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✺✳✹✳✶ ❖♣t✐♠✐s❡❞ P✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✹✺
✺✳✹✳✷ ❈♦♥s✐❞❡r❛t✐♦♥s ❢♦r ❖♣t✐♠✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ Pr♦t♦❝♦❧ ❢♦r ❘❛❞✐♦❧❛✲

❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✺✶
✺✳✹✳✸ ■♠♣❧❡♠❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ ❘❡❧✐❛❜❧❡ Pr♦t♦❝♦❧ ❢♦r t❤❡ ❙②♥t❤❡s✐s ♦❢

❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✺✺
✺✳✹✳✹ ❊✈❛❧✉❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❑✐♥❡t✐❝ ❙t❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥✲
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✺✳✹✳✺ ❋✐rst ❆ss❡ss♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❘❛❞✐♦❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❇❡❤❛✈✐♦✉r ♦❢ t❤❡ ❆❝✲

✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ❈♦♥❥✉❣❛t❡✿ ❙❛t✉r❛t✐♦♥ ❈❡❧❧ ❇✐♥❞✐♥❣
❙t✉❞② ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✻✻

✻ ❙✉♠♠❛r②✱ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ❛♥❞ ❖✉t❧♦♦❦ ✶✻✾
✻✳✶ ❙✉♠♠❛r② ❛♥❞ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✻✾

✻✳✶✳✶ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr② ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✻✾
✻✳✶✳✷ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✲ ❚❘▲❋❙ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✼✶
✻✳✶✳✸ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✼✺
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✻✳✷ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✼✽
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✼ ❆♣♣❡♥❞✐① ✶✼✾
✼✳✶ ❉❡r✐✈❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❊q✉❛t✐♦♥ ❢♦r ❈❛❧❝✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❢r❡❡ ❉❖❚❆✹✲ ❈♦♥✲

❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❢♦r ❈❛❧✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✼✾
✼✳✷ ●❧♦ss❛r② ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✽✵
✼✳✸ ❘❛✇ ❉❛t❛ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✽✸
✼✳✹ ▲✐sts ♦❢ ❆❜❜r❡✈✐❛t✐♦♥s ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✷✵✶

▲✐st ♦❢ ❋✐❣✉r❡s ✷✵✺

▲✐st ♦❢ ❚❛❜❧❡s ✷✶✶

❇✐❜❧✐♦❣r❛♣❤② ✷✶✷

✺



✵✳✶✳ ❆❜str❛❝t ❈♦♥t❡♥ts

✵✳✶ ❆❜str❛❝t

❚❤❡ s✉❝❝❡ss❢✉❧ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢ ❛✲❡♠✐tt❡rs ✐♥ t❛r❣❡t❡❞ ❛❧♣❤❛ t❤❡r❛♣② ✭❚❆❚✮ ❣♦❡s t♦✲
❣❡t❤❡r ✇✐t❤ ❞❡✈❡❧♦♣♠❡♥ts ✐♥ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ❛♥❞ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❝❤❡♠✐str②✳ ❊s♣❡✲
❝✐❛❧❧② ♣r♦❢♦✉♥❞ ✉♥❞❡rst❛♥❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ❝❤❡♠✐str② ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ♠❡t❛❧
✐♦♥✲❧✐❣❛♥❞ s②st❡♠ ✐s ♦❢ ♠❛❥♦r ✐♠♣♦rt❛♥❝❡ t♦ ❞❡✈❡❧♦♣ ♣r♦t♦❝♦❧s ❢♦r t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢
r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❛♥❞ t♦ ♣r❡❞✐❝t t❤❡ ❢❛t❡ ♦❢ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✐♥ ✈✐✈♦✳
❘❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ♦❢ t❤❡ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❛✲❡♠✐tt❡r ❆❝✲✷✷✺ ✇✐t❤ ♣♦❧②❛♠✐♥♦✲♣♦❧②❝❛r❜♦①②❧

❧✐❣❛♥❞s ❛s ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❛❣❡♥ts ❛r❡ ❜❡✐♥❣ ❛❝t✐✈❡❧② st✉❞✐❡❞ ❬✶✱ ✷✱ ✸✱ ✹❪✳ ■♥ ♣❛rt✐❝✉✲
❧❛r t❤❡ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❧✐❣❛♥❞ ✶✱✹✱✼✱✶✵✲t❡tr❛❛③❛❝②❝❧♦❞♦❞❡❝❛♥❡✲ ✶✱✹✱✼✱✶✵✲t❡tr❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞
✭❉❖❚❆✮ ❤❛s s❤♦✇♥ ♣r♦♠✐s❡ ❞✉❡ t♦ t❤❡ ❤✐❣❤ ❦✐♥❡t✐❝✲ ❛♥❞ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t②
✭❧♦❣ ❑ ❃ ✷✵✮ ♦❢ ✐ts ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ tr✐✈❛❧❡♥t ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ❬✺❪✳ ❚❤❡ s❝♦♣❡ ♦❢ t❤❡
♣r❡s❡♥t❡❞ ✇♦r❦ ✇❛s t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆ ❛s
❛ s✉✐t❛❜❧❡ ❝❤❡❧❛t♦r ❢♦r tr✐✈❛❧❡♥t ❛❝t✐♥✐❞❡s ✭❆♥✭■■■✮✮✱ ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② ✐♥ t❡r♠s ♦❢ st❛❜❧❡
❜✐♥❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❧♦♥❣✲❧✐✈❡❞ ❛❧♣❤❛ ❡♠✐tt✐♥❣ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❆❝✲✷✷✺ t♦ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡s ❢♦r
s❛❢❡ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ✐♥ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦t❤❡r❛♣② ✭❘■❚✮✳ ❚❤❡ ♣r♦❥❡❝t ✐♥❝❧✉❞❡❞ ♥♦t ♦♥❧② ❜❛s✐❝
st✉❞✐❡s t♦ ❝♦♥tr✐❜✉t❡ t♦ ❛ ❜❡tt❡r ✉♥❞❡rst❛♥❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♠❡❝❤❛♥✐s♠s ❛♥❞
❦✐♥❡t✐❝s✱ ❜✉t✱ ❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡s❡ ✜♥❞✐♥❣s✱ ✇❛s ❛✐♠❡❞ ❛t t❤❡ ❞❡✈❡❧♦♣♠❡♥t ♦❢ ❛ r♦❜✉st ❧❛✲
❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r ❢❛❝✐❧❡ ❛♥❞ ❡✛❡❝t✐✈❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ ❛♥ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲▼❛❜❚❤❡r❛➤
❝♦♥❥✉❣❛t❡✳ ■♥ t❤❡ ❝♦✉rs❡ ♦❢ t❤❡ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s✱ ❢♦❝✉s ✇❛s s❡t ♦♥ ✐♥ ✈✐tr♦ t❡st✐♥❣ ♦❢ t❤❡
♦❜t❛✐♥❡❞ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡✱ ✐♥ ♣❛rt✐❝✉❧❛r t❤❡ ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t②
✐♥ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ❝♦♠♣❡t✐♥❣ ❛❣❡♥ts ❛s ✇❡❧❧ ❛s ✐♥ ❤✉♠❛♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠✳ ❆ss❡ss♠❡♥t ♦❢
t❤❡ ❛♥t✐❣❡♥ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t② ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❝♦♠♣❧❡t❡❞ t❤❡ ✇♦r❦✳
❚❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r t❤❡ ❞❡s✐❣♥ ❛♥❞ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s ♦❢ ▼❝❉❡✲

