4<



6I ��������
�
	��

�
�������������


��N������������������N(%����'�����'�����N��������$����'��������

���7�������� 
�	>�
���7%�����'������*��
����������M����������'�(�������F������������?���������
���(������������������	�5'��7����������������
������������
�����
����������
$����������

���7H��� 
�	2�
3����I�%�����������������������������������#�$�����������	
����%�������
������������������(�����#�$�����������������3���(
���8M�������������'��	�������M�������������3����(���(%����#�$����������
�����

�
��
��O�
�������� 
�	4�


����3���(
���8����������������
�������	
��������5'������$������
#�$���(�
���������
�@����������������

������
�'����'��%�����F������N������������N����������	 �5'�����H�������N������
������������
���������������($���������	
�
���H����F
�@������������
�������(

��
7
!������ 
�	6�

��'��
=�����F"<<<�	
����L�	�	6'�������'����������(%����������(�������(��8
�������������������
#��8NO����
�����%��
3��������������%�����	N���������������������(�������������(������������'����������������	
������������������������L�������&������������������(�������������������������������
�����������(�
&���������������	
�����������������������
����'���������%�����	5�������N��%��������������@���������������� ���������
������������
��������
�������'�����'�F������������(�
����$����� ������(��������	
+��L�	�	2�����F��@���:��������������
�������������
���������������������

�@F%������
����
���������������������:��������������	���������O�����������(�

���@�����������������������������'������F�
�����������$�����(�����(�������F�
���$������������'��
���
�
������(���������	
������(������������������(����������+�������$������������  

��
 ��7������� 
�	��

?�� �����F����'�����������$��L�	�	����������������(���������(������F�������8
���������
��8�������(
+''	�	"��

���7������ 
�	<�


��M��������
��L�	�	6(����F��@������
��8�������(��������������������(�����
�����������������F������N���������������N�������������((%������(%��N��������$�8
�������������
3��%��������9���F"<<<�	
�������������������(����������������+��
����������'�'���������F������'�����
������&�

���'�����M���������������(�����
�������������
��������������
�8

������������
���'(%	����������������� ��	5�������+����
�����������������



�
�
�
�
��	�

�
��
	� 6"

$���������:�������������������$��+������������������������������L���
�
������8
�����������	

����������	Y�
X�Z!��������� ���������V���������-����+

�������������[�����a��X�Z���
U�����[�(�#��������� ����X����
���a�������$,���)Y���Z	

/��[������������������������'������'(����#����(�#�����������������$������������������X���	�	
X�ZZ	!�������������������������������� ������X���	�	
X�ZZ)���
a���������[�(�#�������)[�(�#��������$���)���#a�����������������	���#
�#a	��	�̀���������#a�����������'������������$��#����������	+"�$�����X���	�	
X$ZZ)
������� ����	�#a	 ���#�[�(�#�������)������#����(�#������
������������#����� ����������X���	�	
X�ZZ	/�����$���������'�������������$����������������������$�'��	�������������������������$��������������#����a�����	������������� �̀����������(����
����������$�������������	�+/����X���	�	
Z	
!��$�����������������������������	a��������/��������
������� �������������
�������[�������������$�������������X���	�	
X�)�ZZ	!�������������������)a��+
������\���$���a�$�����������������������#��������	 �̂$���������������������������
������������� ��a����������#�[�(�#������������$������$�����(����$�a�����[�������
��#����X���	�	


X�)'
ZZ
	

!�����#'��������������
�����'(����)a��������a(����)#���������[�(�#��������������������������
)���#���[���������������	!����������'������'�����������+
���(�������̀ �$����a��������#a��$������ �����	/��a�������/����)���#�����������������������������	�+/����'(����)�����[��+�[��+̀ �$����a��������#a��$������ �����	!�����/�����(�0���$����$�����V+"���&������#������$��������

��
�������&[��
�
�V
�
� X�	Y�Z

a�������������������������V���b����
�����+�����[��+�[��+"���&������#���)����������'����#�������������������������	�+/����	���(��#��$�#��!�[�����������$����
��$�������������������
����� ��a�����[�������#�������	!��	�+ ��[������������������������a������������������������+ ��[�������������(�0��	!����"����+
��������������������������a������$������+�������$�������	!�����$����������������+�������(�0'��������\���$�����

���������Y��&[
�����

��
� X�	YY

Z



6! ��������
�
	��

�
�������������

+''�������	!�N��%��������������������������������'������N���������������������������������������������������(�
���������������������
������(�������8
����������L�����$��������
��&���	
'������������������������������$�����
��	
��N����������������<I�8��������������������8+����	
������(������$����
�
����8+����	
�������������(������$�����
��������������=����������	
��&�����'��'�%�����$�����
(���������M������
����3��%��������9���F"<<<�	

�����������������F�������������@�����������F%��������&*���
'������F��
��
����%��������L�������%�����
������������� ������������	��������������O���������8
(�@�����'������F���@�������������������8����O�����	N���%������3�(�����������&���8L�����8����O�����F�������������F��@���+��
���������N������������������%��8������
����
L�����$���������	
����8����'�������'���
����������������������
�����������������������������������%�����������&����
����
L�����	
���������������������%������������F�
������������������������%�����������������F���
�
������(����������8����	��������������'�������F����������������	��F%���
�
�����N�����'������������
�����������N��������$�������������	

�
�
�
�
� ��	���
�	�	
�
��	����

?�������'������'�%������+��
������������N�������������������
�����'����5
��'���(�����
�����������$�
���������������������'�������
�	
��%�������
��'������������������'������
����8
����8�������%��������N��	�@�����������
���	�������������%������������������%����F'����	�@������������$�����������'�����'����������	
���������������%���������������(%�����������������������N��
���������$������������N��
�������������	

��+'�����
���$�������
����
N��
������������������#���'�����������	+��
8



�
�
�
�
��	�

�
��
	� 6)
�������������������������������������5
��'�������������
���
��������'������
�����������������������������������������
�����������F"<���	L�
��@L�	�	6����������������������������(�������(��������	
���+�����������*�������������'����

��5
��'��������
���������
�������F�����
��@���M�����������������$��M��8
����������'�����5
��'�������������(�'�������'��	
��������$�+'%����������
��
��������5'��������������(�#/%&��������'��������������(�������(���#��#/�%������8

�����M�������'�����������F
��

����
��
��#/%&�����#��#/�

���#��#/� �H"I�� 
�	"!�

���#��#/�%���
��=���������&���������'����('����

�F������������������%�����
���'���������	N�������#��8&���������������$��%�������&���������������
���*�8
�����
��&�F&�
9=K�;	N���������&������������=8F�K98�����&�8#��8���������

9����F"<<>�	

��+��
�@���+'�����
���������L������������������5
��'��������+��
�������
����������$���'�������F%��������������������'����
�����������������������	?�
��������$������
�������'�����������������������������������������$�������F%������
������������M������������+'�����
��������
������������(�������(��'�%����	
��
���(��������������������������
�����	�����F���������'��������$��'�����������F
����@���+��%�����������%���%���	

+''�������	)��+&8�������F'�����������'��
�
�����������������8
���������������������������������
�������������%���	:'���������M��8
�����(%���������������"���!
������������������(�
������'��
������(%���������������)���>F

������������'�����������������8
������������������������������ ��
���F��@�����������(����������������������
����������F"<<)�	


������������������+����&��������
�+&�'���'����������'��
�=���'�����@�

��������'�
��������������(
'��2I�=(��
����+������������F%������
���
������������
���������������
��#0�(�2>�>>�������������������������������
����������
+''	�	)�	

��5���������������M��'������������������F��@
����8
����8�������%�����������
+����������������
������M�������'��������L����������'�������'��%�����F���

)�����8"�8���
����������
3��%��������9���F"<<<�	=���'���������������(%�8
�����(%�����������%���������������������	������2>�>>�%�������������
�



6> ��������
�
	��

�
�������������

����F���������$��'����������N�����%�������%�����
	&�%���������������N�����
�����
������F������+�	���������&������
���

�'������������(�	?�+'�����������$������������������(�����
��������������
&������
������8
�����������������������'������
+'������������������������(���	&����'�����
�������3�����������
%�������������������'��������	?�������������������������(8
�'�������F%��������������������'������������'�������$���������������������(���	

�
�������
�������F(%���������������������'�����������'��������(��������������	

��������������������M�������'��������������������������������'�����(�
������
����%�������
������%�����	

�
�
�
�
� �	��	
����	�


�
�����
*��
���������������'���������������������$���������������������%��8�������F%�����&�������'��
���������
����������������

����������%��8�������8������'��������	N���'�$�������������������F�����8������(�
�����	3�8��������������������
����?�$������8����$��*�8�������
?������������&���������8
����$��*�8�������
&������
��
�F"<�4��3�����?����%������"�I�8����������������F�������������$���������L�������%�����8

������������������$�������
����	�?�$��������	
��&*���
����O��������F������'���
����%��������
����	�����$��*��	#�������������%�����������'����������������������������<I�8�����������8N'������������������������	#����������?�������F��@$����������������%�����%�����
�@F'���������$�����������
%����������'������	?����������(���$����
���������&���(����(F%��������@��8
�������������(�������?����������$����������	
��?����������%������������&*���
�

�����(������O������(�������������	+''	�	>(�������M�����������������������
���������	

+''�������	>�&���
����M������������������������'������?�$������8����$��*8
��������
?�����	?�������$������
����&*���
�
�����(������O������(��������8
���
����L���%�����F"<<��	

3�����&�����%���$���������������������&�����(���(��������������������<I�8
�����������������
(	3	2I������
+'�����$��!I���	&�%���������N��������$����������'�������'����(��
���������������@�&���������
����	�&�����������	
����8
������������������'�������������I���'�������������
���(�������%�����
���	



�
�
�
�
��	�

�
��
	� 62

���'�����?����%���������������'��$������������������������
��=���������
<I�8��������
�����	M�������������
M�����������F��@�������������&����(�3��������������������������������'�������	
�����'���������(�����(����������(���

%��'�����?�����%��	
�
���������������&�����$������
����&*���
�
������������O������(���	+''	�	2(�������M�����������������������
���������	

+''�������	2�&���
�������������������M��������������������������'�����
�
&���������8����$��*8��������
&������	
�������������������������������������
�	
��������&�������(��������������������<I�8�����%��������������������������'����������'�����	#��������$������'�������������O�������&*���


�����������O������(�����	
�������'������������������%�����������������
��������<I�8�����������8N'�����'����������������������%�����	
��&��������$������
����&*���
�
������������O������(�����������	

N���%��������@���������������������������(������������
����	�9�����������������F9��	&��������������5�����������$��+��
������F���(%��
��#��8����������8
�������'������F�'����������������������7'����(��	
����@�����������������������

(	3	�K9���������������%���	
�����5'�������������������������������������%��
(	3	�=
�����������=���������<<	<�����������K98&�����$���������%�����	5��'�������$�������@
������%�����#��8�������������(������������������@����

���������8��������
8�������(��8#��8&������
������������������	
�
��������
+�����
�$��#��8&�������
������
�����&������������8M���������������(������

�������	3������
�������
�������&������
����'����������������'�������
������������
�������������	

�5'���������&����������������&����%���������(��=����������(8
�
����
������
'�������������(�����$�����������'���������	
������%���������������(�������(����������'���������	
��&�����������������������
����������
��

���������������&��������	3�����+�����
������@�������%��������������$��������������������F��������������8N'�������������F����
��������NO����
�������������'������	��������������
���������@��������������'	

���������=����������(�������������$������������������������(����%���
����	
�
?����������F%���������%������'������
����	�����*��F���@������@����������
�
����?��������
���*��������(�?
	



64 ��������
�
	��

�
�������������

�
�
� ��		���	
�	

&��
������#��8�����������������+�'���%������
���
�����$�����
�L���������8
�������������L��%�����������������#����
?�����������L�������F��������������L����*����������85��$��������3����
�������������	��������=85�������������%��
��(�
�����F+�������@��'�����
*��
�������'�����L���
��������(���������F������8
(������������
���������������������������$��==���=���������%�����	
��+��8
���
�������K98&������
�$��=������������'������������������������N��'��$��
����������������*��������������789�&:;'������	

��$��%��������8#��8&������
����F������+&�>IIF������
�3�����$���������'��
�����<	>����������������F����@����������(�������(>II	")�=(�����=8���������
���"II	4!�=(��������K98�������'�����	�+&8#��85�����������������
������
&�������8�+&8���'������(%������"2I���>2I����'����
�������
�������F�����8
��������������(���'�������������������'!<2������=(����'�����'!<2����"I�=('�����(�	?
���
��������+�'���%������=8�+&8#��8&�������$��==��"I�8&��������(%�8
�����"2I���)<I��������

��F$��=�%�������'�����(���&��'�������������'�
���$��"2I8!<I�
������"I�8&���������	
���K98&������
%����'��!<2���
��8
���	=�
�@��%����������N
����������������������������������������=��������83�O�����#�8+�
����������������'��'���������'��������%�����	
�����'��%�������>8

8���'��'������������
��=�������&�����8�����������������F�����������
������������"4$�����������������(�����(%������"
����"2�'����(�%����	N��
�*�������&������
F%����
���������������(������������F(����+''	�	4	
+��&����������������=8���������$��==���=���%������K98�������$��=������������
���*������
&�
9=K�;�F��������K98���������%����+��
�����
����*���8��O��F9��=���(��+'���

����������(������������
9��$��%�����	

�
�
� ����	���
�


��+��%����������=8&�������$��==%����
����
������

�������
L#58
��:�F"<<<��������������	
����'������%��������������(��������(%��������(����
�8
������������������������������������'�����(���

��F���%������
���(%��&����8��������'�������	N���������(�����������%����������������

�
�����
�

"�>����
� ��� 
�	")�


���������
�O�
�
F������������=��'%����'�����	
����������������������$����

�
���
�����!� 
�	">�


��+'�����(%��������
�����������������������&�����'����'�������������

�����������
����������+'�������(%�������������������������������&�����'����	

��5���������%�������������'��(%�����*��
�)	L�����������@�	



�
�
�
�
�
�����
	� 66

0

5
10

15

τ [s]

-100-50050100

δ [ppm]

250

500

750

1000

Intensity [arb. u.]

+''�������	4��%����
���������
��������������=8&�����8&������
�$��=='��!<2�	"4N��(����������
������
?
�����'�����(%������"
����"2�����
�����������	
�����
�����M�������'����%�����������&���&�������������8
���	N������������(������F%�����?������������������'���������F�'������������������������'�����������5�������������&������
�
���������������������8����������(����

��
���(����
��	

����������������������%������������?�����������������'��������	?�'�(��������
(�'����������=��'%����'����������������������%�������������5'��������(�������8
�������

����3�(������	
"<<2�������'���&�������
�����$��3����������������������(%�����������������������'���������=�:8�������������$�������������������������������
�*

�������$����������������������
�����5
��'������?
�����=�:8��������8
��:�"8�������'�������������
="��*

����������$�����
$��	+'����	)	)	"�	
�
8
�����������������������
������5
��'�����������������
��#��8�������������
�����������'��	

��������=�:8����������������(%��������*

����������$��������������
=!���=)�	&����'��������
&�������
�����������������$�����������5
��'�����	?
#��8&������
$��==�������(%��$�����������&���������(�������	
��������������

��
%�����F��@������������
������(������������������
������5
��'��������������
���������������%�����	

�����*

�����'��������5�����������(%���������5
��'���������="��%��=!���



6� ��������
�
	��

�
�������������

=)������������@����F%�������=��'%����'���������'����&��������������#��������
���������������

��	����������������������'�����%���������������?����������
$���������������=��'%����'�������������������������������������

��	

��M��������������������@�������������� ��'������������������������������8
��������
����������������(�����������%�������
������((%��������
������

���'���������
&������
��������������������	����������
�������%������%�������&������

���������������������������(���
"2��(�����'��������F%�����������
����������&������(���������%����	?�������&�������%���������$��������'������8
��
������������'��	�������+��%�����������'�����&�������%�����=��'%����'������F
������������������������%�����+'�����������������������'��������������(�F���'��������������
��������������������������(��$���������������	
����'���
����������(���$��������������������?�����������������&������F%�����'�8
�������'�����3��������������@��������������������������'�����'�����(�����8����������8�����������������(������?����������������������
����	�����������O%����
%����%��������������������������$��))�$������'��	3�����&�������
���������������(����������"II
����������������������+����8
�������&����������������������������(����
������%�������	���������������
���
����$��������(��������%��F%�������%������M������������'��'������F%���*�������8
%����������������(����������2I
��������	?���'	
	"���������%����������
�8
�������(��������&�������'�������%���������
��������������������	+''	�	6(�������'����������?������������������(������=8&��������
�&�������������$��*�8&������

$��=='��!<4�	
��������'�������������

�������
�����8�������8���	

0

20000

40000

60000

80000

0 2.5 5 7.5 10 12.5 15

In
te

ns
ity

 [a
rb

. u
.]