✈✐tt ❡t ❛❧ ♣r♦✈✐❞❡❞ t❤❡ st❛rt✐♥❣ ♣♦✐♥t ❢♦r t❤✐s st✉❞② ❬✻❪✳ ❚❤✐s r❡s❡❛r❝❤ ❣r♦✉♣ ❞❡✈❡❧♦♣❡❞
❛ s②♥t❤❡t✐❝ s❝❤❡♠❡ t♦ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧ ❉❖❚❆✲♣r♦t❡✐♥s ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺✳ ▲❛t❡r✱ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧
✇❛s ❛♣♣❧✐❡❞ t♦ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✐♥ ❢♦r♠ ♦❢ ❛ t✇♦✲st❡♣ s②♥t❤❡s✐s✱ ✇✐t❤ t❤❡ ✜rst st❡♣ ❜❡✐♥❣
t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ❉❖❚❆✲❇♥✲◆❈❙ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② t❤❡ ❝♦✉♣❧✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲
❉❖❚❆✲❇♥✲◆❈❙ t♦ t❤❡ ♠❆❜✳ ❚❤❡ ✐❞❡❛ ❜❡❤✐♥❞ t❤✐s t✇♦✲st❡♣ ❛♣♣r♦❛❝❤ ✇❛s t❤❛t✱ ✇❤❡♥
t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮ ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ✐s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛♥❞
❜❛s✐❝ ♣❍ ✭✜rst st❡♣✮✱ ♣r❡s✉♠❛❜❧② ❛ ♠♦r❡ st❛❜❧❡ ❝♦♠♣❧❡① ✐s ❢♦r♠❡❞✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ s✐♥❝❡
❤✐❣❤❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✴ ♣❍ ❛r❡ ❦♥♦✇♥ t♦ ❤❛✈❡ ❛ ♥❡❣❛t✐✈❡ ❡✛❡❝t ♦♥ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❡❢✲
✜❝✐❡♥❝②✱ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t✐♦♥ t♦ t❤❡ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡ ❝❛♥ ❤❡♥❝❡ ♦♥❧② ❜❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛t ❧♦✇❡r
t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✐♥ ❛ s❡❝♦♥❞ st❡♣✳ ❚❤✐s t✇♦✲st❡♣ s②♥t❤❡s✐s t❤♦✉❣❤ s✉✛❡rs ❢r♦♠ ②✐❡❧❞s
❜❡❧♦✇ ✶✵ ✪✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❛ss✉♠❡❞ t♦ ❜❡ ❞✉❡ t♦ t❤❡ ❝♦♠♣❡t✐♥❣ ❤②❞r♦❧②s✐s r❡❛❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
✐s♦t❤✐♦❝②❛♥❛t❡ ♠♦✐❡t② ♦❝❝✉rr✐♥❣ ❛t t❤❡ ♣❍ ✉s❡❞ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ st❡♣✳ ❚❤✐s
♠❛❦❡s t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ ❛♥ ✐♥t❡r❡st✐♥❣ s✉❜❥❡❝t ❢♦r ❢✉rt❤❡r st✉❞✐❡s ♦♥ ❤♦✇ t❤✐s
s②♥t❤❡s✐s ❝❛♥ ❜❡ ✐♠♣r♦✈❡❞✳
❋r♦♠ t❤❡ ✜♥❞✐♥❣s ♦❢ ▼❝❉❡✈✐tt ❡t ❛❧ ✐t ✇❛s ❛♣♣❛r❡♥t t❤❛t ❛ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ✈❛r✐❛❜❧❡s

♥❡❡❞❡❞ t♦ ❜❡ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ✐♠♣r♦✈❡ ♦♥ t❤❡ ❧♦✇ ❡✣❝✐❡♥❝② ♦❢ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧✳
❚❤❡s❡ st✉❞✐❡s ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ♣r❡✈✐♦✉s❧② ❛♥❞ ❛r❡ s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥ t❤❡ ❉✐♣❧♦♠❛ ❚❤❡s✐s✱
❙✳ ❑❛♥♥❡♥❣✐❡ÿ❡r✱ ✷✵✵✾ ❬✼❪✳ ❆ ♦♥❡✲st❡♣ s②♥t❤❡s✐s ♣r♦t♦❝♦❧ ✇❛s t❡st❡❞ ❛♥❞ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣
②✐❡❧❞s ❢♦r ❆❝✲✷✷✺ ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ❞❡♣❡♥❞❡♥t ♦♥ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❛♥❞ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ♦♥ t❤❡
♣❍ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ♠✐①t✉r❡✳ ❊✈❡♥t✉❛❧❧②✱ ❛♥ ♦♣t✐♠✐s❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢
❉❖❚❆✲♣❡♣t✐❞❡s ❛♥❞ ▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ✉♣ t♦ ✷ ➭❈✐ ✭❂ ✼✹ ❦❇q✮ ♣❡r
✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜ ✇❛s ❡st❛❜❧✐s❤❡❞✱ ♦✛❡r✐♥❣ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ❃ ✾✺ ✪✳ ❚❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ♥♦✇
❛✐♠❡❞ ♦♥ tr❛♥s❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ s②♥t❤❡s✐s ♣r♦t♦❝♦❧ t♦ ❤✐❣❤❡r s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s
♦❢ ❝❧✐♥✐❝❛❧ r❡❧❡✈❛♥❝❡ ✭≥ ✶✵ ➭❈✐ ✭≥ ✸✼✵ ❦❇q✮ ♣❡r ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜✮✳

✻



❈♦♥t❡♥ts ✵✳✶✳ ❆❜str❛❝t

❚♦ ❣❛✐♥ ♣r♦❢♦✉♥❞ ❦♥♦✇❧❡❞❣❡ ❛❜♦✉t t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ r❡❛❝t✐♦♥ ♠❡❝❤❛♥✐s♠ ❛♥❞ t❤❡
t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ t❤❡ ❆♥✭■■■✮✲❉❖❚❆ s②st❡♠✱ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥✲
❛t✐♦♥ ❝❤❡♠✐str② ✇❛s ✐♥✐t✐❛❧❧② st✉❞✐❡❞ ❜② ♠❡❛♥s ♦❢ t✐♠❡ r❡s♦❧✈❡❞ ❧❛s❡r ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡
s♣❡❝tr♦s❝♦♣② ✭❚❘▲❋❙✮✳ ❙✐♥❝❡ ❆❝✭■■■✮ ❤❛s ♥♦ s✉✐t❛❜❧❡ s♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝ ♣r♦♣❡rt✐❡s✱ t❤❡
♠❡t❛❧ ✐♦♥ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❜② ❉❖❚❆ ✇❛s ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ✇✐t❤ ❈♠✭■■■✮ ❛s s✉❜st✐t✉t❡ ❢♦r
t❤❡ tr✐✈❛❧❡♥t ❛❝t✐♥✐❞❡s✳ ❆ ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ st✉❞② ♦♥ ❬❊✉✭■■■✮❉❖❚❆❪✲ ❤❛s ❜❡❡♥ r❡♣♦rt❡❞
❜❡❢♦r❡ ❬✽✱ ✾✱ ✶✵❪✳ ❇❡s✐❞❡s ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ❛♥❞ t❤❡r♠♦❞②✲
♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs ✭❧♦❣ ❑✱ ❉❘●✱ ❉❘❍✱ ❉❘❙✮ ❛t ❧❛❜❡❧❧✐♥❣✲r❡❧❡✈❛♥t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✉♣
t♦ ✾✵ ➦❈✱ ❛tt❡♥t✐♦♥ ✇❛s ❛❧s♦ ♣❛✐❞ t♦ t❤❡ ❞❡t❡❝t✐♦♥ ♦❢ ♣♦ss✐❜❧❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s
✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❢r❡q✉❡♥t❧② ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ❬✶✶❪✳