τ [s]

+''������ �	6� N��%���������� &�����8?�����������������
�
&��������� ����$��*�8&���8
���
�$��=='��!<4�
��
(����
������������������8
(���	

�������+��%����������=8����K98&�������$��=�%������������$��%�����


�!III#�F!II"�	+�����(�
==%�������+��%���������
��������=�'���������
�������
����
&������

���������������8����'�������F%��������������������&������(����	����F?�������������&�����'�������%�����5���������%�����$���������	3�����&�������
������(�����������������(���%�����&�����'��������8�������#��8&���������������(�F%��������������5���������%������������M����'�������$���������
%�����	���3��������������8����O������(�����
�
������������8�����������������������8



�
�
�
�
�
�����
	� 6<

%�����F���������������?���������������&������(�'��������	����==����'���������?�����������$�����������������������������������������&��������������������@������8
$��F%������=��'%����'�����'�������������@������$�������������������������������
��������������������&�����������������������	3��=���'�����������@������$����8
��������������=��'%����'������	
����
�@���L���
���������&������'�������%�����F
�
��������������?������������(����������	L�
��@L���������	"2����������������������������?���������������&�����������8������'��������	
�(�%������������������������������'����������?���������������������������������(����'��������	
����%�������NO�����������������������


�
�����H
�"��O�����

����� 
�	"2�

������@�F�����
�����'�������8�����������	
��'���������������������
������������8
����

������8��������
������������3������������+���$�����������������������8
����������(�����	
��
�������N��������������������L���@�������������F���
�������������������(�����	&��'�������'�F���%��������������������������������(�@�'������	N��������3���
'���������	
"<>���

"
�
�

�$
� ��
"�������

� >��
"�>�������� 
�	"4�

%�'��$�����@�������&���������
����8
����8�������%������������������L�	
�	<�
������'����������(�������(���	
����L�����������@����������+������3���
'�����F
�������������������3��8L��������F������M�������������
��������+''	�	������������	

+''�������	���*�������M�����������8����
���������������3��8L��������	
�����$�����*

�������������&�����������������8
��
���������������������
���������
����8
������������������
3����������������

$�������������L���%�����F"<<��	

���(���������F���������$��*

���������������
3����������������������

���������������������
���������
���������������'�F���������&�������	����������
�������������������"F�����
����������������%�����

"
�
�

�2$��� 
�	"6�

������������������
�������������%�����������"����������%�����
"
�
�

�
!$
����� �


�	"��



�I ��������
�
	��

�
�������������


��
���
�����8�������������'�������I	4!	
��N������������������������'�������
$������������(�������(��������������������(�����	?
��������������
��������$������3�%��������@������������
��������'�����������
��������+��������8L����('�������'���

�������O�
����
���� 
�	"<�


����3���(
���8���������F����L���(%���������'���������
������������N����
+���$��������������������������������(�����	�5'������%����%��������'������������8��������������
��������������(��������
������������������	3�������'(%	��������
������������@��������+���$�����������������L�	�	"<���������L���������������'��������	=���%������������������������
��������������������	
�(�
�@L�	
�	"����L�	
�	"<���������(�%������

"
�
�

�
!$

������H�O��������

�	!I�

�+���$����(�
���
��������������
������������(��

�������
�������
!$������� 
�	!"�


�����������������L��������������
��
���F
���������
��	�
�F�����	
�
�
� ���	�
���	

�
�
�
�
� ��������

?
�=8&������
$��==����'��!<4�(%��&������'��I	�
"���
���>	2
"���

���
������M�������'�������*���������������������'�����(������	����'���
�����
��
�������%��������&���������
����F����������������%��������&������$�������'�
����������������(������������������F�����������������'��(���������������������
������	
��N��%����������&������������������������'�������������'	
	"��%����
+''	
	"���
	!�
+����������������	
+��L����$��3�����������
�����������	F"<�)�����O����
��������3��'���������

������%������N�����F"<�6�$��
������N���������	
"<�������%���������'���������8'�������������������������������

������(%������������
������M�������'���
������������������������
:8=���:8+'�����	&����'����������3�(���������

�������
��6<�I2�I�!22H 
:�=���:��
��� 
�	!!�


������'�
�����'��'��������������:8=���:8+'�������$��)	I4
>�'(%	!	<!
>��+	?��������
�������#��8&�������$��==���������
����8
����8�������%��������
$�������������������������'�����(������	3�����������������
�O�
��"I�=('�����(������������������(F����'��!<4��������������������'����������(������

+''	�	<�	���������������
���������

��������
�����3�%��������+��
�(�



�
�
�
�
�����	���� �"

�����
�����
����8
����8�������%�������'	��������$����������������?����������������������������'������

��
���F����@'��)<I������������������������������8'�����(���������
+''	�	"I�	+���������%����������������������������������('��!<I�$���3����������(������F���'��"2I���������������������������'����������
���
+''	�	""�	
��+'�����(%���������&�����'�������

�
�������������
������
�'�����'%�����+'�����(%������������������������������������'�����	������(���������������������5���������(������F���
��������������
��������������
%���
+''	�	<�	&����=����������'����������������������(�$��
����F��@�����%���������������'����������������'����'��$���������%���	
����'��'��������%�����F��'��3�(������	
"<<2��������:8+��
����'�����=�:8
���������(%��$������������������F�������*����8����������!�'(%	>������������
���������
�����������������(������
���������!�������������	
����(�����������=�:8���������%�����
$��	���	2	)	"	"�=�:
"�'(%	=�:
!��������	
��&�������
�8����$��3�(������	
"<<2�'�������������$����������������������
�����5
��'����������������������3�������
�	���	�	)�	
����(%�����'���������(����������F���
��(����
��F��@���&��������������������������5
��'���������=!���=)�����(�
�����������	

��?���������������'�������
�������&�������������������
��@��
&�������
�����
�
���������!�������������	+�����'����������&���������������'��������?����8
�������$����������$�����������!	!8!	>�"	?
���
�����L�����������������������������������������������������(�����'���������%�����
�	+''�	<F�	""�F���'����������?�8
������������������
��������������
+�����	

-30000

-20000

-10000

0

10000

20000

30000

-150 -100 -50 0 50 100 150

In
te

ns
ity

 [a
.u

.]

Chemical shift [ppm]

-30000

-20000

-10000

0

10000

20000

30000

-30 -20 -10 0 10 20 30

In
te

ns
ity

 [a
.u

.]

Chemical shift [ppm]

+''�������	<��������=8�+&8#��8&������
$��3�������'����
��������@��

������	
��?������������$������������%��!	>�"	�������+����������$������@�����	

+'%���������$�
�������?�����������$�������������������3�������'�����������5�8
����������'���������	
��5���������
�@�����������&������
�������
��$���������
%�����F�������������������������%�������������������?���������������&���������	�5'���������
���������������
������������$������%��������5���������'������'��
���&�������
��"2��8�����������������������F��������������

������?����������
��
�'���
����������(�������
��������(�	?��'�����������+��%���������&�������'�����(���8����������'�����������������������
������@�����������	



�! ��������
�
	��

�
�������������

-10000

-5000

0

5000

10000

15000

20000

25000

30000

-150 -100 -50 0 50 100 150

In
te

ns
ity

 [a
.u

.]

Chemical shift [ppm]

+''�������	"I��=8�+&8#��8&������

$��3�������'��)<I�
��������@��

������	
��?������������$������������
%��!	>�"	

-30000

-20000

-10000

0

10000

20000

30000

-150 -100 -50 0 50 100 150

In
te

ns
ity

 [a
.u

.]

Chemical shift [ppm]

-30000

-20000

-10000

0

10000

20000

30000

-20 -10 0 10 20 30

In
te

ns
ity

 [a
.u

.]

Chemical shift [ppm]

+''�������	""��������=8�+&8#��8&������
$��3�������'��"2I�
������8
��@��
������	
��?������������$������������%��!	>�"	�������+����������$��8
����@�����	


������������

�����=8&�������(%����������������(��������������������F=��'8
%����'��������?�����������$���������������
�������
�������
��������������F��

�
���������
�������+����������
*��
���������3�������	+���������$��������
��������
*��
�����������(����
�������������
�������	
���%����������������8������
���	
��'������������8������(�����������������
��������'���������������������
$��)	>
>�'(%	)	)
>��'��)<I�'�����"!
"�'(%	"I	4
"	���'��"2I���F%����8
������������M��$��������������������	&����������'����������8���������������������
�������������������
������5
��'�����'������F�����������������8����������������F
������(�������������
NO����
���	

��+'������������%���������8����������������
������������'����'���������+�������������3��8L��������F%����������
�
���L���������������������
%���
+''	�	"!�	&��'�������
�������'�������'�����'$��)2I���������������
������
�������8+�������������	&������
�����$����������
�������
�������F���
+���$�����������������3�%���������(�����(���
������F������'�����������������(���
��������M����'���������
����8
����8�������%��������$	������������M����������
���$���'����

'��	���+''	�	"!(����F%�����������	�	!��%����������
�
'��
�����I	4!�������������	



�
�
�
�
�����	���� �)

+''�������	"!�M������ �����8����O�8
�����(�����$��==(%������"2I���
)<I�����=�:
"�
���������&*
'�������=�:
!�
�����&*
'����	
������
�
���3��8L��������%����������������F��
������������������������������
����8
��������������
������
�������8+�������������������	

N���O���������������

�����������8����8N��%������������=��==��������������8'���$���
���%���������
������������������'$��!!I�(����
���$�
��������M�������'	
��
����������������
��������������!!I�%����������'�����+�8
����������L��������������������'��������������	
+�����������O����
��������
����������@���L���������������'��������������(�I	I>!
!��M	
����������������=�:
"����=�:
!��
���
��������������������@	
�'(%	����������������������'��������%�����	?��M������������������������
���L���������������
�	!"�'����

'���

����
�������
!$��
�����>II�")"�=(� 
�	!)�

����=�:
"�����'�������	
�"	<
!�H"I��
���F����=�:
!�!	"
!�H"I��
���	
�
������
���������������������
���
���������������������@	3�������L���@���������$��"I�8"I�����$
���������%�F"<44�������
����������������$����%�"I��8"I���
�'��������(�%�����	

�
�
�
�
� ���
�����������	���	��������

������� �
K����	��������


���
K98&������
'��!<��(����(%����'����������&������'����2"	!��
'(%	

2!	4��

+''	�	")�	
�����������%��������K9$��9=K:=����������������'����&'�������><	I��

&
&F"<<2�	
���������������+�������������
������M�������'���
$��!	"���)	4��
�������'����
���������%�����������������������=��%���F��@9=K:=��������*��������������789�&:;�����'����������������:'��	�������8
���'����%����	9=K:=��������������98+��
F����������

���&������
(�����'��
(%��&������	
������'�������F��@�
=���������%���
==(%��������������������
$�����������������������L���
��������$������������	&�������������������F������
������������F%������������(������������
�����*

������F��
�����&������
%�������
�������������������	
��������������?���������������'�����&������$��������



�> ��������
�
	��

�
�������������

+''�������	")��������K98�+&8#��8&������
$��=�'����	�%��&����������
�K9(��������N��'��$��9=K:=��=���	
�����
�����M�������'����������
�������'��9=K:=����������
!F"'(	%)F4��
���������	��������������������
�K98&������
$��3�������'��!<��	
��������������?������������$������������
%��"�"	2F���=��'%����'������'�������I	<2
!�'(%	"	)!
2���
	

����%��"	2�"F%�����������������������������(����������'����������������@�����@�

+''	�	")�	
������� �����	����������


���=8���������(�����(%��$�����������&������F���'�����
��
�������'��)	)
"�
���2	>
"���
������
+''	�	">�	���������������������'�������������������%����
)	)I���>	�I��

&
&F"<<2�	

+''�������	">� �=8�+&8#��8&������
$��=�
'�� ��	 �%�� &������ ����
�=(��������N��'��$��
9=K:=��=���F ���?������������$������������
%��!	<�"	


��?���������������'�����&������������=8&����������=�$��������������%�%��
)�"	
���'���������������%�������������������'�������������	
���������

�����?������������
������'��'���������������
������!8!	2����?�������������(��������8



�
�
�
�
�����	���� �2

���������������������	
��������������'�����&�������������������9=K8��������F����������������'��������������������������%������������	
����9=K8��������
�
���98:83��������������F����������?������������������������
&�����(���

��	

�����%�������&�������������������������������:=8L�����F�������������������'�����	��������������
�������$�������'���������������:=8&������$��)	)
"����!	6
"���
F���&��������9=K8��������'���'���������������$���������
+''	�	"2�	

+''�������	"2� �=8�+&8#��8&������
$��=�
'�� "2I�	��
�������'�8����� ��� ���� ��� ����
���&���������=*���O*�8
��������$���������	

?������%����$���������������������������?���������������'�����&������%��)�"(����8
�����F���������M����������%����'�����'��������������
�����������������F���
����'��"2I���"4I�
�	+''	�	"2�	���������������
�����������+'%���������(�'��'8
������F���(%������"<I���!)I�'�����!	6�"�'������F�����'��'��!<I�%�����
���!	<�"���������
�	+''	�	">�	
��������(���������������==�����������
�
�8������'�������(%������I	)>
!����I	2!I
��
�F��������$�������(���������=�:��==	

+''������ �	"4� ��8����O�8
�����(��������� �=���9=K8L�������9=K:=
������8
��@���3��8���$�	 ��'	 �	"
�����������$���������������8

����	

���+''	�	"4(����F�����������������
�����'������������8����������������
����8

�
���3��8���$��������������%�����������������3������������$�������	
��



�4 ��������
�
	��

�
�������������

��������������3�����������3��8���$���
��������+���$��������������������
���8

��������������������@
I	I>4
!�'(%	I	I><
!��M�	
���������������L���@���������
%���������������N�������������������8���������'��!<��	

��'�����	"�3�����������������@���������
*��
��$������������L���
����������789�&:;
�=8����������	&�'����( N
�
��M� ����"I����� 9�"I�����

=�:
"� I	I>!
!� ����9�"	<
!�H"I��
���=�:
!� I	I>I
!� ����9�!	"
!�H"I��
���9=K��9=K:=I	I>4
!� "	!<
"� �	)
"�:=��9=K:= I	I>>
!� "	)
!� �	I
"�

�
�
	 ���������



����
��������'����������������8������$��==���������������F��@'������������8
���
����$������������=�:8�����������'���������
�����������������
�������'�8
��������%������������
����������������'���������F�������������3�%�����'�8�����	����
������������������������������������������'����������==8&�������
����(%���������L����������������������%����������������	
�����������������'��������
�������������
�������%�����(�(����
��F%�����(����
���������������8
�������������'�������(�����	
��+��������������������������'����������
��$��

����8
����8�������%��������(%���������=�:8�������������(���
���=��%������8
���F��@������3������������������������������'�%�������'�	N����*��
�������������������=�:��==�����
������%�������������F���'����8��������F%������N���'��������������	������������������������������
���	2�
���'�(����%���������(������������(����F��@����==�������=�:8���������
����8
��F����
����$�������������������������������������'�F=83�������
�����'�����'�����:8+��
��������*����������������(�'�����	
��+��������(%����$������������&������'���������(����������N���'�����������	2	N����5'��������

������'������������8������
��������&��
�
�������	
"<�I�
(�������
�����������������'����������'���������������
����������+�'���'������������8������(%������)	>
>����")	I
2��'�������F���������$��&��
�
���
����	
"<�I�������'�����������%�(%������I	2���)I�	

������������
����������������������8������(��������������������M������%����&��
�
�������	
"<�I����%��������������'$����%�!!I���������$�
��������M���������'	
��(���������(%��������(�@��F���'��"2I�'����������$��������%��&��
�
�������	'�������'��	3��(������
����
�������$��"2I�(��������������
����
�
�����%����������$��'	
��������������&�������������(��������+�(������
�������������+�������������%����������$������(�	

��'����������+���$������������������������������'�����=�:8������������

���
���
��������������'�����	&�������'��
����	>�
�
������%�����������������������������������L���@���������%�������=����+���������������&������������8
���
��+&:
�'����������+���$���������������
L���%�����F"<<��	3��������������



�
�
�
�
����
����	 �6

N������'�������������%�(���
�����������������$��&��
�
�������	
"<�I��������8
���'�����(�@������'�������$��)!	!�
�
��	
�������@�+'%����������'����������
(����������	����(����	
!II!�������!2
"�'(%	)"
!��
�
������9������������'(%	9��'����	����L�����'�����������%�
"<44�'(%	=����
'�����������
"<4!�!>	)�
�
��'(%	!4
!��
�
�����+���$����������������	
�
��������������������
+�'���'�����������������==���������������	����������'��������������%���F��@�������������N�����������=�:8���������'��!<���'���������%�>�
�
��'�������F��
������������3��������+���$����������������������$���	