❚❘▲❋❙ ✐s ❛ ♣♦✇❡r❢✉❧ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ♠❡t❤♦❞ ✇❤✐❝❤ ♠❛❦❡s ✉s❡ ♦❢ t❤❡ ❡①❝❡❧❧❡♥t ✢✉♦r✲
❡s❝❡♥❝❡ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ ❊✉✭■■■✮ ❛♥❞ ❈♠✭■■■✮✱ ❜♦t❤ r❡❣❛r❞❡❞ ❛s ❣♦♦❞ r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡s
❢♦r tr✐✈❛❧❡♥t ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡s ❛♥❞ ❛❝t✐♥✐❞❡s✳ ❲✐t❤ ❚❘▲❋❙ ✐t ✐s ♣♦ss✐❜❧❡ t♦ ❞❡t❡❝t ❛♥❞
❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡ ❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ✐♥ s✉❜✲♠✐❝r♦♠♦❧❛r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ✇✐t❤♦✉t ✐♥✢✉❡♥❝✐♥❣
t❤❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ♦❢ t❤❡ s②st❡♠✳ ❆♥ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ s❡t✉♣ ✇❛s ❝❤♦s❡♥ ✇❤✐❝❤
❛❧❧♦✇s ❢♦r ❛❞❥✉st✐♥❣ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐✈❡ ❉❖❚❆ s♣❡❝✐❡s ❜② ✈❛r✐❛t✐♦♥
♦❢ t❤❡ ♣❍ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥✳ ❉✉❡ t♦ t❤❡ s❧♦✇ ❦✐♥❡t✐❝s ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ r❡❛❝t✐♦♥
❛t r♦♦♠ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❛t ✹✺ t♦ ✾✵ ➦❈ ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ t♦ ✐❞❡♥t✐❢② t❤❡
❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ❛♥❞ q✉❛♥t✐❢② t❤❡✐r r❡❧❛t✐✈❡ r❛t✐♦s ❜② ♠❡❛♥s ♦❢ ♣❡❛❦ ❞❡❝♦♥✈♦❧✉t✐♦♥✳
❇❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ♣♦t❡♥t✐♦♠❡tr✐❝❛❧❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ♦❢ ❍①❉❖❚❆✭✹✲①✮✲ ❢♦r t❤❡
r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ ❢r♦♠ t❤❡s❡ r❛t✐♦s t❤❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥❛❧ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts
❧♦❣ ❑ ♦❢ ❬❈♠✭■■■✮❉❖❚❆❪✲ ✇❡r❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ✭■ ❂ ✵✳✶✱ ✹✺ t♦ ✾✵ ➦❈✮✳ ❆♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢
t❤❡ ✈❛♥✬t ❍♦✛ ❧❛✇ ❛❧❧♦✇❡❞ ❢♦r ❡①tr❛♣♦❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❛t ✷✺ ➦❈ t♦ ❜❡ ✷✷✳✵➧✵✳✹✳
❚❤❡ ♣❛r❛♠❡t❡rs ❉❘●✱ ❉❘❍ ❛♥❞ ❉❘❙ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ●✐❜❜s ❍❡❧♠❤♦❧t③ r❡❧❛t✐♦♥
✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❛t t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✐s ❡①❡r❣♦♥✐❝✱ ❡♥❞♦t❤❡r♠✐❝ ❛♥❞ ❞r✐✈❡♥ ❜② t❤❡ ❝❤❛♥❣❡ ♦❢
❡♥tr♦♣②✳
■❞❡♥t✐✜❝❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❢✉rt❤❡r ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐♥✈♦❧✈❡❞ ❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ✇❛s

❞♦♥❡ ❜② ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡s✱ ✇❤✐❝❤ ❣✐✈❡ ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛❜♦✉t t❤❡
✜rst ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s♣❤❡r❡ ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s
✇✐t❤ ◆▼❘ ✇❡r❡ ❡①❡❝✉t❡❞ t♦ ✐❞❡♥t✐❢② ❛♥❞ ✉♥❞❡rst❛♥❞ t❤❡ ♠❡❝❤❛♥✐s♠ r❡❧❛t❡❞ t♦ t❤❡
❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✲❇♥✲◆❈❙✳ ❇❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ◆▼❘ st✉❞②✱
t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ♦❢ ❉❖❚❆ ❛♥❞ ❉❖❚❆✲❇♥✲◆❈❙ ✇❡r❡ ❢✉rt❤❡r ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞
❛♥❞ ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ ❣❛✐♥ ✐♥s✐❣❤t ✐♥t♦ t❤❡ ✐♥✈♦❧✈❡❞ r❡❛❝t✐♦♥ ♠❡❝❤❛♥✐s♠s✳
Pr♦♣❡r ✉♥❞❡rst❛♥❞✐♥❣ ❛♥❞ ✐♥t❡r♣r❡t❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ♦❢ t❤❡

❈♠✭■■■✮✲❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛❧❧♦✇❡❞ ❢♦r ❢❛❝✐❧❡ tr❛♥s❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧
s❡tt✐♥❣s t♦ t❤❡ ❆❝✭■■■✮✲❉❖❚❆ s②st❡♠✳ ❙✐♥❝❡ ♥♦ s♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝ ♠❡t❤♦❞s ❛r❡ ❛✈❛✐❧❛❜❧❡
❢♦r t❤✐s s②st❡♠✱ ❈❤❡❧❡① ❝❛t✐♦♥ ❡①❝❤❛♥❣❡ r❡s✐♥ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ■♥st❛♥t ❚❤✐♥ ▲❛②❡r ❈❤r♦♠❛✲
t♦❣r❛♣❤② ✭■❚▲❈✮ ✇❡r❡ ❝❤♦s❡♥ ❛s r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ♠❡t❤♦❞s ❛♥❞ ✇❡r❡ ❡✈❛❧✉✲
❛t❡❞ ❢♦r t❤❡✐r ❢❡❛s❛❜✐❧✐t②✳ ❉❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ❛♥❞ r❡✜♥❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥t ❧♦❣
❑ ♦❢ ❬❆❝✭■■■✮❉❖❚❆❪✲ ❢♦r t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✷✺ t♦ ✾✵ ➦❈ ✇❛s ❞♦♥❡ ✐♥ ❛♥❛❧♦❣②
t♦ t❤❡ ❈♠✭■■■✮✲❉❖❚❆ s②st❡♠✱ r❡s✉❧t✐♥❣ ✐♥ ❛ ❧♦❣ ❑✷✺ ➦❈❂ ✶✾✳✺➧✵✳✹✳ ❚♦ ♦❜t❛✐♥ r❡✲
❧✐❛❜❧❡ r❡s✉❧ts✱ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r t❤❡ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ ❘❛✲✷✷✺
r❡q✉✐r❡❞ ♦♣t✐♠✐s❛t✐♦♥ t♦ ❡♥s✉r❡ ❤✐❣❤❡st ♣✉r✐t② ❛♥❞ q✉❛❧✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✳
❇❛s❡❞ ♦♥ t❤❡s❡ ✜♥❞✐♥❣s✱ t❤❡ st✉❞✐❡s ♦♥ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲❇♥✲◆❈❙✲