��M����������������$����
��"	<
!�H"I��
�������=�:
"�'(%	!	"
!�H"I��
�������=�:
!��
���
���������������������@F�������'���
���������>II���������������+&:

L���%�����F"<<��	�����������'�������L���@���������$��"I�8"I�����$
���������%�F"<44��������$����%�"I��8"I����'��������(�%�����	&�
��
�������������������(�������==��%�"I8"II
��������������=�'(%	>II
���������
���������+&:
	
�����5�������������������������
����8
����8�������%��������
$���������%�����F�������=�:��==����'��$������������������������+&:
	
��(����
�����������F��@������=8#��8&�������$��==���������������'��������������F
%����������������=8#��8&�������$����+&:
�����(�'��'����������	?
L�������((����N���'����������==����������=���%����������8L���8�������8
%�������������������������%�������������(%���������L���
�������������$��8
�����������'��(�����	
����������������$�������(��������O������(���������������
$�������������$�����������������'�����	
������$8M������������=�'��������������
����*�8'(%	=*���O*�8��������"	22
)�H"I������'(%	"	4
!�H"I��������������8

����%�����
������@��������������+���������������&���������������	+��������8
��
���������������5������������������8�����������������%�����8
����8
����8
�������%��������$���������%�����	
�����%���������������%��������������������8'�����������=8#��8&����������	
�
����������������������=���%��������������%��������+&:
F%�������������������$'��'�����M��'��������������������	
+�������=��������+���$�������������������������������������������������
���8

���������������������@����������������������L���@���������%���������==��8
�������������	
����'������������8��������������������
3�������������
�
����3��8���$�������F%����������������'���������@������
������������$���$��M������F
�
���+���$��������������'�����'����

��(��������	��������������������������3����������������=������������(���
����������3�����������"2I�����$���	5�����������(%������==���=�����'�����������
M��������������$	����=�'�8
������������M����������"	22H"I��������������
����'��"II
����������������==	?
=��'��������������������������������?����������������������%��������=8#��8&����������������������������������'������������
��(����
��F��@���
����8

����8�������%����������==%��������������������������=�	?
�����������(�����=8�����������������$��=��������

����K98�+&8#��8&������
�+�����(����
������NO�����((%�����������������������������������������8
������8�����������(����
��	
��%������'�������������������������������&����������������*�8������=*���O*�8�����������������	

���=8���������(������'����������&�������������*�8���=*���O*�8��������	
���������%���������������F��@���'����������&�������������������������'��������F
������@��������������������������8�������������(%�������'����������������������8



�� ��������
�
	��

�
�������������

�����������=�$�����������	L�������NO�����((%������������8����������������������������&*

��������=�F���������������������������������'���������%����

���	2�	����������������(%��$��������������������$������������F����������'�����
������������������������$���'����(�����F%������������(�����������������8+'����������	?
=��'�����������������?�������������'�����&�������
�K98&������
$��=����������%����������'�����
���������%�������+���������������5���������	#����K98#��8����������������������'��+�������@��'��	N��%�������������M��8
������(%������==���=������������������������������%���������������$����==	5
�����(���������F%���������������'�����')<I�$��(����
��F�
��������������
�
���3��8��������(����������	
��%����'��������������
�����&��8'����������==$���������F��������������'�����')<I�'�%����������@�����'���&��'�������$��=='��"'��	M��%�������������@���
?������������������'���������'��%��������������"2I�F
%�
��������(���������������%���������F�'����'��������������
��������������8����������'����=�:8������������������@'���'������$�����������'%������	������8
����%��������'����������=��%����������N�������������*��
��������������������
=�:	

�����������������������������������'�������'������'�����M��%����������+&8#��8�������F�
�����������������
����&�����(�'���

��	=���'�����������&���8�������(������'�%������������������"I�=(������F�
���+�	���������&������
�
(�$��'�����������
���������
��������������'�����������������'(%	�������'�8
���

��(��������	5����5
������������'�������������������������������F���=��'%����'������'�����&���������'�������$����������$���������(��������	
�����
��%������(����������9�����F���������������+���$��������������F������$(�$�����8
����	N������������������������@�����F%�����'�������F��������������'�������������N�����������&����������(������'���(�����	



��������

��
�
�����	�������

�
�
� ��
������
�

+��
������
�����������������������������������(���'�����F$���
���'�(��������������������������+��
���������L�������%���������F�
�������
�������������%����	?�����
��������$�����������������������+'�����������3��������������(%������
(%��+��
��F����@������(������������%����	
�����������(���������&��%�����8
����
?�������8
?��83������������F����������'����

���M��������(�����
�������F�����?�8����������������%����������(���������(������������	
��?�83���������
�������
�����������&������
�%���������?����$�����������������F�����#�
������
$���������������$(�
�����'�����������������'�������'�������

8#����?�
#?��
�����"!III8>III�
��

8���������?�
�?��
�����>III8>II�
��

8������?�
�?��
�����>II8>I�
��	


��?�8&������������������(�������������������������������������������F��@���N��'����������������&�����������������������
��������	
����'��������������?�8&������������������������+���*��8�������F����������������'��
��������������
����������������������'�������������$%������������('���������%�������'�	

�
�
�
�
� �
������	�

+�����������(��������������
�������:�(�������'���������
+''	<	"���%��+��
�����������������������������������$��'�����F�����������������������3����������������������������	
��3��������'���������
L�������%���������
�O�
��
����	
����+����������3��������'���������F(	3	��������F��(������������������(�������������������������F�����
=���������L����(��������������+���������
���������������������

����H�� � 
<	"�

�<



<I ��������
�
��
�
�������������

m1 m2

rmax

rEx1 x2

+''������<	"�&���
������(%�����
����
���������������
��������:�(�������	��
���������������������'�����$��'��8
�����+��
�F�������3��������������F�����L�������%�����'��������������������
���
�O�
���3�������������	


�������������������������������������������F��������������������������8
�'�������$����%����������F�
������@������������&��%��������������(����	3��
���
��������:�(������������

�%'(�"!�H��� ������
������H����
���


�����(������������� 
<	!�

L�'�������������������������(������+���'����������(�����

��%'(��%'(� �"� ��
���� 
<	)�

���$����N���������
������������������������&��%������������������������	
��
(����������N������%����������������'�����&�����������8L��������'���������

���&��H�%'(���"!�
����I�"�!�)���� 
<	>�

������������������������������
	
��&��%��������������(����������������������$������������N������%�������I������������
L����(������F��"��
������
�������������������%	������I����'������������������#�������������������
����%'(F�	�	���������������������&��%��������������������'��F��������+��
�������������������������$�3�%�����(�������������	
��������%��������5����������
(���������������������F��������������������&��%��������(����@�	

��+��%������������&��%���������'���������
���
��������:�(��������������������&�����������8L��������(������������������

����"� 
<	2�
�	�	���������

�5'��������$������
(�
�������������������8�����������N��������8
$���
�������	
�����������'�������$�����&��%��������������(�������������������N������'�����������������F��������������
'�������$��L�	<	>���<	2����'��

����&��H�%'(��!����� 
<	4�



�
�
�
�
��	�

�
��
	� <"

3�����%����
����
������������
��������:�(��������������

��F��@���3��8������(%������(%��+��
��$�����

���������������	?��������������������������������������������������������3��(����@��
������(�����@����3������F'��(�
�������+���������������������'���@��������������'����������������	
��������@������������������������3��������'����������������������������
���8
�����:�(�������������
���������
�@����������������
��������:�(��������
�����(�%�����
3��%��������9���F"<<<�	3�����(����
���������N������$����������

���������������F��������������
������������&��%��������������(����������(���
8

��	
��+��%��������������

����"��!��)���� 
<	6�


����������������(����������5'�������
�������������%��'��
���
��������:�(�������F
(�����(�������������5'����������'��
������#�$�������%��
�������	
����(��������8
���3���������������������'��
����������L�������%����������?����������������
�����������:'�����%����������

��'�������������������'	+�@�����&��%��������������"F���L�������%������F������%����������������5'��������
������!
���������
������)'��'����'��	3�����������5'����������������?�������������

�����
�����(�������F�����@���3��������������'��%�����	

����������'�������'����&��%��������F���&��������%��������F�������$��(%�����8

��������������������(%��+��
�����������@�������������������������%�����	
��
+��
�$�������'��������'��������������
�����
��3������F����@���������8
���%���������������'���'�	?�����������
��
������(%��+��
���������%�������
��*

��������&��������%��������
�������	�������������*

�������������*

����8
����3����8����
����
���������%�����������	
�'��$����������������3�������%�����
(%���������+��
���������������	+��������&��%�����������@�������������L����8
���%���������+''	<	!(�����O�
������������
=�:��������������������&��%�����8
���	

+''������<	!�L�������%���������
������=�:8��������
����
�������	M��������5������
��������������
��&*

����������
&+�F&*

��������&��������%������
�(��&+F�*

��������3�������%�������(��&+F��*

��������&��������%��8
�����(��&+F���������'����������(���������������������=�:
$�������������3��%��������9���
"<<<��	

#�������������������������������%������������������������$��������������������
%�����	
�
��������
?�8&������
����+����������&��%�������������������'��
%���F
�@�����(����������&��%������
�����&�����������������%������������F



<! ��������
�
��
�
�������������

�	�	���
����
�
���������%�����������������
�@�����������	+''	<	)(��������8

����������+������������
����
�
����'��
=�:8��������F������������(�����L�������%�������������������	

+''������ <	)� �+������� ���

����
�
���� �
=�:8��������
���L����������(�����L����8
���%��������	 
�� �+���������
�����������%���� �������� 
����
�
���

�
�������� ��������������


����K �(��&*

����������
$��	
+''	<	!�	&���
�������
������8����F$�������������3��%������
��9���
"<<<�	

���������������F(	3	=�:F�'���'��������������&��������'�������������F%�����#���%������������������������������������������'�	+���������������?�8&���������8
�������������(��&�����'����

�����������	�5'������%����������	I	2������&�'8
����(����%���'��F���������������������������#���%����'��I	"�
�������
L���(���F"<���	

�
�
�
�
� ���	
�	�����
��������	����	��	������	��
���

#�'�����'��@��?�����������������������'�����������������������(������������
?�8&�����������%������+�������F�������������������3���������:=8&��������%��8
������'����������'���'���������&�����������&��������%��������������(���=�:8
�����������������������������3���������������$������������'�������'��������
=83��������
�������	��������������=�:8��������'����������������(���������*

�8
��������'(%	��*

���������&��������%����������� '(%	����K )426'(%	)624�
��

3�����������	
"<24�F��#���
���
"<�4�(�������	
��3�������3�������%�����������'��"2<2�
��	
������� �!!�.�!

�
+!.��-���&�*�-+.��*&���!



�
�
�
�
��	�

�
��
	� <)
����������������
"<2!�'��'�����������������

������(%���������:=8&�����8
���%��������������(������������$��:
=���:83��������
�����(��
������������������=83�����������F�
��
���$�������'��������:=8&��������%��������������((�����8
�������������(�����	3�������������=83����������������������"6II�
���'������	
+��O����
�������
��������������(�����(%��������	"4II8)�II�
��'(%	:
=���:8
+'�������$��!	28)	)��+��@���������������������������������F�����L�������������������������'��%����	
����������������
"<2!�'����

����������������������������:
=���:8+'�������$��!	>28!	�<�+'(%	������(�����$��"6II8)>4I�
������O���������������������������8'������'��(�!	)�+'(%	"III�
��	#���
�������	
"<22�'��������������=83���������$������������M��'��������*������������������$��(%������3��������'��������
&��%��������������(	����:
=���:83�������'����������+'�������!	>>8)	)4�+'(%	���
������(�����"6�I8)4<I�
��	#�$��
"<6>��������(��������:
=���:83��������������������(��������F
��������
���%���
��'	<	"�	+�����������������'������������������������$��(%������3��8������'��������&��%��������������(	#���#�$������'�����:
=���:8����������8'����������3�(����������:
=���:8+'�������(%������!	>>8!	<<�+'(%	������(�����
(%������6!I8)2!I�
��	

=83������ �
����
��� M�������'������  �

���

�����
&��%��� �)!II �"!� !	6I
������ )"II8!�II "!8!!� !	6I8!	4I&���� !6II86II !28�I !	4I8!	>I

��'���� <	"� �������������
$��=83��������������:=8&��������%��������������(

$�������������#�$��F"<6>�	


��%������������������#�$�����:=8&��������%��������������(
����
:
=83�������8
�'�����	N�(���������F��@������=83����������:
=83����������������������
����8
��=�:���:
=8+'�����I	<26�+'�������
=����
�������'���F"<<2�F��

�F%����������������������=83������'�����F���:
=83�������������'�����"	!!�+(�
$��	
+''	<	>�	

500

1000

1500

2000

2500

3000

3500

4000

0.95 1 1.05 1.1 1.15 1.2 1.25

ν O
H

 [c
m

−
1 ]

dO−H [Angstrom]

+''������<	>������������(%�8
�����:
=83��������'��������:=8&��������%��������������(F

����(��������#�$��
"<6>�	



<> ��������
�
��
�
�������������

+''������<	2������������(%������:
=8&��������%��������������(���:���=8
+'�����
�������'(%	:���:8+'�����
������
��������@�����������������$�	:�8����&*
'����������=83�������F�����������&*
'������'�����=83�������F���������&*
'����9�8M��'��������	�������&�������F���������
:O�8�=*���O����&���������9��'���������
'���&�������
��������������������+�������
������'�%��(�*F"<<<�	

��'�%��(�*
"<<<�'����������'�������������������������������������(%������:=8&��������%��������������(���:
=���:8+'�����
+''	<	2F����:���:��������	&�������
3������!	>>8)	>��+F�������������II8)2<!�
������������

��)2<!�)I>H"I�H�O�
�
�
 
I�")!"�� 
<	��

N���%��������������%����������������������(%������:=8&��������%��������������(
���=���:8+'�����
�=83��������������������@�	&�������
3������"	48!	<�+F�������8
�����!2II8)4)!�
��
+''	<	2��

��)4)!�"�6<H"I�H�O�
�
�
 
I�!">4�� 
<	<�

+����������������������������8����������(���������:
=���:8+'�������(%������!	>2
�����%�!	4�+
��������������%�"III8!<II�
�����������������&�������F����'��8���'!	<8)�+������������'��

�����'�����'$��)�+
������������)III8)!II�
���
��������������������	?��'��������������(�������������)22I�
���������
L���('�8
��������+�%���'����������������������������$��������������������(����+'������8'�����������
���(�	



�
�
�
�
��	�

�
��
	� <2
�
�
�
�
� ������	��	����
�	
��
�����
�������	��
��	�	
�

=���(�����%���������?�85��������������������������@�����������8��������
8����
���(��8?�8&������
����'����(�F��������������������
�������+�	��������'�����
���@��������(����������$������%����
���������	
�����������(�����+��'���������8?�8&������
����������+''	<	4(����������*����
�������?�8&����������������������&�����������
��F������(��=������
������������������������������&������ 
���
��	�������	
��������=������
������������&���������������������&��������������
�������������'�%��������&������
���	

M

M

S

+''������<	4�&���
��������+��'��������������8��������
8?�8&������
�����F
$�������������3��%��������9���
"<<<�	

�������'�����������������%������������'����	���������������������
���'�����
(�
&������������(������	3��
��������+�������������������%�������%����������������F��@�������=�����������?��������������	�������%���
��'(%	�������������������������
��'(%	���	=�������
&�������������������������������

����������	�������%������M��������������(�����������
�������
�������&��������'���������	���������
L��������������(%����������������������H� �����������$�?���������(��
!��"�H��!����������$�?���������( 	

�������N������������
������
��������F��@��!�H��!�����������F��$�������������'�������������������������'��
?������������	N����������
&�����������'������8
����
����������������������
�O�
���?����������	

�������(����$��M�������'��$������������������N����������
�������
�������	#�����������%�����������3����������(%����������������$��������������$��?���������(�����������F������������������������%������?��������������

�����������8
���������&��������	N������������(����'���������?���������(������F���?�����������

F



<4 ��������
�
��
�
�������������

���������������8��������
����������?�8&������
�
��%������%���	������������

�������
�����������*����
�������&��������'���������%���F��������������������8�����������������������������%��'��

�������
��������&�����F���������?������8
�����
����$�����
���(��������%�����	��������������8��������
�����%����������?�����������

�����?�8&������
�
��%������	3�$�����?�8&������
������'��������

��%���������F
�@(���������������(8
�������
��
�����%�����F��'��������+'��������������'���'�����������'����

8'��%���	+���������(��'����(�����������'��������
�������F�����������'�'�����
������������'��������	
���������(�������
%���$�
���'���������
�'��(����F
������
������(������&������
������������������'�	3��������'�������������������?�8��������������(�
���������������������8
��
"<4>�+�%������	
�����'������'��������+��������������8�����OF
�����3�
�����'�����F���?�8&�����������
���
���'���'�������'�����>II�
�����������������	
�'��%�����������(�F��@+���������������'��I	68"L�����������@(�����	5�8
��������

���������������������������(��������������������F�����������������������'�����$���������
L���(���F"<���	

�
�
� ��		���	
�	

?
���
��$��M��$���������
?�����������L��%�������������%�����(%������!<�
���""I��?�8&�������
)!&�����$��==(%������>III8>II�
���������

��	3����
������$��%�������L�������������������
����������8��������
8?�8&���8
���
����F������?�&44F������
�3�����	9�	!
�������
���������==%�����
����	!II
��3�$��
��������'����	I	62L��
���������M����
(���'������$�����@�	

��������%�����F��
��$������
�
�*��������������3������������'������8'������������$����
��������'�������%���������	L�������������F�����������
(����������F����%���'��
������������'�������������������'�������������������F������������
?�8&������
�����
�����+��'����������5�����������'��"2II8"6II���!6II8)6II�
����������������	&��%����3������������
3���������������$����������'��������%�����F��@��������
���������'������	
+���������(���������������	!II
��3������@����'�����F���$���������������������������&����������3�������'���
�����%����	
��
������((%�����������
&������
�����
������'�'�����������������������+'���������'�����������'�	
+�@������
&������
'��!<��
�	+''	<	6�%������
+'�����$��!I8!2
��%������&���������"I�8&��������(%������"6I���"II��������

��	
��+�	������'���������������
�������&�������!�
��	��
N�������������������
���������'���������������'��
M����������'��������

��	�������
#�������������*�������F%�
������
����
���
�����
�������$���)�������������@	

���
���������%��������������"II�
����
'���������M����������'�������(���8
�������%����F%������
?�����������+�����������9��
�����5��$������������%������?�8NO����
������==�������

��	
������$����������������8��������
8&������8

����F�����������L������F������
�����������
������
=�8��*���������
'������	&������������?�8&��������
3������$��>III8>II�
��'�����'��8��
���������
(%������!<����"I�
�����	
��+'���������������%��������(����M��$����8



�
�
�
�
��������	�� <6

1000200030004000

Wavenumber [cm
−1

]

0

0.5

1

1.5

2

2.5

3

A
bs

or
pt

io
n 

[a
rb

. u
ni

ts
]

ν 1
 S

O 4

ν
3
 SO

4

ν
2
 H

2
O

ν 4
 S

O 4
2 

ν 2
 H 2

O

ν
1
 H

2
O

ν
3
 H

2
O

ν 3
 SO 4

ν
1
+ ν

3
 SO

4

����������	���T"+�[������
�������
�� 	�(�����-�+������$�a��������X
���V Z�#a	���������$����������������$���-�+����$��$�a��������X
���� ���
���] Z�������[������#�#a��������������$������$���T�������(�����������)���
�����(������[[��)����0�������������$�����������	

$���1���������a�����a����������� ��+�������[�(�[������)a�#�
	���������
���	���� ��
�����$��������$�	�	��\����������
��[��0�a�����	
������������������$���������������[��������������������
����$��a���������[��������Y� +�$�������������
$��

���%(�������'��������X�
�$���Z	!��
�̀���#���#a��$���#a���������������������� Y���$�/����$�������������������b��[������)������������Y	��	��#�(����[�(�'��)����$�����[������������'��b��[������������������(������)a�����a�������[��������$�Y$����YY ���
��$�#�Y����
��#a	�� ��'��������	����#�a����a��������� �̀���#���
��
Y�#a��$���/����$������b��[���������������������'(����	���$����0���a�������+������'
�� �����#������$����#�� �̀���#�����$�����[��������'��������	��������#�
����)�����/��a�$��������-�+�����������
��������(������$�a�����+�������(����)a�������������
��$�	$����
��
����'YY ���(����	������[������
a�������Y���� )Y���� ���Y� ��'��������)����������(���[��#�0#������+���$���	/�����������b��[������������������(����$�)a���������(��������������
a(������������������$������������a����	�����-�+�����������#����������)
a����������������������	X������Z������+�����+����������(��������������
���U�
������+���	�����+������������X���	�����)Y�$�Z���������������[�0�	



<� ��������
�
��
�
�������������

�
�
� ���	�
���	


��M��$�������'�������������N���'�����$�����*������	
"<<<������������F��@���M��������������
?�8&������
���3����������'�(��������&��%�������'��������&:;8���������(%������!<����"II�������������	
����@�����(%������!<����"I�'��������������������(���(����F��@����'��"I������������+����������
?�8&������
$��==���������	
���������
�������'�������+'���
����=��'%����'�������������'�������������������������������'��!<�����&�������������'�������
(	�	���%�����3�����'�����'����

��	���+''������<	�(����F'����������'��!<��
�����������83�������������������'��""��
���
�����+�	��������$���������'��	N�����������%��������3�����$�������'�������

�O�
��!8>�
��(���������
������(�����	
�����������
�����������; 83����
4!��
���F���&�������'��46"�
��F���&�������'��"I">�
������������K 83����'��"I<2�
��	

500600700800

Wavenumber [cm
−1

]

0

0.5

1

1.5

2

2.5

3

3.5

A
bs

or
pt

io
n 

[a
rb

. u
ni

ts
] ν

2
 SO

4

ν
4
 SO

4

298 K

250 K

200 K

150 K

100 K

50 K

11 K
90010001100120013001400

Wavenumber [cm
−1

]

0

0.5

1

1.5

2

2.5

3

3.5

4

4.5

5

A
bs

or
pt

io
n 

[a
rb

. u
ni

ts
]

ν
3
 SO

4

ν
1
 SO

4

298 K

250 K

200 K

100 K

150 K

50 K

11 K

ν
3
 SO

4

+''������<	��3�������������� 8�������; 8
��������%������� 8�������K 83�����

������������?�8&�������$��=='��
+'�������$��!<�8""�	
���+���������
�������������'�������$������
���������
�������'��������+'���
��������8
��'�����	?
���
�����+�	������'���'��������������������3�����������������������	
�������'��!<��������'����&�������'�����%�����
�������������
�������'�����������'�����$�������'�������
"8!�
��(���������������8
(�����	

3����������������8�'�����'����������'���

������������8��������+������������������������:=83������
��M��$�������'�����������������������$�����*������	

"<<<����(����������'��������F��@'������'��!<������'����:=8&��������%����������(%��3����������������������?����������(�������������	?�+�������������$��3�(������	
"<<2�$������'���3�����������:8+��
����=�:8���������%������:=8&��%�������'����
�������%������������?�����������
���������
����
�����(

??�F���
��������%��������?����������
����
�����(
?�$�������	?���������
��������������
������(����
������5'������������
?�8���
??�83�����
%����������$����3����

������3���������������������

� 8�������K 83���������������
(%������""���!II��������

����&�������
�������	
��������'�����3����

���



�
�
�
�
�����	���� <<

���3����������'��������I	<�
��	

��
�5'���������(%������
?�8���
??�83��������'��!<���������F��@����������


?�83��������������(���
����������
������� 
??�83���������'����	)22>F���
?�83����'����	)242�
��	��������K ���������3�����������������'����%�)4I4'(%	
��%�)4!2�
��	?
3�������������� 8&��%���������������'�����3�����'��!<��
�����������'����������	��������������
�������$����������������=��'%����'���������&������F����@����
?�8���
??�83����������������(����
���'������������������������	?

�������'��$��!<�8""����
?�83��������
����������
??�83�����	

15001550160016501700

Wavenumber [cm
−1

]

0

1

2

3

4

A
bs

or
pt

io
n 

[a
rb

. u
ni

ts
]

11 K

30 K

50 K

90 K

110 K

150 K

190 K

296 K

ν
2

34503500355036003650

Wavenumber [cm
−1

]

0

1

2

3

4

 A
bs

or
pt

io
n 

[a
rb

. u
ni

ts
]

30 K

50 K

296 K

190 K

150 K

11 K

110 K

90 K

ν
3 ν

1

+''������<	<�3���������:=83�������%����������� 
������'(%	����*

����8
����������*

���������:=8&��������%����������� �������K 
������������?�8&�������$��=='��
+'�������$��!<�8""�	��������������
���������������
�
���

� F����� �������K ��(%��3����������������������?����������(���������	
��
����������%��������������3�����'���'��������������������F���������%�����8
���$�������'�������
��	">�
��(���������
����� �������K �'(%	�����������
������(�����
����� �

	

M��!<�8""I�$�������'�������������� 
?�8�������K 
?�83�����
��%���
��(���������������(�����������������������
??�83�����$������������������
���
�����+�	�����������	
������� 
??�8���
?�83������������'��"6I�(��������������
���%���������������?��������������������������	����� 
?�%������$��!<��8""I�
�
��%���
��F����� 
??��
��%�"�
��(������������������(�����	

��(%������!<����""��������

����&�������������
�������������
�������
������������N��%�������������M��$��������	
��+����������������(�����:=83�������

�%�����(��M��!<�8""�$�������'����������������������
?�83�����'���������

� 8�������K 8&��%�������
����	">�
��(���������������(�����F�����������
??�83�������������� �������� '���'�����������������������$�������'�������

��	"�
��(������������������(�����	��������K ������M�������'���(%������!<����""�
����	>�
����%����������
�	+''	<	<���<	"I�	

��
??�83������������ 8&��%�������'�����'���'�����������������������������������������F���
?�83������������%�������
��	">�
��(������������������(�����

�	+''	<	<���<	"I�	



"II ��������
�
��
�
�������������

+''������<	"I�N��%����������3�����������������:=83�������%�����������

����������*

��������'(%	��*

��������:=8&��������%����������� '(%	����K

���������=='��
+'�������$��!<�8"I�	������������������3����
??�F���
8'������%�������3����
?�	3�� ��'��!II����@���������������
?�83��������
�
���

�
'(%	����� �������K %�������(����
������5'�������������������'����
8


��	
�������(������������$���������+������������%������N��%�����������
��������
?�83�����'��!<��%�������������(�	


��+'�����(%����������K 
??��������� 
??�'�����������������&�'�����������'�8
���������������(��������'�������(%������!<����""���%�2!824�
��	+�����'���������������+��������������K 
?��������� 
?�(���%�4I84!�
��'��!<��F���'��""��
���
�����'�������������������$���������'���'�
+''	<	""�	

+''������<	""�N��%����������+������8
����(%����������K �������

�
�������
?�8'(%	
??�83������
?�8&������
$��==	

���������
??�83����F���
'���
?�83����	

��'��������������������(��'��������5'����������������������������
���������
������'��F'��������'��������!�
��	


���������:=83�����'�������'����

�����
�����������
���
�����+�	������
���'���������$��F�''��
+'�����������'��
+�����(����
�����%���F%��+''	<	"!
(����	+����������������$��!<I�����������������������N��	�@������N��%����������3����������
+''	<	"!�	
+�����������(��������
?�8���
??�83���������������
��=������������	<	"	!



�
�
�
�
����
����	 "I"

3500355036003650

Wavenumber [cm
−1

]

1

2

 A
bs

or
pt

io
n 

[a
rb

. u
ni

ts
]

10 K ↑

20 K ↑

30 K ↑

290 K ↑

13 K ↓

296 K ↓

ν
3 ν

1

����������	Y
�/��a�$��������������+�����'(��������������$���#a	������+
����$��-�+����$��$�a������
���� �#a	
���] �����������#��
��YY+
�� X�Z�#a	���(�����
��
��+YY 

X�Z	�a�+
�$������#�a�����������������������+
�����"����������%(������������+
����$�����	

��a(������ �����������'������������-�����-+����(�������������	/�����������+
��$�����������������������a(������\�(�������������������������������(����$�	�(�����XTTZ+�#a	XTZ+�����(������������$���$�U�����������
���XY��
Z �̀���
��
$�	
	���#a	
	��


�)��$�̂ �����������	
X
Y���Z������
	�$�#a	�	��


�	
(�������
��

�̂
��XY���Z��������������������������$������-�����-+����(�����������������	��$���� �����������'�������X\�	�	�
Z��U���a��#��XY���

Z���������������������)���-�����-+����(����#����������	�(��
���� ����$������$�����������
���	�

�)��� �̀����#���
��
���] �����'(����$��������!�
������������$������������	!���+��(�$���������$���������������������X\�	�	�Z
	�
�#a	
	Y$

�����	�����+

���������������-�+�����������������������-�+����$��$�a�������'��	���#����+
�����$���"��������������������������	���X�Z�#a	�	��
X�Z


�������������(����
���V-+�����(��X̂ �
��)Y���Z	��#������	XY���Z�����'(��-̀Y+�Y�	��X�Z


����'(��
-̀
+�
�#a	-̀
+���	�$X�Z�#a	�	��X�Z


���	

�
3
2 �<=6@==<75

!��������������������[�������������������
�� ����������T"+�[������
�����+
���������������������U��������a�����(�������X
��	b��	�	


Z
	!��b��'���[������+T"+�[�������(�����������������Y�� ��'����������!�������#
������������	X

Y���
Z
�����$���a�����)���

(��������������������$��������	�������������������'(����
��(��������U�������
 !"+������'����)��0��$�����+���������(��������������#a��$���
�����YY ��������������
(�����������������	

!��
(����������������$�a����������������������������V-+�����(��������������

����(�$����$���(�����)������������������$�������	�����������b��'���[�������[������a�������'���/&�����##a������$�����������(�	��+

��������V-+�����(������	!��/��a�$�������������������X���	�	Y
Z#�������(������������)��0����������
�� 

XTZ+���XTTZ+������)������$�#a��
���$��������V-+�����(���
������������	
(���������������������$���b��[�����������
������a��

a���������������������������#a��
���$���������V-+�����(��������'�
��������	
!���������/�������������/���������������$���%(�������"(�������������$������X �[	�Z���̂ �"+���������X�Z	
!��������$���T�������(�������

XTZ+���XTTZ+��������������'������$������$�������+



"I! ��������
�
��
�
�������������

���(��������������������:8+��
����'�����=�:8���������������@��	N��(�����(������?���(���������������
����$�����������=�:8�����������%�����������������������������
+'��������(%����������K �������

�
�������
?�8���
??�83�����	5������������F�'�����������K 8����� 8+'��������������
?�8���
??�83���������������������������������	
��

���������'�������%�������
����������������'�����������'�(���������+�������(�	
������������=�:8��������'����������+'�����(%�������K��������������"II�
��

3�����������	F"<24�	
�$������������������������������==
��2>'(%	4"�
��
����'����	N������������%�������������F��@���=�:�
==������������%������
����������F�������$����������������3�%�����$���������	
����@�(����N���'���������#��8���������F����������3����������������������������'�%��������=�:
������@��������	+���������@����+����������(%�������������� 
?�8�������K 
?�83��������������������(����
��F��@�������=�:
?�8���������������������������'�%��������
������=�:
??�8��������	M��
���������$��#�$��
"<6>�������'���������������(%������:=8&��������%�������8�������(���:
=8+'������
=�:����'�������
���
�����+'���������������3��8������������$��I	<66'(%	I	<�!�+	
�����������

���������
�����$��3�(��
����	
"<<2����������+'��������
I	<6
)�����=�:
"�'(%	I	<4
)����I	<�
>��+����=�:
!����'�����	L������'����
:
=8+'�����$��I	<26�+�������
=�:
=����
�����
��'���F"<<2���������������������������
�F���������%����=83����������%����	
���'������
:����%���F"<6"����������������(����������������(���%�����F����'��!<�����:
=���:8+'���������==���@
�)�+�	
�
���������������$��������
������%�����=83����������(������F�������=�:
??�'��""���$���������'���'���������=�:
?�����������������������������%�����	����������������:
=8+'��������
���������������
������=83�������������$�����������!�+	
��������������O����3���������%���������������������������������������������
���=83�������
�������	
�������������=83������������������
�������������	2$��8
������'��
"	�8!	>�+�	+����������������=�:
?��������������3����������'�������������
���������(%���������F�'������'�����������=83������������'�����%�����	
��
��������5'��������

���
���������@����+����������(%�������������� 
?�8������
�
���K 
?�83����	

��N���'��������?�8���������'�������������:
=���:8+'�������������������	�����8�������������������������
$��	���	2�F���(%������!	����)	!8)	>�+�������������'��""����������������������	�%�������������8&�����'�����������5
��'������=�:8��������������������������

���������
��
??�83���������'������F������=�:
!�8��������������������$�����������=83�������
������$�������������������
���'�����	
��
?�83������������
����F������=�:
"�8��������������������$�������8����=83����������'�����F$���������(%����������������	&�
��%������
���������&�������
�����%�����$��3�(������	
"<<2�$�����������8
����
���������=����������������(��������������(�F��������$���������%������������N����������������3��'���������'�����	?
=��'��������������������=�:8����������
&�������
�����$��3�(������	
"<<2�����'������'����������������F�������
���
�����+����
�������*��
����������������������(�$�������	
�����������
���%�����=83�������'�������������������������$������������=������
"<<>���8
��������������������#��8���������
$��	���	��'�����������*��
��������������������������	+�����(%������!<����""������������$�����������L���'����������



�
�
�
�
����
����	 "I)

==����������(����
��F��@����*��
�����������������������������������������
�������������'������	�%���
��@����������������F���&�������
�����$��3�(������	

"<<2�������������'(�%������F��@���=�:8�������������������������	
��������������:�8+��
�������+��
�������*�������������'���'����'����$���������	



"I> ��������
�
��
�
�������������



���������

����������������������������

?����$�����������+�'���%�����9�&:;HI	2=�:F�������==F���9�&:;HI	29=K:=F
�������=�F
�������������������������������������	
�'��������&��%�������������3����

������&*

�����$��==������5��������������
*��
����������8'�����L���
��������	

��&�

������N���'���������������(����+����
�F��@==
��������&*

�����'����(�	
��������3��������O����
�����'����������+��
�����������������*����8
���������������:8+��
������������%������'�������������
��������&�������
�����
$��3�(������	
"<<2�	
��������������������������������������������������������������%�����	?��5'��������

���
����
������$��3�(������	
"<<2���'���
(%�������������
����$�����������=�:8���������F�����������$�����������5
��'�������'��	:�"'(%	:�!F�������:8+��
�'�����=�:8���������F��������(������������8
�������������9�>8'(%	9�!8+��
��
���*�����������	9������
���������������������'(%	��������F%������=�:8��������������������������������������	&�����������
�����$������������������	

��������������:�8+��
������������������'������������������'�������8
�'���������=�:8�������������$�������������������#���'����
���*�����������	
������'��(�
��%�������:�8+��
�����+'�����$��!	�8)	)�+F����@=83�������(����:8+��
���
���*�����������
�����������	5�������+����
������������=83�������'������������������"	�8!	)�+	
����������=83��������������%���F���������������
����������������������3�����������������������������������������	
��N���������
����#�$��
"<6>����������������3�������������������%�����=83�������'����	>�
�
�������
���������������L���@���������%���������������N�����������=�:8
���������'��!<��	M��'���������3�����������F��@������������#���'��������
������F�����������
������������������F����@$�����������������������=83�������
����������������	���������=�:8������������'�����������'��������
������:����8
���������F�����������'��������������������������������=83���������'�����%������������F������@���=
:�
=8������%���������$��(����%���	

�����������������#���'�����������������������N���������$�����:�8+��
��'������������������������=83���������������������
$��������������F����������
$������������:������������
��������������������������������������������������'����8
(��	5�'��������������'���'�'��������3�������������������������F��@���������������'����������=�:8�������������=83������(�
L���������'�������������������

"I2



"I4 ���������
�


�����	����
	�
	�����
����	

'�%���������	5����������+����
�����'���������'����=�:8����������������@�����

������������������������	N������������������'��(������������F�'���=�:8���������
�����������(%��=83����������'�������%�������������������������������'��	
�
��
����3������������������(�
������������������������������'��F��������3������8
�����������������
������+�������8=='������'����	)")�(����%�������8���
�����*��
�������������������=�:8���������'��!<��%�������������	
����������5'��������

���
�����+����
�$������������=������
"<<>�	�5'����������������3�%����������=�:8��������������
�����������������������F%�����:�8:�8
+'�����$��)	<2
!��'(%	>	66
!��+�$��
�������@�	
��'������������+����
�$��
����������	
"<<I�	L������'��!<��'���'��������������������$��=='�����(�!�����(���$���������F��
������������������������������$��������������������������F=83�������(�'��8���F���
�������	
����������*��
��������������������=�:'���'������������������������F%���������
�����N���������=�:8������������������F���&���������=83�������(���'��%�����	
��#��8�����������'����(����F��@�����������'��"2I�����������F%�����N���'�����$������������=������
"<<>�'���������	������N���'������������+�'������@����������+������
�����F'��(�%��������
����������=�:8����������*��
��������������������	�������������������$�����������:
=���:8
+'��������������'������������������$�����������+��������������������#���'������:�8+��
�����'������5'������(����������������������%�������������	

��#��8�����������'��%������������'��F��@��(%��$�����������&�����$��
����������'�F%����������������
����$������������=�:8����������(���������%������������	
��'������������N���'��������5�������������
����������8'(%	#��������8'�����������
�����&�������
�����$��3�(������	
"<<2�	����������������������#��8NO����
�������������F��@���=�:8���������(%������)<I���"2I��*��
��������������������	
���%�������������������
������$��3�(������	
"<<2�F����
�������������'�����%����=83���������������*�������������'����������������
����	����������%����%��������$��3�(������	
"<<2�'�������'����:����������������=�:8���������'���������������������

��F������������������'(%	����
��*��8

������L������������'����'��'�����������	

��M�����������8����O������(���������������������
�������(����F��@���3�%�8
�������=�:8���������(%��3�%���������(����(�������������	
���������'��"2I�'����������$����F���������%���'����	!II�����$����	&��
�
�������	
"<�I����������'����������$���������(�@�����"�I�8����83�%��������=�:8���������������'��
��%�!II�����$���������
�����������������(�	?
�������#��8���������������������+���$���������������������(%�����F'��
��	!II�����$������3�%���������(�@'��������%�����	
������$����	>�
�
��
%���������'����$����
�����'F���&��
�
�������	
"<�I�����'��
)!	!�
�
���
����(����	
!II!�������!2
"�'(%	)"
!��
�
������9������������'(%	9��'����	
����L�����'�����������%�
"<44�'(%	=����
'�����������
"<4!�!>	)�
�
��'(%	!4
!��
�
�����+���$����������������	
�
����������������������+�'�������=='����������������������������F��������'�������������$���F%���'��������������
%���F��@���������������L���@��������������%�����3����������������������%�8
��
�

�
�
�

��
�
�
�
�



"I6

����=83������'(%	�������������N�����������=�:8���������'��!<��	+��%������?����
�����������#��8�������������'���������:
=���:8+'���������==��'��������
�����M�������'������&�������
#��8&������
	#������$��N���������	

"<�������'����3�(������'������������
��������������=8&������'��I	�
"�'(%	>	2
"���
���:
=���:8+'�����$��)	I4
>�'(%	!	<!
>��+	
��'������������N���'����������������8'(%	#��������'��������O����
��������������������
�����N���'���8
������?�8NO����
����	&�����@����%��������������������������������������������'����������#��8&�������
$��==���������
����8
����8�������%�����������F%�����������������������'�%�8
�������=�:8��������������'��������	
��%�����������'���������M��������������$
$��"	<
!�H"I��
���!	"
!�H"I��
�������������(�	���$�"I�8"I�������
���������
$��"I��8"I����������������������(������$��=�:�'��������(�%�����	
�����������8
�����(������%���������������������������������=�
�	�	�	
+�������
����������+�'�����
�������?�8&�������%��������������F��@(%��$��8
���������=�:8�����������==$������������	
��������'�������������������
����8
���8&���������������(���������	L�����(�����%��������N���'�����$�����*������	

"<<<�'���������F������?�8&������
$��=='��"II��������

��������	
+���������������������N��%����������:=83����������
�������������
������������F��@����'��!<�������(%�������������
����$�����������5
��'���������=�:
$��������	
���+������������������������������(%������!<����"I�����������	

�����*�����������'���'�����(���$���������F�����
������������������������������+����������������5
��'����������������%������������	
���=�������3�(��������$��#�$��
"<6>�'������������(%��$�����������:
=83��������������
I	<66
2�'(%	I	<�!
2��+�F���������'�����������%����$�
:
=8+'����������������=�:8����������'%������F%����������=����
�������'���

"<<2�I	<26�+'�������	M��������������������
���������:
=8+'�������������
���%����=83������������������(�������@��	

��%�����������$�������������������������
(	3	#���
�������	
"<22�F#�$��

"<6>�����������'���������F
�������=�����������:
=���:8+'�����(���	)�+'�8
���

�����@�	
��'��������������������'����������������F%�������'��������������F��@���'��'��������������(��������
������
L���('���������(	�	��@�����'���+�%���'�����������'����(�������������������	

��+����������(%����������*

�����������������*

���������:=8&��������%��8
�����'�����������������F��@��������'�������=83�������(%�����%�������F��@�������=�:8����������'��������������$���������������'�%�����������	N��L���������������������F��@���:�8+��
��
==������������������������������9�>8'(%	9�!8
+��
�����������%�����������3�%������������������������%�����	
+�����&�����'��������:=8&��������%�������'��������(��������F��@=�:
??�����
%�������*

��������5
��'���������=�:
?��
���������������#���'�����������
���������������%�����������	
����������������$���������������������
��$����������
�������=83�������������F%��(������M������������&��������%��������������(��������	=�:
?���������������*

��������5
��'���F�����(%������������������#���'���
����������%���$��:�"��������	?�+�������(�=�:
??������������
?�83�����
���
����	

������������������

�+��������������?�8&�������$��==%������+����
���8



"I� ���������
�


�����	����
	�
	�����
����	

��������(�F��@����*��
�������������������=�:8���������
�������������
�������
������������������������������������'������	5����������L�����������������������8�������F��@��������������������������������������#��������'�������
��������
�����
�������%��	3��!<������������������*��
�����������������'�����'"2I�
�'����%����(�������������%��'����������
���������F%�����������������������$��8�����	

��M�������
��=��������8�����������$��'��������'������'��F��@���3���
�����
$��==���789�&:;�
���
������������
!�����������@����
6)
)�'(%	44
!�L���	
���=���������8&�����������������������������$��==���@��������+���������������
+'���
�������(�����L���������
�������������	
����
���������
�������
��'���'�'��4	))
>�L����$���������F%�����M������������O����
��������
����$��==
�����N���'�������������
���������������������$���������
��$����������������789�&:;(�����?
789�&:;����������*������������'���&:;89�:�8��������������II"�
������$���������F��������������������
�����������
%�������������'����
�����8

����������9�8���*����$���������	N��M��������������*�����������������(�


������������������
�����������%���	
��M���
�������������789�&:;�����������
���������@������������+'���
����9�8:83��������'������������
����'������M��8
���������������*����$���
���	
����������������������==������F%��������������8
����������$��789�&:;���==����������������	

��3����(���������������3������������=�:8���������������%����������5����8
������(%���������'�����������������������	��������'����&����������������������
��������=��������$�����������%�����F����������

��%�����F��@��������L���8
�������%����������==���%��������������'��4L�������%���������(����
��	NO����
�������=�����������������789�&:;�O��������'����������F���%������'��%���8
������%���F�
(�
��������N���'���������������
�����������3�����������(�
��'������������(�
�����������M��������
�����=�����������������==(���
�����8
����	
�'����&��������������������������'������������8&�����������������F�������
���������������
����'������

�����������������M��������(�����	

��5���������������'����
����'�����F��@�������8L���8�������%����������==
���%��������������(%������!<����"I������%����������������	��
�����������'��!<�����%����������������%������������%�����F%��������������N��%������������
8
�������'��������������%�����
�@	

��������������

���������'�����$���������������=�������������������������8
��������%�����F%�����$�������
���������������������&��'���������������
����8��������F�'���������������������������������$�����%�����������	N���5�����������

��?�8�����������������=��������8�����������$��'������%�����������������%�8
���F���@�����'��%����������������%��������'�������������������'�%������������	&�'���'�����5����������������#��8��������������������
�������'����������	
+��'����������F��@$��
������������=�(%������!<����"I����������������+���������������������������������������	
������%������������������������'��8�������������������	L�
��@�������������������������������&*

��������=�
��������F%��
�����+���'��$�������������+'����
"<�����'��������

�	

�
���������'�����������K98#��8���������'��'��������&��������������F���
���(%�������������
����������������������������8�����������=����%�����	
���=8
���������������������������(�����+����
�����������&*

�����	N��
���������+�8



"I<

���(���F��@������'����
�K98&�����
���������������?�����������
���+�������
������5������������������������	������������������������������������F�
���8
�����������������(��������	5��'���������$��(��������#��8���������F��@���
����8L���8�������%����������=����%���������������==	
������$���������������8���$�����������������'�����������������������
����8
����8�������%��������	
��'����������������������(���������
��"	!<
"�H"I����'(%	"	)
"�H"I����"I8"II
������(���������=�:��==	?������
����

���������
���������%��������������&��8'����������=�����$���	&��'��'�����%���������������%������
�������F=�������������(���������	
��3�����������$���������
��$����������������'������'��F��@���N��'��$������������789�&:;
��N������������
�$��'��������	

�������%�����������N��'�(���������N����������
����������������=����������5'���������3���������������%�����������+�
��������������������������������=�������F����@����789�&:;'�����F���789�&:;���'�����'�F=�:���(�'����F�

����(����'���������	
�����&��'�����������'���������%�����������+�
�������������

����������F%�������������789�&:;(��89�&:;�
F%���������'����������
����*��������������	
����������5'��������

���
�����3��'���������$��&�������

"<>I���%����(�����=�����
"<�6�	3����$��
����F��@$�����

��%�����������789�&:;��������'�����F�����������(��89�&:;�
%������	5���������
+��������
���������?����'�������$��=�%�������������F%�����������%���������8L���8�������8
%������������������������	
����(����������5���������������==�����(�
�����F��@��'�(���������������������������������������==
�������������3�������
�������%���������������������
=�:���
+����������N�����'������	��������'�������������������������'������8
��F�����������(�������������F�������������'������$������������
��������������#��������'������
�����������+�	������(����������	
�����(��'��$�����F��@'�����������������������������=�:8���������'�$��(����:��������������������

��
%�����	M���$�����������������������'����%�������������������������������F$������

��#��8��������	
��
��@����'��
��%�����������������������'������������������F
�
����������������������������'�����(����
�������������������������+�	���������&������
�(�$��'������	&�
���������������������%�����F�'���������'���������&��������������������������������'(%������������������'����������������������8
��������%���������	#��8��������������������3�������������'����
���������%��������������"2I�������������'������������+�������@�����'����'��F�'�����8����O������(����������������
��
�������'��������������������	
��%�������������������������9�����8
��������������'�����3�%���������(��������=�:
�������%�����	
�
���������������M��������������+���$��������������(�
�������������'����%�!II�����$������3�%���������(�@	3�(����������=��������$���������$��==%�����%������NO����
����$������

��
��������������������'�%���������%���F�
���'���������N���'�����(�$���������	=��������8?�8�������������������3�������8NO����
����������(��F%���:=8&�����8
���%��������������(�������
�������������+������������=83������������������	?������
����

������%���������5���������������=�
��=��������8�����������8
$��'���������8?�8&�����������������������	



""I ���������
�


�����	����
	�
	�����
����	



�������

��	�����	����	����	���	�����	���	��

��'����+	"�+��
8��������������:�'��!<�F>IF!I���""�	:�" :�!
��
���������� � � � � � �
!<�
3�(������	� I	III
I� I	)><
!� I	III
I� I	I><
"� I	2I)
)� I	42I
!�!<� I	III
I� I	)46
!� I	III
I� I	I>"
"� I	><2
!� I	4�<
<�>I I	III
I� I	)2)
)� I	III
I� I	I>)
"� I	>�4
!� I	4��
"�!I I	III
I� I	)2�
!� I	III
I� I	I>4
"� I	><)
)� I	4�6
"�"" I	III
I� I	)24
!� I	III
I� I	I)>
"� I	>�<
!� I	4��
"�

��'����+	!�+'���������8������������������:�8+��
������'������*

�8
���������$���������������
�����������������'��!<�F>IF!I���""�	��
���������� (�!�������� ��!��������:�"	:�!	:�!	:�" :�!	:�"	:�!	:�!
!<�
3�(������	� I I	)2I
"� I	42I
"� " I	"2I
"� I	2 I	�2I
"� "	"2I
"�!<� I I	)"!
"� I	4��
"� " I	"��
"� I	2 I	�"!
"� "	"��
"�>I I I	)")
"� I	4�6
"� " I	"�6
"� I	2 I	�")
"� "	"�6
"�!I I I	)"!
"� I	4��
"� " I	"��
"� I	2 I	�"!
"� "	"��
"�"" I I	)""
"� I	4�<
"� " I	"�<
"� I	2 I	�""
"� "	"�<
"�

��'����+	)�?�������
���+'�������
���+����:���=='��!<�F>IF!I���""�	��
����������  
:�"8:�!�  
:�!8:�!�  
9�>8:�"�  
9�!8:�!�
!<�
3�(������	� >	>)2 )	�I" !	>"6 !	)42!<� )	<2
!� >	66
!� !	2I
!� !	22
"�>I )	<>
!� >	6)
!� !	)6
!� !	>"
"�!I )	<>
!� >	62
!� !	>I
!� !	>2
"�"" )	<)
!� >	64
!� !	>"
!� !	>2
"�

"""



""! �	��	��
�
������	�������
��
������������

�
���

+��
 � � � 5���
&! 8I	II!I
4� I	II�"
<� I	!2!<
2� I	II<
!�&) I	6!6!
2� I	"�I!
<� I	>!II
2� I	II4
!�&> I	!6><
2� I	"<!!
<� I	I�>4
2� I	II)
!�9�" I	I I	I")>
<� I	2 8I	I"!
!�9�! I	6"6<
)� I	"4<)
�� I	"42)
>� 8I	II2
"�9�) I	!4"I
)� I	!"22
�� I	))I2
>� I	II)
!�9�> I	I I	II4>
<� I	I 8I	II<
!�:"" I	I6">
6� I	">)
"� I	)"!6
6� 8I	I">
>�:"! I	I464
�� 8I	"">
"� I	"�!2
<� 8I	II4
>�:!" 8I	I6))
�� I	"!2
!� I	"6><
�� 8I	I"6
>�:!! 8I	I6I"
<� 8I	"I)
!� I	)!22
<� 8I	I"�
>�:)" I	6>4
"� I	)!2
"� I	))><
�� 8I	II"
>�:)! I	4)!
"� I	!"2
!� I	2I4
"� I	I!4
2�:)) I	�!6
"� I	"�)
!� I	>��)
�� 8I	I"I
>�:)> I	4�6
"� I	II6
!� I	)6"
"� I	I")
>�:>" I	!!>
"� I	)26
"� I	">!
<� I	II>
>�:>! I	)6�!
6� I	!2)
!� I	I!<
<� I	II>
>�:>) I	"��
"� I	">4
!� 8I	II)
"� I	I!!
>�:>> I	!<<
"� I	I24
"� I	"6!2
6� I	I"2
>�:�" I	I I	)46
!� I	I 8I	II"
4�:�! I	I)>
"� I	>�<
!� I	4��
"� I	I)!
2�

��'����+	>� ��������������+��
���=='��!<��	

��'����+	2�?�������
���+'�������
���+�����=='��!<����%$� �	
�� ��%$� �	
�� ��%$� �	
�� ��%$� �	
��
������� ������� ������� ������� ������� ����!��� ������� �������
������� ������� ������� ������� ������� ������� ������� ���!���
������� ������� ������� ��� ��� ������� ��� ��� ������� ���!���
������� ������� ������� ������� ������� ������� ������� �������
������� ������� ������� ������� ������� ������� ������� �������
������� ������� ������� ������� ������� ������� ������� �������
������� ��� ��� ������� ������� ������� ���!��� ������� �������
������� ��� ��� ������� ��! ��� ������� ������� ������� �������

������� �� ���� ������� �������

������ ������� ������ ������� ������ ������������� �������� ������ ������� ������ ������������� �������� ������ ���!��� ������ ������������� ������� ������ ������� ������ �������



"")

+��
 � � � ����
&! 8I	II"!
�� I	I"I
"� I	!2)I
6� I	II64
!2�&) I	6!6�
4� I	"�I
"� I	>!""
4� I	II!!
!"�&> I	!64)
4� I	"<>
"� I	I�I6
4� I	II2>
!!�9�" I	I I	II�
"� I	2 8I	III4
)I�9�! I	6"6)
>� I	"4�
"� I	"4)<
2� 8I	II>4
"6�9�) I	!2<>
2� I	!"2
"� I	))!4
2� I	II<>
!"�9�> I	I I	I"I
"� I	I 8I	I"!)
!4�:"" I	I6><
�� I	">>
!� I	)""!
<� 8I	I!)
>�:"! I	I46
"� 8I	""!
!� I	"�"
"� 8I	II!
4�:!" 8I	I6!
"� I	"!<
!� I	"64
"� 8I	I"I
2�:!! 8I	I4<
"� 8I	I<<
!� I	)!�
"� I	I"I
4�:)" I	6>!
"� I	)!"
!� I	)))
"� 8I	I""
2�:)! I	4)"
"� I	!!"
!� I	><<
"� 8I	II>
2�:)) I	�!62
<� I	"�"
!� I	>�I6
<� 8I	I)"
>�:)> I	6I"
"� I	II)
!� I	)42
"� 8I	II2
2�:>" I	!!6
"� I	)2)
!� I	">2
"� I	II4
4�:>! I	)6<
�� I	!4<
!� I	I)I
"� 8I	I!!
>�:>) I	"<)
"� I	"))
!� 8I	II>
"� I	I"4
2�:>> I	)I2
"� I	I4"
!� I	"6I
"� I	I)I
6�:�" I	I I	)2)
)� I	I 8I	II"
��:�! I	I>4
"� I	><)
)� I	4�6
"� I	II4
4�

��'����+	4� ��������������+��
���=='��>I�	

��'����+	6�?�������
���+'�������
���+�����=='��>I�	
��%$� ��%$� ��%$� ��%$�
������� ������� ������� ������� ������� ��� ��� ������� ���!���
������� ������� ������� ������� ������� ��� ��� ������� �������
������� ������� ������� ������� ������� ������� ������� �������
������� ������� ������� ������� ������� ������� ������� ���!���
������� ������� ������� ������� ������� ������� ������� ���!���
������� ������� ������� ������� ������� ������� ������� �������
������� ��!���� ������� ������� ������� ������� ������� �������
������� ��!���� ������� ��!���� ������� ��� ��� ������� �������

������� ��!���� ������� �������

������ �������� ������ �������� ������ �������������� �������� ������ ������� ������ �������������� ������� ������ ������� ������ ������������� ������� ������ ������� ������ ��������



""> �	��	��
�
������	�������
��
������������

�
���

+��
 � � � ����
&! 8I	II"<
4� I	I">
"� I	!2>2
2� I	II!"
"<�&) I	6!4>
>� I	"�I
"� I	>!I4
2� 8I	II""
"6�&> I	!66)
2� I	"<4
"� I	I�)"
2� I	II"�
"6�9�" I	I I	I")
"� I	2 8I	I""�
!"�9�! I	6"4!
)� I	"44<
�� I	"4)I
>� 8I	I")"
")�9�) I	!2<�
)� I	!">4
�� I	)))�
>� 8I	II"4
"4�9�> I	I I	I"I2
<� I	I 8I	I!"I
"<�:"" I	I6>4
4� I	">>
"� I	)">6
6� 8I	I)>6
)"�:"! I	I42I
<� 8I	"I<
!� I	"�"
"� 8I	I"I
2�:!" 8I	I6>2
<� I	")>I
!� I	"66
"� 8I	I""
>�:!! 8I	I6II
"� 8I	"I"
!� I	)!<
"� 8I	II4
>�:)" I	6)<)
<� I	)!)
"� I	))!�
�� 8I	I"4
>�:)! I	4)")
<� I	!"!
!� I	2II
"� I	II<
>�:)) I	�!�>
6� I	"�>
!� I	>�)I
�� 8I	I)>)
)I�:)> I	6I"I
<� I	II"
!� I	)6!4
<� 8I	I">
>�:>" I	!!�
"� I	)22
"� I	">�
"� 8I	II)
2�:>! I	)6<)
4� I	!42
!� I	I!�
�� 8I	I!I
>�:>) I	"<2
"� I	")>
!� I	III>
"� I	II<
>�:>> I	)I!
"� I	I2"
!� I	"46)
�� I	I"6
2�:�" I	I I	)2�
!� I	I 8I	I!<
2�:�! I	I>)
"� I	>�4
!� I	4��
"� I	I!I
2�

��'����+	�� ��������������+��
���=='��!I�	

��'����+	<�?�������
���+'�������
���+�����=='��!I�	
��%$� ��%$� ��%$� ��%$�
������� ��� ��� ������� ������� ������� ������ � ������� �������
������� ��� ��� ������� ������� ������� ������� ������� �������
������� ���!��� ������� ��� ��� ������� ������� ������� �������
������� ���!��� ������� ������� ������� ���!��� ������� �������
������� ������� ������� ������� ������� ������� ������� �������
������� ������� ������� ������� ������� ���!��� ������� �������
������� ���!��� ������� ������� ������� ������� ������� �������
������� ���!��� ������� ��!���� ������� ������� ������� �������

������� �� ���� ������� �������

������ ��� ��� ������ ������� ������ ��� ���������� �������� ������ �������� ������ �������������� �������� ������ �������� ������ �������������� ������� ������ ������� ������ �������



""2

+��
 � � � ����
&! 8I	II!)
4� I	I""!
<� I	!2><
2� I	III)
"<�&) I	6!4!
2� I	"6�
"� I	>!">
2� I	II)<
"��&> I	!644
2� I	"<))
<� I	I�)I
2� I	II!I
"6�9�" I	I I	I""
"� I	2 8I	I"!!
!"�9�! I	6"�I
)� I	"464
�� I	"442
>� 8I	II<>
")�9�) I	!4"2
>� I	!"!"
�� I	))")
>� I	II"6
"4�9�> I	I I	II6>
<� I	I 8I	I""�
!"�:"" I	I62>
6� I	">!
"� I	)")I
6� 8I	I!II
)2�:"! I	I4!2
�� 8I	"I�
"� I	"6�>
�� 8I	I"!
>�:!" 8I	I6"I
<� I	")!
!� I	"6<I
<� 8I	I""
>�:!! 8I	I6"
"� 8I	"I4
!� I	))"4
<� 8I	II!
>�:)" I	6>)"
<� I	)!2
"� I	))6!
�� 8I	I""
>�:)! I	4)I6
<� I	!"2
!� I	><42
<� 8I	II6
>�:)) I	�!62
�� I	"�>
!� I	>�4!
<� 8I	I"<
>�:)> I	4<4
"� 8I	III
!� I	)466
<� I	III
>�:>" I	!!2>
<� I	)4"
"� I	")�2
<� 8I	I"4
>�:>! I	)6<4
6� I	!4)
!� I	I!<<
�� 8I	I"!
>�:>) I	"<!
"� I	")2
!� 8I	II)
"� I	II4
>�:>> I	)I"
"� I	I24
"� I	"6">
6� I	I"!
2�:�" I	I I	)24
!� I	I 8I	I!I
2�:�! I	I>"
"� I	><2
!� I	4�<
"� I	II6
>�

��'����+	"I���������������+��
���=='��""�	

��'����+	""�?�������
���+'�������
���+�����=='��""�	
��%$� �	
�� ��%$� �	
�� ��%$� �	
�� ��%$�
������� ������� ������� ������� ������� ������ � ������� �������
������� ������� ������� ������� ������� ������� ������� �������
������� ��� ��� ������� ������� ������� ������� ������� �������
������� ��� ��� ������� ������� ������� ������� ������� ���!���
������� ������� ������� ������� ������� ������� ������� ���!���
������� ������� ������� ������� ������� ������� ������� �������
������� ������� ������� ������� ������� ������� ������� �������
������� ������� ������� �� ���� ������� ��� ��� ������� ���!���

������� �� ���� ������� ���!���

������ ������� ������ ������� ������ ������������� ������� ������ ������� ������ ������������� ������� ������ ������� ������ ������������� ������� ������ ������� ������ �������



""4 �	��	��
�
������	�������
��
������������

�
���

��'����+	"!�L���������
����$���89�&:;
�L�����'��!<�F>I���""�	
��
���������� �

��+� ���+� ���+� �����+K�
!<�
=�%������������������ 4	<<)
!� 4	<<2
!� 4	!>2
"� )I2	2
)�!<� 4	<<!
"� 6	I!"
!� 4	!)"
)� )I2	<
)�>I 4	<62
�� 6	II4
2� 4	!I4
6� )I)	)
<�"I 4	<�2
)� 6	II>
<� 4	!I<
�� )I)	�
<�



�������

��	�����	����	����	��	�����	���	��

+��
 � � �
&! 8I	II!
"� I	II<
"� I	!2)
"�&) I	6!6
"� I	"�I
"� I	>!I
"�&> I	!62
"� I	"<!
"� I	I�>
"�9�" I	III
I� I	I!4
�� I	2II
I�9�! I	6!2
)� I	"6)
4� I	"4!
>�9�) I	!4<
!� I	!II
4� I	))4
)�9�> I	III
I� I	III
I� I	III
I�:"" I	I<I
!� I	"!2
>� I	)I"
!�:"! I	I4)
!� 8I	"I2
>� I	"62
!�:!" 8I	I6<
!� I	"))
>� I	"�<
!�:!! 8I	I4I
!� 8I	"I)
>� I	))2
!�:)" I	6))
!� I	)"<
)� I	))"
!�:)! I	4)I
"� I	!!I
>� I	><I
!�:)) I	�)!
!� I	"42
>� I	>�)
!�:)> I	6"!
!� I	II>
)� I	)2!
!�:>" I	!>�
!� I	)24
)� I	"2>
!�:>! I	)6<
"� I	!!4
2� I	I!2
!�:>) I	"�<
!� I	""<
2� I	II<
!�:>> I	)II
!� I	I)6
)� I	"4"
!�:�! I	I>>
!� I	2"2
>� I	4�2
!�:�" I	III
I� I	)!)
2� I	III
I�

��'����3	"�&�����������
��������=
'��!<��	

""6



""� �	��	��
�
������	�������
��
�����������

�
���

+��
 � � �
&! I	II!
"� I	II2
"� I	!24
"�&) I	6!4
"� I	"6"
"� I	>!I
"�&> I	!66
"� I	"6<
"� I	I6<
"�9�" I	III
I� I	I))
2� I	2II
I�9�! I	6!6
!� I	!I�
>� I	"62
!�9�) I	!6!
)� I	"2�
>� I	)"<
!�9�> I	III
I� I	III
I� I	III
I�:"" I	I�>
"� I	"""
)� I	)!>
!�:"! I	I4�
!� 8I	I�4
)� I	"4<
"�:!" 8I	I�6
"� I	"I<
)� I	"<4
"�:!! 8I	I4>
!� 8I	"")
)� I	))"
!�:)" I	6>!
!� I	)>�
!� I	)22
!�:)! I	4!!
"� I	!I6
>� I	>6<
!�:)) I	�!2
"� I	""6
>� I	>�6
!�:)> I	4�<
!� I	I"4
)� I	)>>
!�:>" I	!>!
!� I	)"<
)� I	"4"
"�:>! I	)6I
"� I	!I6
>� I	II)
"�:>) I	"�>
"� I	"6!
>� I	II"
"�:>> I	!<2
!� 8I	I"2
"� I	"!6
!�:�! I	I2!
!� I	2!)
>� I	4<>
!�:�" I	III
I� I	)4>
>� I	III
I�

��'����3	!�&�����������
��������=
'��>I�	



""<

+��
 � � �
&! 8I	II!
"� I	II<
"� I	!2)
"�&) I	6!6
"� I	"�I
"� I	>!I
"�&> I	!62
"� I	"<!
"� I	I�>
"�9�" I	III
I� I	III
I� I	2II
I�9�! I	6!�
!� I	"6�
>� I	"2>
!�9�) I	!6>
)� I	"<6
>� I	))�
!�9�> I	III
I� I	III
I� I	III
I�:"" I	I�4
"� I	"!I
)� I	)""
"�:"! I	I42
!� 8I	I<I
)� I	"6I
"�:!" 8I	I4)
"� I	")!
!� I	"62
"�:!! 8I	I66
"� 8I	I�I
)� I	))!
"�:)" I	6>2
!� I	)"4
!� I	))I
"�:)! I	4)"
"� I	!)!
)� I	>�<
"�:)) I	�)"
"� I	"6>
)� I	>�4
"�:)> I	6I)
!� 8I	I"4
!� I	)6)
"�:>" I	!))
!� I	)26
!� I	">6
"�:>! I	)66
"� I	!)I
)� I	I!!
"�:>) I	"66
"� I	"!<
)� I	I!I
"�:>> I	)I"
!� I	I)!
!� I	"2�
"�:�! I	I>!
"� I	2!!
)� I	4�>
"�:�" I	III
I� I	)2"
>� I	III
I�

��'����3	)�&�����������
��������=
'��!I�	



"!I �	��	��
�
������	�������
��
�����������

�
���

+��
 � � �
&! 8I	II!
"� I	II<
"� I	!2)
"�&) I	6!6
"� I	"�I
"� I	>!I
"�&> I	!62
"� I	"<)
"� I	I�>
"�9�" I	III
I� 8I	II�
4� I	2II
I�9�! I	6!<
!� I	"4"
>� I	"4!
!�9�) I	!4>
!� I	!")
>� I	)>"
!�9�> I	III
I� I	III
I� I	III
I�:"" I	I6�
"� I	"!)
)� I	)"�
"�:"! I	I4!
!� 8I	"!2
)� I	"�)
"�:!" 8I	I6I
"� I	"!!
)� I	"62
"�:!! 8I	I6"
"� 8I	""�
!� I	)!"
"�:)" I	6!6
!� I	)I�
)� I	)!2
"�:)! I	4!4
"� I	!))
)� I	>�"
"�:)) I	�)!
"� I	"6>
)� I	>�>
"�:)> I	6"4
!� 8I	I"!
"� I	)42
"�:>" I	!)<
"� I	)4I
!� I	"><
"�:>! I	)64
"� I	!><
)� I	I!>
"�:>) I	"�4
"� I	"">
)� I	I")
"�:>> I	)"2
"� I	I2<
!� I	"4<
"�:�! I	I26
!� I	2I2
)� I	4�4
!�:�" I	III
I� I	)!4
>� I	III
I�

��'����3	>�&�����������
��������=
'��!�	



�������

�����	��	�����	���������������

������	������

��'����9	"�L���������
����$��=='��!<�����$������������
�������	

��L��� ���+� ���+� ���+� ���� �
��
��+�K

I	II"
I� "!	I2I
2� 4	<)4
"� "!	46�
"� <I	4<
)� "I2<
"�I	2!
"� ""	<<I
"� 4	<)>
"� "!	44"
!� <I	<>
"� "I2!
"�I	44
!� ""	<44
"� 4	<!2
"� "!	4>>
"� <I	<�
"� "I>6	<
4�"	"I
!� ""	<>2
!� 4	<""
"� "!	4!"
!� <I	<2
"� "I>"	6
6�"	4�
!� ""	<">
>� 4	�<4
!� "!	4")
)� <I	�!
"� "I)4	!
4�!	"2
!� ""	�<�
>� 4	��6
!� "!	242
)� <"	I!
"� "I!<	>
��!	2)
)� ""	��>
2� 4	�<!
!� "!	226
!� <I	<<
"� "I!�
"	I�
)	"!
)� ""	�26
2� 4	��6
"� "!	22I
!� <"	II
!� "I!>	4
��>	"6
)� ""	6<�
2� 4	�2"
!� "!	2I6
)� <"	!)
>� "I"I	6
<�>	4�
)� ""	646
!� 4	�">
)� "!	2"6
2� <I	<4
<� "II)	2
4�
2	!)
)� ""	6"<
<� 4	�I>
)� "!	>�"
)� <"	!"
6� <<2
!�
2	>�
)� ""	6"
"� 4	�II
2� "!	>64
6� <"	!4
�� <<>
)�
4	))
>� ""	42
I� 4	66)
>� "!	>)>
2� <"	)"
<� <�I
>�

"!"



"!!�	��	��
�
�����������������	��
	������������	���
���	

��'����9	!�L���������
����$��L���'��!<�����$������������
�������	

��L��� ���+� ���+� ���+� ���� �
��
��+�K

I	II"
I� 2	44�
!� "2	!6
!� 4	2I<
!� ""�	!>
)� ><4	>
2�I	2!
"� 2	446
"� "2	!"�
2� 4	>6>
!� ""�	)>
!� ><"	>
2�I	44
!� 2	46!
"� "2	"<6
"� 4	>66
"� ""�	)!
"� ><"	>
4�"	"I
!� 2	44I
"� "2	"�)
!� 4	>4I
"� ""�	!�
!� >�<	I
6�"	4�
!� 2	42I
!� "2	"><
"� 4	>)2
)� ""�	!6
)� >�2	"
4�!	"2
!� 2	4)6
"� "2	")!
"� 4	>I6
"� ""�	"2
>� >�"	<
6�!	2)
)� 2	4>I
!� "2	"I4
!� 4	>I4
"� ""�	)6
!� >�I	!
>�
)	"!
)� 2	4!)
>� "2	I<>
!� 4	)6I
"� ""�	!I
"� >64	2
4�>	"6
)� 2	22�
�� "2	I�)
2� 4	)4<
>� ""6	">
)� >62	I
6�>	4�
)� 2	2>>
2� "2	"2
!� 4	!!4
<� ""6	)!
<� >4>
2�
2	!)
)� 2	!�"
6� "2	!"
"� 4	!<
"� ""6	>I
>� >>�
4�
2	>�
)� 2	>4
)� "2	!"
4� 4	I�
)� ""4	"
!� >2)
<�
4	))
>� 2	>>
>� "2	2�
<� 4	I�
4� ""4	>
"� >4"
<�



�������

��	�����	������
��	�����	���	�����

��

��'����
	"�+����%������$��������������
�������#��8&�������$��==(%������"2I���)<I�
������������'����������������������F���'(%���������������&�������"'(%	!����
�����

�

'(%	�
�����

�

�����O������(��������������	

���� ��=� ������
 ������
 ������

�

������

�


��������
� 
��������
� 
��������
� ��� ���
"2I !	2
"� )	6
"� "	4
"� ")	I
2� "I	�
"	<�"4I !	4
"� )	�
"� "	2
"� ""	>
2� "!	I
<�"�I !	4
"� )	�
"� "	)
"� <	2
2� <	I
!�"<I !	2
"� )	<
"� "	!
"� <	>
�� <	"
4�!II !	2
"� )	<
"� "	!
"� <	<
<� �	2
"	��!"I !	>
"� )	<
"� "	!
"� <	"
2� �	6
��!!I !	6
"� >	I
"� "	"
"� <	!
>� �	!
"	!�!)I !	6
"� >	I
"� "	2
"� 6	6
4� 6	!
"	I�!>I !	6
"� >	!
"� "	"
"� �	I
"	I� 6	<
6�!2I !	<
"� >	!
"� "	"
"� �	I
>� 6	4
2�!4I )	!
"� >	)
"� "	"
"� 6	"
2� 4	>
4�!6I )	4
"� >	)
"� "	I
"� 2	�
2� 4	I
>�!�I )	<
"� >	2
"� "	I
"� 2	�
!� 2	>
"	I�!<4 >	>
"� >	6
"� I	�
"� 2	2
!� 2	>
4�
)II >	>
"� >	2
"� I	6
"� 2	!
)� 2	!
2�
))I >	)
!� >	<
"� I	6
"� >	<
6� >	>
6�
)2I 2	4
!� 2	I
"� I	6
"� !	�
)� )	2
6�
)4I 4	"
!� >	4
"� I	2
"� )	>
>� >	)
6�
)6I 4	!
"� >	2
"� 8I	"
"<� >	!
>� >	)
2�
)�I 4	>
"� >	2
"� I	)
"6� )	4
)� )	I
>�
)<I 2	"
"� >	2
"� I	<
"2� )	>
!� )	>
>�

"!)



"!> �	��	��
�
������	����	�������������

�
���
	���

2

2.5

3

3.5

4

4.5

5

5.5

6

6.5

150 200 250 300 350

F
W

H
M

 [p
pm

]

Temperature [K]

+''������
	"�N��%����������
������'��������=���� ���8
�����������������=8�+&8#��8&�������$��==��+'�����������
$�������
�������	

-1

0

1

2

3

4

5

6

150 200 250 300 350

C
he

m
ic

al
 s

hi
ft 

[p
pm

]

Temperature [K]

+''������
	!�N��%���������������������������� �� ��� �=8
�+&8#��8&�������$��==��
+'�����������$�������
����8
���	�� ������������� �������
����������
�=�:
"��FO����8���������� ���%��������������8
����
�=�:
!��	



"!2

��'����
	!�+����%������$��������������
�������#��8&�������$��=�(%�8
�����"2I���!<I�
����=�"���������'��������&�������������*�8
��������F��=����������'��������=*���O*�8��������F�"������
�����M��8
�����'������&�������������*�8��������F�"������
�����M�������'������&�8
��������=*���O*�8������������"��� '(%	���� �����O������(����������*�8'(%	=*���O*�8��������	

���� �"�� ��=�"�� ��� ��=��� �"��
�

���
����
� ���
� ���
� ���
� ��� ���

"2I !	6
"� I	2
"� 2	>
"� I	<
"� I	2!I
�� I	2"�
��"4I !	�
"� I	2
"� 2	2
"� I	�
"� I	>2!
2� I	>>>
4�"6I !	�
"� I	2
"� 2	2
"� I	6
"� I	>I)
6� I	)�)
4�"�I !	<
"� I	2
"� 2	2
"� I	4
"� I	)4)
>� I	)4"
>�"<I !	<
"� I	2
"� 2	2
"� I	4
"� I	)2I
�� I	)2
!�!II )	I
"� I	2
"� 2	2
"� I	6
"� I	)2
!� I	)2
!�!"I )	I
"� I	6
"� 2	2
"� I	�
"� I	)�
"� I	)6
!�!!I )	I
"� I	6
"� 2	2
"� I	<
"� I	)2
"� I	)4
!�!)I )	"
"� I	<
"� 2	2
"� "	)
"� I	)2
!� I	)2
!�!>I )	"
"� I	<
"� 2	2
"� "	>
"� I	)>
!� I	)6
!�!2I )	!
"� I	<
"� 2	2
"� "	>
"� I	)>
!� I	)6
"�!4I )	!
"� I	<
"� 2	>
"� "	4
"� I	)4
!� I	)�
!�!6I )	)
"� I	<
"� 2	>
"� "	4
"� I	)6
!� I	>"
!�!�I )	)
"� I	<
"� 2	>
"� "	4
"� I	>I
!� I	>>
!�!<I )	)
"� I	<
"� 2	>
"� "	2
"� I	>!
!� I	>2
!�



"!4 �	��	��
�
������	����	�������������

�
���
	���



�������

��
�
������������������

�
�����	�����

��

��'����N	"�:=8+'���������'����������
���
���$��=='��
+'�������$��!<4
���""�	

�	0� ����� ���� ����� ��� ����
�
���� ����

�
��� ����K ���� ����K ���

��� ������ ��2�*�� ����� ��2�*�� ������ ��2�*���!� ��� �! ��2�*�� ������ ��2�*�� �����! ��2�*����� ��� �! ��2�*�� ������ ��2�*�� �����! ��2�*����� ��� �� ��2�*�� ������ ��2�*�� �����! ��2�*����� ��� �� ��2�*�� ������ ��2�*�� ������ ��2�*����� ��� �� ��2�*�� ������ ��2�*�� ������ ��2�*����� ��� �� ��2�*�� ������ ��2�*�� ������ ��2�*����� ��� �� ��2�*�� ������ ��2�*�� ������ ��2�*����� ��� �� ��2�*�� ������ ��� �� ������ ��� � ��� ��� �! ��2�*�� ������ ������ ����� ������� � ��� �� ��2�*�� ������ ��� �� ������ ��� � �!� ��� �� ��2�*�� ����� ��!��� ����� ����� ����
� �*#$$����*"+���� ���!�� ��2�*�� ������ ��!��� ������ ������ ����"&*"+
��1)�1

��� ��� � ����� ������ ��!��� ������ �����! ��4��
��� ��� �� ������ ������ ��!��� ������ ��������� ���!�� ������ ������ ��!��� ������ ������ ����� ���� ���!�� ����� ������ ��!��� ����� ������ 4���(��1�*"+
��1)�1
��� ��� �� ������ ������ ��!�� ���!�� ��������� ��� �� ��� � ����� ��!��� ���!�� ������ ����K ��� ��� �� ��� �� ����� ��!��� ���!�� �����! �*#$$����*"+�����"&�
 � ��� �! ���!�� ������ ��!��� ���!�� ������ *"+
��1)�1��4��
!� ��� �� ���!�� ������ ��!��� ���!�� ���!���� ��� �� ���!�� ������ ��!��! ���!�� ���!�! ��2�*����� ���!�� ����� ������ ��!��� ���!�� ��� �� (�������1���"+�1��
�� ���!�� ������ ������ ��!!�� ��� �� ������ ��)2�*��$$2������� ���!�� ������ ������ ��!!�! ��� �� �����! ��2����66)�1�)
�� ��� �! ����� ����� ��! �� ��� �! ������ 1�%���� ��� �� ����� ������ ��! �! ������ ������

"!6



��'����N	!�:=8+'���������'����������
���
���$��=='��
=��(��$��""
���!<I�	����� '(%	����K ��*

��������'(%	��*

��������&��������%��������=�:F����� �3�������%��������=�:F�	'���	�3�������������������'����

'��F���5'���������(����@	

����
���� 
??� �

���� 
?� �
���

�

??� �

���

�

?� �

���K 
??� �
���K 
?�

"" "4"�	! "4I2	� )22)	> )26�	4 )4I<	4 )4)<	)"I "4"�	> "4I2	4 )22)	! )26�	2 )4I<	4 )4)<	)!I "4"�	2 "4I2	� )22!	I )26�	) )4I<	> )4)<	I
)I "4"6	) "4I4	I )22!	< )26�	I )4I�	" )4)<	"!<I "4"<	! �	'���	 )222	> �	'���	 )4I<	) �	'���	



����������

����'���������
�������
����

�����$����F����	�	
��
����F���������+����������$����������+�'���(����������	N'������������
����
(%�����3�������F����	
�	3	�������F
����
(��������������������������%��	

����������������

�	�	���������(���������%���$����
��������������(���������
����������%�������L�����'��
��������������	

��
��	=	N����'�������	�������%��9	3����(���������������5���������(���
�
=+&��+3F���
�	
	���''������������������3���������
=�?	

�	�	L��������������
'����	����������'������
�	�	3�������������	�����8
(*���������������3��������%����������?�������������$������������5��$��������
&��������	

��
��	�	�����������F?	����F�	3���%�������	9���������'�������������3�8
����������#��8������������%���$���������������'�����+��%������	

�	
	���*������53��������
������'�����������F��@���
�����"II�8
�������(�����?�8���������(��M����������������	

���	8?��	=	8=	N��������������������
����������������L+8���������������	5	9�������������������������5���������(���'�����?�8���������	
+�������&��������������������
��	&	��������	N�
��%��
���	8���	�	����������������'����
���������������������������	

��
��������������������
����������������������������(�����5���������(����
���
�����&��%�������8����������#���������������L���8&*���
����>"!�!)8"����	
��>"!�!)8"	
��
�����������������'���������
�����������������������������%����&����	?������������	����������(������������'������������������������'���������?������������L��8
%�������������
����������
���������������������
�+�
��������%�������
�����
+�'���	������(���%������$����@F
������
�����������	

�
��������������
��
��
��	��������������
��������	��������	�����
�����������
������	�
����
�
��
�������
������������
����	

������
3����

"!<





����������

�����Q���./��-���
#�
� =������M�����������

+�������� ������"2!>"I)����

L�'��������
 4	!	6"

L�'������� 3��&��(�	��

&������������������� �������

����������
L*
�����
 "<�I8�<��3��&��(�	��F&�����������L*
�����
�
&����(�����
+���


�����(���3�����%��� "<�<8<"F&��!
�:+�F������
�(L���3��!"!FL��8��

��8�������F+���������

5��$������������ &����&"<<"�<!&�����
��������������
+'�����@�
!!	<	<����
����
8����������&���&&"<<<���
������������

������������

����F���!�	2	I)

")"



")!