▼❛❜❚❤❡r❛➤ ❢♦r t❛r❣❡t❡❞ ❛❧♣❤❛ t❤❡r❛♣② ♦❢ ◆♦♥✲❍♦❞❣❦✐♥s✲▲②♠♣❤♦♠❛ ✇❡r❡ s✉❜✲
s❡q✉❡♥t❧② ❝♦♥t✐♥✉❡❞✳ ❚❤❡ ♣r❡✈✐♦✉s❧② ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ✇❛s ♠♦❞✐✜❡❞ ❛♥❞ ❢✉rt❤❡r
♦♣t✐♠✐s❡❞ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ❜❡ ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡ ❢♦r ❢❛❝✐❧❡ ❝❧✐♥✐❝❛❧ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥✲
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✵✳✶✳ ❆❜str❛❝t ❈♦♥t❡♥ts

❥✉❣❛t❡s ✇✐t❤ ❤✐❣❤❡r s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ✭❙❆✮ ✇✐t❤✐♥ ∼✷✵ ♠✐♥✳ ■♥ t❤✐s r❡❣❛r❞✱ t❤❡
❛♥t✐❜♦❞② ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❦✐♥❡t✐❝s ✇❡r❡ r❡✈✐❡✇❡❞ r❡s♣❡❝t✐✈❡ r❡❛❝t✐♦♥ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❛♥❞ ✐❞❡❛❧
♣❍ ♦❢ t❤❡ ❤✐❣❤✲②✐❡❧❞ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣✱ ✇❤✐❝❤ ♣❡r♠✐tt❡❞ ❢✉rt❤❡r ✐♠♣r♦✈❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡
❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❡✛❡❝t✐✈❡♥❡ss ✭♣❍ ✾✱ ✸✼ ✲ ✹✷ ➦❈✱ ✺ ✲ ✶✺ ♠✐♥❀ ❛✈❡✳ ②✐❡❧❞s ✾✹ ✲ ✾✻ ✪✱ ❃ ✾✽ ✪
❘❈P ❛❢t❡r ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥✮✳ ❚❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ ✇❛s s✉❝❝❡ss❢✉❧❧② ❡✈❛❧✉❛t❡❞ ❢♦r r❡❧✐❛❜✐❧✐t② ✇✐t❤
❙❆ ✉♣ t♦ ✺✵ ➭❈✐ ✭❂ ✶✳✽✺ ▼❇q✮ ♣❡r ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜✳
❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✇❡r❡ ❛ss❡ss❡❞ ❢♦r t❤❡✐r ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ✐♥ ❞✐✛❡r❡♥t

❜✉✛❡rs ❛s ✇❡❧❧ ❛s ✉♥❞❡r ♣❤②s✐♦❧♦❝✐❣❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✐♥ ❤✉♠❛♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ❛♥❞ ♣r♦✈❡❞
t♦ ❜❡ s❛t✐s❢②✐♥❣❧② st❛❜❧❡ ♦✈❡r ✉♣ t♦ ✸✵ ❞❛②s ✭ ∼✽✺ ✪ ❆❝✲✷✷✺ st✐❧❧ ❜♦✉♥❞✮✳ ❋✐♥❛❧❧②✱ ❛
♣r❡❧✐♠✐♥❛r② r❛❞✐♦❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ st✉❞② ✇✐t❤ ❝❛♥❝❡r ❝❡❧❧s ✭❑✹✷✷ ❝❡❧❧ ❧✐♥❡✱ ❇✲❝❡❧❧ ❧②♠♣❤♦♠❛✮
✇❛s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ ❛♥t✐❣❡♥ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ❈❉✷✵✲
❛♥t✐❜♦❞② ✭❙❆ ❂ ✶ ➭❈✐ ✭❂ ✸✼ ❦❇q✮✴✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜✱ ❇♠❛①❂ ✽✳✽✽ ♥▼✱ ❑❞ ❂ ✺✷✳✺✺ ♥▼✮✳
❚❤❡ r❡s✉❧ts ❣✐✈❡ r✐s❡ t♦ ❢✉rt❤❡r ♣r❡❝❧✐♥✐❝❛❧ ✐♥ ✈✐tr♦ st✉❞✐❡s✳
■♥ s✉♠♠❛r②✱ ✐t ✇❛s ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ t❤❛t r❛♣✐❞✱ ❤✐❣❤✲②✐❡❧❞ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲

❝❤❡❧❛t❡❞ ♠❆❜s ✐s ♣♦ss✐❜❧❡ ✉♥❞❡r ❛❧❦❛❧✐♥❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛t r❛t❤❡r ❧♦✇ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✳
❯♥❞❡r t❤❡s❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝❛❧❧② ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝❛❧❧② st❛❜❧❡ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦✲
❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✇✐t❤ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ✐♥ ❝❧✐♥✐❝❛❧ ❚❆❚ st✉❞✐❡s ✐s
❢♦r♠❡❞ ✇❤✐❧❡ t❤❡ ✐♥t❡❣r✐t② ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ✐s ♣r❡s❡r✈❡❞✳
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❈♦♥t❡♥ts ✵✳✷✳ ❩✉s❛♠♠❡♥❢❛ss✉♥❣

✵✳✷ ❩✉s❛♠♠❡♥❢❛ss✉♥❣

❉✐❡ ❡r❢♦❧❣r❡✐❝❤❡ ❆♥✇❡♥❞✉♥❣ ✈♦♥ ❆❧♣❤❛✲❙tr❛❤❧❡r♥ ✐♥ ❞❡r ③✐❡❧❣❡r✐❝❤t❡t❡♥ ❑r❡❜s✲
t❤❡r❛♣✐❡ ✭✏t❛r❣❡t❡❞ ❛❧♣❤❛ t❤❡r❛♣②✱ ❚❆❚✮ ❣❡❤t ❡✐♥❤❡r ♠✐t ❞❡♥ ❊♥t✇✐❝❦❧✉♥❣❡♥ ✐♥
❞❡r ❘❛❞✐♦♥✉❦❧✐❞✲Pr♦❞✉❦t✐♦♥ ✉♥❞ ❘❛❞✐♦♠❛r❦✐❡r✉♥❣s❝❤❡♠✐❡✳ ❯♠ Pr♦t♦❦♦❧❧❡ ③✉r ❍❡r✲
st❡❧❧✉♥❣ ✈♦♥ ❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❦♦♥❥✉❣❛t❡♥ ③✉ ❡♥t✇✐❝❦❡❧♥ ✉♥❞ ❞❛s ❱❡r❤❛❧t❡♥ ❜③✇✳ ❞❡♥
❱❡r❜❧❡✐❜ ❞❡r ❘❛❞✐♦♥✉❦❧✐❞❡ ✐♠ ❧❡❜❡♥❞❡♥ ❖r❣❛♥✐s♠✉s ✭✏✐♥ ✈✐✈♦✑✮ ✈♦r❤❡r③✉s❛❣❡♥✱ ✐st ❡✐♥
❢✉♥❞✐❡rt❡s ❱❡rstä♥❞♥✐s ❞❡r ❑♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥s❝❤❡♠✐❡ ❞❡s ❜❡tr❡✛❡♥❞❡♥ ▼❡t❛❧❧✐♦♥✲▲✐❣❛♥❞✲
❙②st❡♠s ❛✉ÿ❡r♦r❞❡♥t❧✐❝❤ ✇✐❝❤t✐❣✳
❑♦♥❥✉❣❛t❡ ❜❛s✐❡r❡♥❞ ❛✉❢ ❑♦♠♣❧❡①❡♥ ❞❡s t❤❡r❛♣❡✉t✐s❝❤❡♥ ❆❧♣❤❛✲❙tr❛❤❧❡rs ❆❝✲✷✷✺

♠✐t P♦❧②❛♠✐♥♦♣♦❧②❝❛r❜♦①②❧✲▲✐❣❛♥❞❡♥ ✭✏❑♦♠♣❧❡①♦♥❡✑✮ s✐♥❞ ❛❦t✉❡❧❧ ●❡❣❡♥st❛♥❞ ✈❡r✲
s❝❤✐❡❞❡♥❡r ❙t✉❞✐❡♥ ❬✶✱ ✷✱ ✸✱ ✹❪✳ ❇❡s♦♥❞❡rs ✈✐❡❧✈❡rs♣r❡❝❤❡♥❞ ❡rs❝❤❡✐♥t ❤✐❡r ❞❡r ▼❛❦r♦✲
③②❦❧✉s ✶✱✹✱✼✱✶✵✲❚❡tr❛❛③❛❝②❝❧♦❞♦❞❡❝❛♥✲✶✱✹✱✼✱✶✵✲t❡tr❛❡ss✐❣sä✉r❡ ✭❉❖❚❆✮ ❛✉❢❣r✉♥❞ ❞❡r
❤♦❤❡♥ ❦✐♥❡t✐s❝❤❡♥✲ s♦✇✐❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐s❝❤❡♥ ❙t❛❜✐❧✐tät ✭❧♦❣ ❑ ❃ ✷✵✮ s❡✐♥❡r ❑♦♠✲
♣❧❡①❡ ♠✐t ❞r❡✐✇❡rt✐❣❡♥ ▼❡t❛❧❧❦❛t✐♦♥❡♥ ❬✺❪✳ ❩✐❡❧ ❞❡r ✈♦r❣❡❧❡❣t❡♥ ❉♦❦t♦r❛r❜❡✐t ✇❛r
❞❛❤❡r ❞✐❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❡❧❧❡ ❈❤❛r❛❦t❡r✐s✐❡r✉♥❣ ✉♥❞ ❇❡✇❡rt✉♥❣ ✈♦♥ ❉❖❚❆ ❤✐♥s✐❝❤t✲
❧✐❝❤ s❡✐♥❡r ❊✐❣♥✉♥❣ ③✉r ❈❤❡❧❛t✐s✐❡r✉♥❣ ❞r❡✐✇❡rt✐❣❡r ❆❝t✐♥✐❞❡♥ ✭❆♥✭■■■✮✮✱ ❜❡s♦♥✲
❞❡rs ✐♥ ❍✐♥❜❧✐❝❦ ❛✉❢ ③✉✈❡r❧äss✐❣❡ ❇✐♥❞✉♥❣ ❞❡s ❧❛♥❣❧❡❜✐❣❡♥ ❘❛❞✐♦♥✉❦❧✐❞s ❆❝✲✷✷✺ ❛♥
❇✐♦♠♦❧❡❦ü❧❡ ③✉r ❱❡r✇❡♥❞✉♥❣ ✐♥ ❞❡r ❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦t❤❡r❛♣✐❡ ✭❘■❚✮✳ ◆❡❜❡♥ ❣r✉♥❞❧❡✲
❣❡♥❞❡♥ ❯♥t❡rs✉❝❤✉♥❣❡♥ ③✉♠ ❜❡ss❡r❡♥ ❱❡rstä♥❞♥✐s ❞❡s ❑♦♠♣❧❡①✐❡r✉♥❣s♠❡❝❤❛♥✐s✲
♠✉s ✉♥❞ ❞❡r ❑♦♠♣❧❡①✐❡r✉♥❣s❦✐♥❡t✐❦✱ ❧❛❣ ✲ ❞❛r❛✉❢ ❛✉❢❜❛✉❡♥❞ ✲ ❞❡r ❋♦❦✉s ❞❡s Pr♦✲
❥❡❦ts ❛✉❢ ❞❡r ❊♥t✇✐❝❦❧✉♥❣ ❡✐♥❡s r♦❜✉st❡♥ ▼❛r❦✐❡r✉♥❣s♣r♦t♦❦♦❧❧s ③✉r ❡✐♥❢❛❝❤❡♥ ✉♥❞
❡✛❡❦t✐✈❡♥ ❍❡rst❡❧❧✉♥❣ ✈♦♥ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲▼❛❜❚❤❡r❛➤✳ ■♠ ✇❡✐t❡r❡♥ ❱❡r❧❛✉❢ ❞❡r
❯♥t❡rs✉❝❤✉♥❣❡♥ ❧❛❣ ❞❛s ❆✉❣❡♥♠❡r❦ ③✉❞❡♠ ❛✉❢ ❞❡r ✐♥ ✈✐tr♦✲❊✈❛❧✉✐❡r✉♥❣ ❞❡r ❡r✲
❤❛❧t❡♥❡♥ ❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❦♦♥❥✉❣❛t❡✱ ✐♥s❜❡s♦♥❞❡r❡ ❛✉❢ ❞❡r❡♥ ❦✐♥❡t✐s❝❤❡r ❑♦♠♣❧❡①st❛✲
❜✐❧✐tät ✐♥ ❆♥✇❡s❡♥❤❡✐t ❦♦♥❦✉rr✐❡r❡♥❞❡r ▲✐❣❛♥❞❡♥ s♦✇✐❡ ✐♠ ♠❡♥s❝❤❧✐❝❤❡♥ ❇❧✉ts❡r✉♠✳
❉✐❡ ❇❡✉rt❡✐❧✉♥❣ ❞❡r ❆♥t✐❣❡♥✲❇✐♥❞✉♥❣s❛✣♥✐tät ❞❡s ♠❛r❦✐❡rt❡♥ ❆♥t✐❦ör♣❡rs ❜✐❧❞❡t❡
❞❡♥ ❆❜s❝❤❧✉ss ❞✐❡s❡r ❆r❜❡✐t✳
❆❧s ❆✉s❣❛♥❣s♣✉♥❦t ❢ür ❞✐❡ ❯♥t❡rs✉❝❤✉♥❣❡♥ ❞✐❡♥t❡ ❞❛s ✈♦♥ ▼❝❉❡✈✐tt ❡t ❛❧ ❜❡✲