�	����	���

=���
�������������F=������M�����������F��@���$���������+'��������F�'�������$�����3������������
����������
���������������������
�	����
��
����F����?�8����������

����������+�'������	

����F���!�	2	I)

"))



")>



����	���	��	
�������

+'����F�	
"<�)�	9�����
&�����&�'�*����F9�&:;HIF�=�:	���
�	���
����	
�
��
D E<24
<2�

+'����F�	���#�����F�	
"<<)�	3����

����������������������$��9�&:;
=�:����

����������'�������
������������������������8����������	 ������
	������	�	��
��
����	
�
����1<<
"")
+����F�	
"<<)�	�������8��������F����8��
�������������������������������
	��8
����F9���	���	�
����
�����������������
���	1�">"
>>

+����F�	F+����F
	F��������F�	���������F�	
"<<6�	�������������(������������
���������������������8����������*�����������*	���	�
�����������	���
����	
�
�
 �>4"
>44
+�����F=	F3����F=	F�����F=	F?�������F
	F������F�	F��������F5	F�������(F�	5	F
������F�	������'��%���F�	 
"<�<�	 #�%��%�����������
������=+&�8
�+3�
N&�	�
����������������������	��������!)�I
!)�"
3��������F�	F�����F+	F������F&	���9�
�����F�	
!II"�	���
��������������������
��'��������F������
����������
��*�����F9�&:;HI	2=�:	 ��	���
����	�
���
����	
����
 <�2
<<>
3��%���F9	#	�����9���FN	�	
"<<<�	�������������	������������	�����	�	:�8���'����M�����
3����%FL	�	
"<�>�	�
����
����
��
����	3��
���M��%��F4+�	���
3�����
F
	+	
"<4<�	?�������+'��������&�������������89�����
&������=�
��*8������	�
��	��� ><>
3�������F�	&	FL�����F#	�����*���FN	�	
"<24�	&��������
��������������M����	
���	�
����
����
��
������A"")<
""42
3������F
	����������F&	
"<4��	?�$���������������9�����
&�������8�����&*���
'*?�������&����������*	�
��	��
E4I
4"
3�(��F9	F#����F+	F�����F
	89	F#������9����������F+	������
���F�	&	
"<<2�	?�$���������������9�*����&����������789�&:;F9�&:;HI	2=�:F���9�&:;HI	4=�:'*��%���
����������������	���	�
����������
���
�����	�

�"42
"64

")2



3����F�	
"<>6�	�����������������������'����*�����	�
����
��������
�I<
�!>
3����F�	
"<<)�	N���������������������
��*��
������
�������#�9���)II�'�����������8����������
���	��	��
�������
����
�����
	�
E
"
)
3���
'�����F#	F�������FN	�	���MF�	�	
"<>��	 ����O������N�������#������
�����������������+'��������	�
��
����
�������� ���46<
6"!
3�����F&	
"<<!�	�
���
�
���������
�������
�����
��������������	�	��	
����	
�������������$�����
3�����$F #	 #	 
"<�!�	 ����� �� 9�*�����������������9�&:;
=�:����
 ���9�&:;
=�:��

�
�
&���������	�����
����	�
������	�
����
�����	���)>>
)>6	
��'��8

���(�����
�	�
����	�
���
������
����F!6F4"I84"2F"<�!�
3�����$F #	#	 ���3�����$F M	�	 
"<�!�	 �8��*
���������?�$������������9�&:;
=�:��

�
�
	�����
����	�
������	�
����
�����	���)>"
)>>	
��'�����(����

�
�	�
����	�
���
������
����F!6F4I>84I<F"<�!�
9��������FL	F��������F+	��������F�	
"<2��	9������������
�����������*��������8
���
������������������������	�����
	����	��������
��� 1!!)
!!�
9����F
	
"<<>�	������������������
����	 &�������8M�����	 �5'�����(��������
����(���������
9����F�	F�����F�	FN�
F�	���
��
����F�	
!III�	N���
�������������*��������
��%��������������������
�������������	���
�	����	�����
	�

�)"2
)!)

���F
	
	���
���FN	&	
"<2"�	���&*���
�����������*F6��N������	�����
������������	�


�!III#�
!II"�	 
�������	�
����	������	���	��
����	������������
��������
��
��	

	�	�������

N�����F=	F������%���F
	�	F&��$��F�	+	���&������FN	�	
"<���	���������������
���������������������������������������'*"=�������������+&8#��
������	
���	�
����
����
��
�����	�E�!I22
!I4>
N�N���+
!II!�	3��
����2	!�	���������	
��	�������������	���������
��������	���
N����F�	F=����F3	F����
���F9	F���
���F=	F&�����F?	���
��
�FL	
!II!�	N�����8
���������9�����
������8=�
��*���������L�������%������������$����������������	
������
	������	�	���
����	
�
��B�TT���Q��
�
���
��FM	9	
=���	�
"<6>�	�
����	
	�������	
������	
��	#�

��>�����������	
�������������&�����*������
������F�	�	F=�(��F�	�	F���FL	F���F=	�	���3���F�	�	
"<�"�	 &��������
�����
������������*����������������������������������������
��
��������	
��������
����������	� E�<!
�<>

")4



�������F:	�	
"<2!�	 �����������������������������������������5��������������
&*���
9�&:;89�&:;H!=�:	 ������

	���
��	����	
�������

��������A"�<
!>I

���
��F�	+	F����
�����FL	
	F3������F
	
	���3����F&	
"<6!�	��������
������8

���'*�����(���������'*�����8������
���������	�������
��!�>
!�2
���*��F
	F����FL	F3��
��F�	���M����F�	
"<<<�	����
��3���$�������9�*����&����������&����
89���������=�
��*��������9�����
&������	���
��
�������	
�
����
 �""6<
""<)
����F�	�����(��F=	
	
"<�!�	��������������������������
�����*������5������8
���������9�����
������8=��'�*����	��	���
	������	����	
�������6<
�I	3�������"�	!

L���������F�	
"<))�	����������������������������
������������������������'���	���
	������������	
����
�����
A"
>!

L�*F�	
"<42��	&�
���*��������������������������*���
9�&:;89�&:;	!=�:F?	���
���*��������
�	����	
�����
��
�
���� 1)>6
)2)
L�*F�	
"<42'�	 &�
���*��������������������������*���
9�&:;89�&:;	!=�:F??	����*��������
�	����	
�����
��
�
���� 1)2>
)4!

L������F�	
"<<6�	+��*�������$��#����������+����������
����8���
�����������
������������'������������������
���������'��������������������������	�����	�
���
��������	����
�������
	��
L#5��:�
"<<<�	 
����������������������������������
��
���	 ��������������$��
�	9����
��$��������������

L���%�����F9	
"<<��	 �5'�����
*��
��$�������
���*��

����
�����������������&���������	�����	�
������������

L���(���F=	
"<���	 ��������	������������������
	���	M�����9��
��	#��������!	
+�	���"<�)
=�

�����*F+	�	F&$������F&	:	F�����F+	#	���=������
���F
	
"<<4�	 �%�8��
��������������������%�������
������������������������
������%�8���������	
���
��	����	�����
	�

A!)2
!>�

=+&��+3
"<<��	=�
'�����&*���������������������'��=+&��+3	����

���
����
=�%������F�	9	�����������F�	3	
"<62�	+��*��������������	??	�����
�����
�����*������������������*�����	�
�
��
�����	
������
 !�<
!<!

=�(��F�	�	���������F�	�	
"<6<�	9�*������������������
������'����*��(�����
��������������	���	��
�����	
�������A"<4
!I"

")6



=�? 
!II!�	 =���8�������8?�������F 3�����	 ����

�������������
�����

�����
��	�
��������������������
���

=����
'F
	�	�����������F3	
"<4!�	?��������#������������������O�������=*8������9�*�����	���	�
����
����
��
����� �)!6I
)!6�
=����
��F+	�	�����'���FN	
"<<2�	��
	���
��	���	�
����
���
����	��L��*���F"I"+�	���
=�����F
	�	 
"<<<�	 
��������������	�������
���������	��������
��	 ���3�������#��

=����FN	F��F
	8+	F���F
	8�	���=�F
	8�	
!III�	��������8��������������������������*���
	���
�	����	�����
	�

�26
62
?LN"
!II!�	
��������������9�����
������8����@��������F?����
������'������������?�8�������L�����N������������
3�����$��'������L���8���L���'������������������
�	M	��������������	�����
?LN!
"<<2�	 L���8
����'���F ?����
������'������������?��������L�����N������8
������
3�����$��'������L���8���L���'�������������������	M	F "	+�	���	
�����
���������	�����


�������F+	�	F���F=	8�	���3���F�	�	
"<�6�	���	��
�	�
�����	�����
����
���
����F�������"<F:�����������������'��
��
���8��$������	����*8?�����������
��
�F�	
"<�4�	������
�����	�������������
	���	��������	���������
�������F=	8
	
!II!�	����	����������	
�����������F�	
	
"<���	�����������	������������	
��
����
����F3���">$���������������	
����F�������<	�������������&�����*��+
�����
���������F9	���
���F�	
"<<!�	 5�������������(��&���������������'�������8'��
��&��$������������	�����������A 44
66
��(��F=	8
	���=�����F�	
"<�6�	9��
���������������������������N������������
$��9�����
������8=��'�*�������+��*����???	��������
�������A�4!�
4)!
�����FL	+	F+�
'������F�	F�������F�	
	F
��������F
	
	���=����F
	L	
"<�>�	+
��*�����������������*�������%8��
�����������*������������������*���
F9�&:;H!=�:���
��*�����F9�&:;HI	2=�:F���789�&:;	���	��
�����	
�������E<"I

<"�

������F+	9	���$��
�����F�	3	
"<<>�	L&+&8L������&��������+���*���&*���
	��������������������������������
�������
��$������F+	�	
"64��	+���*�����*���	������	�����
�
���
�
����������
�������
�	����������
����
���������
�������������1)>"
)26

")�



��3���F+	F
���*F=	�����������F
	
"<���	 +'8��������������������
���������
��&'�:�'*�8��*��%�������������	�
��	�
������
	�
��������� >>6
>2!

��'�%��(�*FN	
"<<<�	9������������:8=&�����������������������:8=			:=*������3��������������������	���
��
�������	�
����
 �"I>6
"I2<
����F
	9	�����%�F?	
	
"<44�	#��������������
�����8
�����?����������+����
���&�������������������������������+������������L*���
	���	�
����
����
��
�����AA!<<2
)III

����F�	9	������������F�	N	
"<2!�	&�����=*������3������9�*�����	���	�
���
�
����
��
������
"44
"46
���F=	�	F��F
	���3���F�	�	
"<�4�	9���'�������������'*��������L������
�II�'��5���������8=*���������9���������	 ���	�
�������
����
�����
	�
E
>46)
>464
���������F
	�	
"<4)�	+���������
��������8�����������
��������������������8

�����	���	�
����
����������	������	�
�
����������
�
��
����

>)"
>>"

�������F�	���3������F�	
"<6>�	������������
�����$�������������������������*����
O8��*�����������������	���������������������	������A1!<I
!<>

������F=	
"<4!�	���������������?	��
�������	�
���	���
����(F#	�	F&��*�����F�	M	F+������*�$F?	&	���3������FM	M	
!II!�	+������
���
���
�����$���'����*��NO������
�%���&�����������=*������+

����
���
�
����������9����������������9��'�(���	���	�
�����	����	
��
�����	�A 2<2
4II

������F�	
	
	
"<4)�	?�������&�����������
�����+���*�����9�����
&������=*������5����?��������*&��������(���������:�������	��
�����
��
�����	� 1">�<
"><!

���������%8����������F:	�	���3����������F�	L	
"<46�	�����������
�����3����8������������N��%���������$��L���
��'�����(�$��=���(������	�����
����
���
�">6
"2I

#���
���F�	
"<�4�	���	
	��
���
�
������	
�����	�
���
�����	���
��������
������	����*�&���F#�%����F$�����+�	���
#���
���F�	F���������F�	���������F�	N	
"<22�	 &�����������������������
����������
����������=*������3����	���	�
����
����	��
��
����
��������
��4>�I
4>�4
#�$��F+	
"<6>�	=*������3��������&�����	9������������&���������������9�*����8���������
���	��	����	�
���������
�"66
!"4
:����%���F9	
"<6"�	5�������������������
��������5������������������(��
��������	�����
����
�����">
"4

")<



����F9	F
�$��F9	�������
���F
	
"<2)�	 N��������������������
�'��������������������'�����������������������������������
���*���F�*����������������	
�������������������
������������������ �!)�
!>I

��������F3	�	
"<�!�	 #������
��������������
��������&����������L*���
F9�&:;H!=�:	���
�	���
����	
�
��
� �"I6>
"I66
����
�����FL	
	F3����F&	���3������F
	
	
"<6)�	=*�����������
���������������
��������"II�'��	���	�
�����������	���
����	
�
�AA2)66
2)�!

����
�����FL	
	F3����F&	F3������F
	
	������
��F�	+	
"<62�	9���'�����������
��������
������������������'*������������������"<2�'��	���	�
�����������
�����A�!66>
!6�I

������FN	
"<<)�	�����
�������������������$��������
����	?�������F�	+	
=���	��
�
������������
��>)
2>	:O����5��$�����*�����

������F+	
"<<)�	���	��������������	
���������	9�
'�����5��$�����*�����
������F+	F�������F3	�����������(8
��(F�	
"<<I�	 ?�����?�����������������
����
����$�
�����&���*�����
��*���������L*���
	����	
�����
��
�
����1A"!)
"!�

��������F�	���+'����F�	
"<���	 �5'�����N��'��$�������������������������������+???89�&:;	��������
�������A
)24
)26
����$���F=	
"<46�	����������������������%���8������������������������������8
��
���	���
�	���
����	
�
���"2"
"2!
����$���F=	
"<4<�	+�����������
���
������������������
�����������������	
���	�
�����������	���
����	
�
��42
6"
��������(89��$����F
	
"<<I�	 �5����:��+������
�������$��������
������
���������������+���*���	 ?������	
������
��
�����������������
�������	���
���
����	"!6

�������F9	�	F+����F�	9	���
��������F�	
"<�)�	 ���������
�������������������*������8'�������
������9::=����:=	 ���	�
����
����
��
������E><2�
><44
������F�	N	����������F�	
"<2!�	:8=&����������������������M��*&�������
�����'�*&*

�������=*������3����	���	�
����
����
��
�������">�6
">��
&�������F�	�	F������F�	&	���&�������F?	9	
"<<4�	����
��NO���������L*���
��$���������'*#��������%���
���������	���	��
�����	
�������
�>6
�2"
&
&
"<<2�	&�������
���&��$���	���������	��������
���
&����FM	�	
"<<!�	#�������������������������������8��������	����	������ !<
)6

">I



&����FM	F����F:	�������F�	
"<4<�	?����������������%��������*���������*�������
�*���
F9�&:;H!=�:	�
�
��
����	�
����
�����	�A�")4"
")4�
&��
�
���F�	F#������
�F�	F&�����F+	F�������F�	���#�����F=	
"<�I�	#������
�������������������=�
��*�����L*���
	 ���������� �
��
����
����������
�
�
�1 !�I<
!�">

&
*���(8�����F�	F=���(�F=	F?������FL	F������F=	�����������F&	
"<�2�	M����
8

�����N���������$��3�������
9�&:;O"�!=�:��
L����������'���$�����

����������F&���8��������	�
������	�	��AA44
66
&�������F
	9	
"<>I�	=�����=*���������9�����
&�������	������	�
�
���������	���
�
�����	� �>>!
>>2
&����FL	=	���
�����F�	=	
"<�<�	��	
���	����	�����	���
�������	
����
������	
����*�&���F(%����+�	���
&�������F?	9	F&�������F�	�	F=���F&	���������F�	&	
"<<6�	���������9�
������8'����*��L*���
	����
����
�����
	�
�����	��A"!46
"!6I

���������F�	F��*�����F
	���&��'�����F�	
"<�2�	 ��������
��������
���������

�&�������������������3����N��	
��9�F3�F?����������	���	�
����
������
�	��
����
��������
 �"><!
"><>

���
�F�	F$��&������F=	������������F+	
"<<"�	&�������������������������8
���
�����'����*��������������������O8��*���������������3��3��N��		�
����
��������AA<!>I
<!>6
���''���F
	�	F&���@��F#	F�����F�	F��*��F=	�	�����
����FL	
!II"�	N<����#�%=���8����������#��������%���
�������
���������3�����#������&���������9�����	�
��	�
�����������	�� ����
!��
!<)
M����F&	
!II"�	���
��	����	�
�������	���
��	���������

���
������
��	
�8
���
��'���F?����������L��%�������������8����������������������������F9��������8
+�'������85��$��������(�����

M����F&	FN�
F�	F�����F�	���3����FL	
!II)�	+���
����������������!
��%���

���	���
��������	
���
�����A1	?������

������F=	3	F��������F�	:	���N����
F�	9	
"<)4�	�����������
��
��*�������
��9�����
&������=�
��*�����	���	�
����
����	��
��
����
��������1�"!4"
"!42

�����F�	L	
"<4>�	�
��������������	�
����	
	����
�����	�����
�����	#�%����

�������F3	���=������F3	
"<<>�	��%��
��������
*��
��������������=�:��3��������FL*���
���9���������?�$���������'*=�������������?���������?��������#������&���������	�
�����
���
�����	�������	
���
2)<
2>2
">"



��F
	F���F=	8�	���3���F�	�	
"<�4�	=���8����������'*������
���	�����������:'���$��������I	!I8I	22�����������
!82	2
���'����	�������� �">I"
">I4
������%���F
	�	���N�����F=	
"<�6�	=*��������$����
������������
�����������
�������+&#����������������������	���	�
����
����	��
��
����
��������
�E4!6>
4!�!

">!