s❝❤r✐❡❜❡♥❡ Pr♦t♦❦♦❧❧ ③✉r ❙②♥t❤❡s❡ ✈♦♥ ❆❝✲✷✷✺✲❘❛❞✐♦♣❤❛r♠❛③❡✉t✐❦❛ ❬✻❪✳ ❉✐❡ ❆r❜❡✐ts✲
❣r✉♣♣❡ ❡♥t✇✐❝❦❡❧t❡ ③✉♥ä❝❤st ❡✐♥ ❙②♥t❤❡s❡s❝❤❡♠❛ ❢ür ❆❝✲✷✷✺ ♠❛r❦✐❡rt❡✱ ❉❖❚❆✲
❜❛s✐❡rt❡ Pr♦t❡✐♥❡✱ ✇❡❧❝❤❡s s♣ät❡r ✐♥ ❋♦r♠ ❡✐♥❡r ❩✇❡✐✲❙t✉❢❡♥✲❙②♥t❤❡s❡ ❛✉❢ ❆♥t✐❦ör♣❡r
❛♥❣❡✇❡♥❞❡t ✇✉r❞❡✳ ❍✐❡r❜❡✐ ✜♥❞❡t ✐♠ ❡rst❡♥ ❙❝❤r✐tt ❞✐❡ ❑♦♠♣❧❡①✐❡r✉♥❣ ✈♦♥ ❆❝✲✷✷✺
❞✉r❝❤ ❉❖❚❆✲❇♥✲◆❈❙ st❛tt✱ ❣❡❢♦❧❣t ✈♦♥ ❞❡r ❆♥❦♦♣♣❡❧✉♥❣ ❞❡s ❈❤❡❧❛ts ❛♥ ❞❛s ❇✐♦✲
♠♦❧❡❦ü❧✳ ❉✐❡s❡s ❱♦r❣❡❤❡♥ ❜❡r✉❤t ❛✉❢ ❞❡r ❆♥♥❛❤♠❡ ❞❛ss ❡✐♥ ❜❡s♦♥❞❡rs st❛❜✐❧❡r ❑♦♠✲
♣❧❡① ❣❡❜✐❧❞❡t ✇✐r❞ ✇❡♥♥ ❞✐❡ ❆❝✭■■■✮✲❉❖❚❆ ❑♦♠♣❧❡①✐❡r✉♥❣ ❜❡✐ ❡r❤ö❤t❡r ❚❡♠♣❡r❛t✉r
✉♥❞ ✉♥t❡r ❛❧❦❛❧✐s❝❤❡♥ ❇❡❞✐♥❣✉♥❣❡♥ ❡r❢♦❧❣t✳ ❉❛ s♦❧❝❤❡ ❘❡❛❦t✐♦♥s❜❡❞✐♥❣✉♥❣❡♥ ❛❜❡r
❜❡❦❛♥♥t❡r♠❛ÿ❡♥ ❡✐♥❡♥ ♥❡❣❛t✐✈❡♥ ❊✐♥✢✉ss ❛✉❢ ❞✐❡ ❋✉♥❦t✐♦♥s❢ä❤✐❣❦❡✐t ❞❡s ❆♥t✐❦ör♣❡rs
❤❛❜❡♥✱ ❦❛♥♥ ❞✐❡ ❆♥❦♥ü♣❢✉♥❣ ❛♥ ❞✐❡ ❇✐♦♠♦❧❡❦ü❧❡ ❢♦❧❣❧✐❝❤ ♥✉r ❜❡✐ ♠✐❧❞❡r❡♥ ❇❡❞✐♥✲
❣✉♥❣❡♥ ✐♥ ❡✐♥❡♠ ③✇❡✐t❡♥ ❙②♥t❤❡s❡s❝❤r✐tt r❡❛❧✐s✐❡rt ✇❡r❞❡♥✳ ❊✐♥ ❙❝❤✇❛❝❤♣✉♥❦t ❞✐❡s❡r
✈♦r❣❡s❝❤❧❛❣❡♥❡♥ ❙②♥t❤❡s❡r♦✉t❡ ✐st ❞✐❡ s❝❤❧❡❝❤t❡ Pr♦❞✉❦t❛✉s❜❡✉t❡ ✭❁ ✶✵ ✪✮✱ ✇❛s ✈❡r✲
♠✉t❧✐❝❤ ❛✉❢ ❍②❞r♦❧②s❡ ❞❡r ◆❈❙✲❋✉♥❦t✐♦♥❛❧✐tät ✉♥t❡r ❞❡♥ ❣❡✇ä❤❧t❡♥ ♣❍✲❇❡❞✐♥❣✉♥❣❡♥
✐♠ ❡rst❡♥ ❙②♥t❤❡s❡s❝❤r✐tt ③✉rü❝❦③✉❢ü❤r❡♥ ✐st✳ ❉✐❡s❡ Pr♦❜❧❡♠❛t✐❦ ♠❛❝❤ ❞❛s ▼❛r❦✐❡✲
r✉♥❣s♣r♦t♦❦♦❧❧ ③✉ ❡✐♥❡♠ ✐♥t❡r❡ss❛♥t❡♥ ❙t✉❞✐❡♥❣❡❣❡♥st❛♥❞✳
❆✉s ❞❡♥ ❙❝❤✐❧❞❡r✉♥❣❡♥ ✈♦♥ ▼❝❉❡✈✐tt ❡t ❛❧ ❣❡❤t ❤❡r✈♦r✱ ❞❛ss ♠❡❤r❡r❡ ❘❡❛❦t✐♦♥s✲

♣❛r❛♠❡t❡r ❣❡♥❛✉❡r❡r ❯♥t❡rs✉❝❤✉♥❣ ❜❡❞ür❢❡♥✱ ✉♠ ❞✐❡ ❊✣③✐❡♥③ ❞❡r ❙②♥t❤❡s❡ ❞r❛s✲
t✐s❝❤ ③✉ ❡r❤ö❤❡♥✳ ❉✐❡s ❣❡s❝❤❛❤ ❜❡r❡✐ts ✐♥ ✈♦r❤❡r✐❣❡♥ ❙t✉❞✐❡♥ ✉♥❞ ✇✉r❞❡ ✐♥ ❞❡r
❉✐♣❧♦♠❛r❜❡✐t ✈♦r❣❡❧❡❣t ✭❙✳ ❑❛♥♥❡♥❣✐❡ÿ❡r✱ ✷✵✵✾ ❬✼❪✮✳ ■♠ ❘❛❤♠❡♥ ❞❡r ❆r❜❡✐t ✇✉r❞❡

✾



✵✳✷✳ ❩✉s❛♠♠❡♥❢❛ss✉♥❣ ❈♦♥t❡♥ts

❡✐♥ ❊✐♥✲❙t✉❢❡♥✲❙②♥t❤❡s❡♣r♦t♦❦♦❧❧ ❡♥t✇✐❝❦❡❧t ✉♥❞ ❡r♣r♦❜t✱ ✇♦❜❡✐ ❡✐♥❡ ❚❡♠♣❡r❛t✉r✲
s♦✇✐❡ ❡✐♥❡ st❛r❦❡ ♣❍✲❆❜❤ä♥❣✐❦❡✐t ❞❡r ▼❛r❦✐❡r✉♥❣s❛✉s❜❡✉t❡♥ ♥❛❝❤❣❡✇✐❡s❡♥ ✇❡r❞❡♥
❦♦♥♥t❡♥✳ ❊s ❦♦♥♥t❡ s❝❤❧✐❡ÿ❧✐❝❤ ❡✐♥ ✈❡r❜❡ss❡rt❡s Pr♦t♦❦♦❧❧ ③✉r ❘❛❞✐♦♠❛r❦✐❡r✉♥❣ ✈♦♥
❉❖❚❆✲P❡♣t✐❞❡♥ s♦✇✐❡ ❡①♣❧✐③✐t ✈♦♥ ❉❖❚❆✲▼❛❜t❤❡r❛➤ ♠✐t ❆❦t✐✈✐tät❡♥ ✈♦♥ ❜✐s ③✉
✷ ➭❈✐ ✭❂ ✼✹ ❦❇q✮ ♣r♦ ✶✵✵ ➭❣ ❆♥t✐❦ör♣❡r ✐♠♣❧❡♠❡♥t✐❡rt ✇❡r❞❡♥✱ ✇❡❧❝❤❡s Pr♦❞✉❦t❛✉s✲
❜❡✉t❡♥ ✈♦♥ ❃✾✺✪ ❡r♠ö❣❧✐❝❤t✳ ❉❛r❛✉❢ ❛✉❢❜❛✉❡♥❞ ③✐❡❧t❡ ❞✐❡ ✈♦r❣❡❧❡❣t❡ ❉♦❦t♦r❛r❜❡✐t
❛✉❢ ❞✐❡ ❲❡✐t❡r❡♥t✇✐❝❦❧✉♥❣ ❞❡s ❙②♥t❤❡s❡♣r♦t♦❦♦❧❧s ③✉r ③✉✈❡r❧äss✐❣❡♥ ❆♥✇❡♥❞✉♥❣ ♠✐t
❤ö❤❡r❡♥ s♣❡③✐✜s❝❤❡♥ ❆❦t✐✈✐tät❡♥ ✈♦♥ ❦❧✐♥✐s❝❤❡r ❘❡❧❡✈❛♥③ ✭≥ ✶✵ ➭❈✐ ✭≥ ✸✼✵ ❦❇q✮
♣❡r ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜✮ ❛❜✳
❯♠ ❡✐♥ ❣r✉♥❞❧❡❣❡♥❞❡s ❱❡rstä♥❞♥✐s ❞❡r ❑♦♠♣❧❡①✐❡r✉♥❣ s♦✇✐❡ ❞❡r t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐✲

s❝❤❡♥ ❛❧s ❛✉❝❤ ❦✐♥❡t✐s❝❤❡♥ ❊✐❣❡♥s❝❤❛❢t❡♥ ❞❡s ❆♥✭■■■✮✲❉❖❚❆ ❙②st❡♠s ③✉ ❡r❧❛♥❣❡♥✱
✇✉r❞❡ ③✉♥ä❝❤st ❞✐❡ ❑♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥s❝❤❡♠✐❡ ♠✐tt❡❧s ③❡✐t❛✉❢❣❡❧öst❡r ▲❛s❡r✲❋❧✉♦r❡s③❡♥③✲
❙♣❡❦tr♦s❦♦♣✐❡ ✭❚❘▲❋❙✮ ✉♥t❡rs✉❝❤t✳ ❉❛ ❆❝✭■■■✮ ❦❡✐♥❡ ❣❡❡✐❣♥❡t❡♥ s♣❡❦tr♦s❦♦♣✐s❝❤❡♥
❊✐❣❡♥s❝❤❛❢t❡♥ ❜❡s✐t③t✱ ✇✉r❞❡♥ ❞✐❡ ❙t✉❞✐❡♥ ♠✐t ❈♠✭■■■✮ ❛❧s ▼♦❞❡❧❧s②st❡♠ ❞✉r❝❤❣❡✲
❢ü❤rt❀ ü❜❡r ❡✐♥❡ ✈❡r❣❧❡✐❝❤❜❛r❡ ❯♥t❡rs✉❝❤✉♥❣ ❛♠ ❊✉✭■■■✮✲❉❖❚❆ ❙②st❡♠ ✇✉r❞❡ ✈♦r
❡✐♥✐❣❡♥ ❏❛❤r❡♥ ❜❡r✐❝❤t❡t ❬✽✱ ✾✱ ✶✵❪✳ ❱♦♥ ■♥t❡r❡ss❡ ✇❛r ✐♥ ❞❡r ✈♦r❧✐❡❣❡♥❞❡♥ ❆r❜❡✐t✱
♥❡❜❡♥ ❞❡r ❇❡st✐♠♠✉♥❣ ❞❡r ❘❡❛❦t✐♦♥sr❛t❡♥ ✉♥❞ ❞❡r t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐s❝❤❡♥ P❛r❛♠❡t❡r
❞❡r ❑♦♠♣❧❡①✐❡r✉♥❣ ✈♦♥ ❈♠✭■■■✮ ❞✉r❝❤ ❉❖❚❆ ✐♠ ♠❛r❦✐❡r✉♥❣sr❡❧❡✈❛♥t❡♥ ❚❡♠♣❡✲
r❛t✉r❜❡r❡✐❝❤ ❜✐s ✾✵ ➦❈ ✭❧♦❣ ❑✱ ❉❘●✱ ❉❘❍✱ ❉❘❙✮✱ ❛✉❝❤ ❞❡r ◆❛❝❤✇❡✐s ♠ö❣❧✐❝❤❡r
❛✉❢tr❡t❡♥❞❡r ❑♦♠♣❧❡①✲❩✇✐s❝❤❡♥s♣❡③✐❡s✱ ✇❡❧❝❤❡ ♦❢t ✐♥ ❞❡r ▲✐t❡r❛t✉r ❞✐s❦✉t✐❡rt ✇❡r✲
❞❡♥ ❬✶✶❪✳

❚❘▲❋❙ ✐st ❡✐♥❡ ❧❡✐st✉♥❣s❢ä❤✐❣❡ ❙♣❡③✐❛t✐♦♥s♠❡t❤♦❞❡ ✉♥❞ ❜❛s✐❡rt ❛✉❢ ❞❡♥ s♣❡③✐✲
✜s❝❤❡♥ ❋❧✉♦r❡s③❡♥③❡✐❣❡♥s❝❤❛❢t❡♥ ✈♦♥ ❊✉✭■■■✮ ✉♥❞ ❈♠✭■■■✮✱ ✇❡❧❝❤❡ ❜❡✐❞❡ ❣❡❡✐❣❡♥t❡
❘❡♣räs❡♥t❛♥t❡♥ ❢ür ❞r❡✐✇❡rt✐❣❡ ▲❛♥t❤❛♥✐❞❡♥ ✉♥❞ ❆❝t✐♥✐❞❡♥ ❞❛rst❡❧❧❡♥✳ ❆❧s ♥✐❝❤t✲
✐♥✈❛s✐✈❡ ▼❡t❤♦❞❡ ❡r♠ö❣❧✐❝❤t s✐❡ ◆❛❝❤✇❡✐s ✉♥❞ ❇❡st✐♠♠✉♥❣ ✈♦♥ ❑♦♠♣❧❡①✲❙♣❡③✐❡s
✐♠ s✉❜✲♠✐❦r♦♠♦❧❛r❡♥ ❑♦♥③❡♥tr❛t✐♦♥s❜❡r❡✐❝❤✱ ♦❤♥❡ ❞❛s ❝❤❡♠✐s❝❤❡ ●❧❡✐❝❤❣❡✇✐❝❤t ❞❡s
❙②st❡♠s ③✉ ❜❡❡✐♥✢✉ss❡♥✳ ❊✐♥ ❊①♣❡r✐♠❡♥t❛♥s❛t③ ✇✉r❞❡ ❣❡✇ä❤❧t✱ ❞❡r ❞✐❡ ❊✐♥st❡❧❧✉♥❣
❞❡r ❑♦♥③❡♥tr❛t✐♦♥ ❞❡r r❡❛❦t✐✈st❡♥ ❉❖❚❆✲❙♣❡③✐❡s ü❜❡r ❱❛r✐❛t✐♦♥ ❞❡s ♣❍✲❲❡rt❡s ❞❡r
❘❡❛❦t✐♦♥ ❡r♠ö❣❧✐❝❤t✳ ❆✉❢❣r✉♥❞ ❞❡r ❧❛♥❣s❛♠❡♥ ❑✐♥❡t✐❦ ❞❡r ❉❖❚❆✲❑♦♠♣❧❡①✐❡r✉♥❣❡♥
❜❡✐ ❘❛✉♠t❡♠♣❡r❛t✉r ✇✉r❞❡♥ ❞✐❡ ❊①♣❡r✐♠❡♥t❡ ✐♠ ❇❡r❡✐❝❤ ✈♦♥ ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈ ❛✉s❣❡✲
❢ü❤rt✳ ❉✐❡ ❩✉♦r❞♥✉♥❣ ❞❡r ❛✉❢tr❡t❡♥❞❡♥ ❑♦♠♣❧❡①s♣❡③✐❡s ✉♥❞ ❞✐❡ ❞❛r❛✉❢ ❢♦❧❣❡♥❞❡
P❡❛❦❡♥t❢❛❧t✉♥❣ ❡r♠ö❣❧✐❝❤t❡ ❞✐❡ ◗✉❛♥t✐✜③✐❡r✉♥❣ ✐❤r❡r r❡❧❛t✐✈❡♥ ❆♥t❡✐❧❡✳ ❉✐❡ ❇❡r❡❝❤✲
♥✉♥❣ ❞❡r ❦♦♥❞✐t✐♦♥❡❧❧❡♥ ❑♦♠♣❧❡①st❛❜✐❧✐täts❦♦♥st❛♥t❡♥ ❧♦❣ ❑ ✈♦♥ ❬❈♠✭■■■✮❉❖❚❆❪✲

❛✉s ❞✐❡s❡♥ ❉❛t❡♥ ❡r❢♦❧❣t❡ ❛✉❢ ●r✉♥❞❧❛❣❡ ❞❡r ✐♥ ❞✐❡s❡♠ ❩✉s❛♠♠❡♥❤❛♥❣ ♣♦t❡♥t✐♦✲
♠❡tr✐s❝❤ ❜❡st✐♠♠t❡♥ ♣❑s✱♥ ❲❡rt❡ ✈♦♥ ❍①❉❖❚❆✭✹✲①✮✲ ❜❡✐ ❞❡♥ ❡♥ts♣r❡❝❤❡♥❞❡♥ ❘❡❛❦✲
t✐♦♥s❜❡❞✐♥❣✉♥❣❡♥ ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼❀ ❚ ❂ ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈✮✳ ▼✐t ❍✐❧❢❡ ❞❡r ✈❛♥✬t ❍♦✛ ❇❡③✐❡❤✉♥❣
❦♦♥♥t❡ ❞❡r ❧♦❣ ❑ ❜❡✐ ✷✺ ➦❈ ③✉ ✷✷✳✵➧✵✳✹ ❡①tr❛♣♦❧✐❡rt ✇❡r❞❡♥✳ ❉✐❡ P❛r❛♠❡t❡r ❉❘●✱
❉❘❍ ✉♥❞ ❉❘❙ ❛✉s ❞❡r ●✐❜❜s ❍❡❧♠❤♦❧t③ ❘❡❧❛t✐♦♥ ❜❡s❝❤r❡✐❜❡♥ ❞✐❡ ❑♦♠♣❧❡①✐❡r✉♥❣
❛❧s ❡①❡r❣♦♥✐s❝❤✱ ❡♥❞♦t❤❡r♠ ✉♥❞ ❡♥tr♦♣✐❡❣❡tr✐❡❜❡♥✳
❉✐❡ ■❞❡♥t✐✜③✐❡r✉♥❣ ✉♥❞ ♥ä❤❡r❡ ❇❡st✐♠♠✉♥❣ ❞❡r ❛♥ ❞❡r ❘❡❛❦t✐♦♥ ❜❡t❡✐❧✐❣t❡♥ ❑♦♠✲

♣❧❡①s♣❡③✐❡s ❣❡❧❛♥❣ ü❜❡r ❞❡♥ ❱❡r❣❧❡✐❝❤ ❞❡r ❋❧✉♦r❡s③❡♥③✲▲❡❜❡♥s❞❛✉❡r♥✱ ✇❡❧❝❤❡ ■♥❢♦r✲
♠❛t✐♦♥❡♥ ü❜❡r ❞✐❡ ❡rst❡ ❑♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥s♣❤är❡ ❞❡s ▼❡t❛❧❧❦❛t✐♦♥s ❧✐❡❢❡r♥✳ ❉❛rü❜❡r
❤✐♥❛✉s ✇✉r❞❡♥ ③✉sät③❧✐❝❤❡ ❯♥t❡rs✉❝❤✉♥❣❡♥ ♠✐tt❡❧s ◆▼❘ ❛♥ ❉❖❚❆✲❇♥✲◆❈❙
❞✉r❝❤❣❡❢ü❤rt ✉♠ ❞❡♥ ▼❡❝❤❛♥✐s♠✉s ❞❡r ❑♦♠♣❧❡①❜✐❧❞✉♥❣ ❛✉❢③✉❦❧är❡♥ ✉♥❞ ③✉ ✈❡r✲
st❡❤❡♥✳ ❆✉❢❜❛✉❡♥❞ ❛✉❢ ❞✐❡s❡♥ ❊r❣❡❜♥✐ss❡♥ ✇✉r❞❡ ❛✉❝❤ ❞✐❡ ❘❡❛❦t✐♦♥s❦✐♥❡t✐❦ ❞❡r
❆♥✭■■■✮✲❑♦♠♣❧❡①✐❡r✉♥❣ ❞✉r❝❤ ❉❖❚❆ ✉♥❞ ❉❖❚❆✲❇♥✲◆❈❙ ♥♦❝❤♠❛❧s ❣❡♥❛✉❡r st✉✲
❞✐❡rt ✉♥❞ ✈❡r❣❧✐❝❤❡♥✳

✶✵



❈♦♥t❡♥ts ✵✳✷✳ ❩✉s❛♠♠❡♥❢❛ss✉♥❣

❉✉r❝❤ ❞❛s ❱❡rstä♥❞♥✐s ✉♥❞ ❞✐❡ ■♥t❡r♣r❡t❛t✐♦♥ ❞❡r ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❦ ❞❡r
❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❑♦♠♣❧❡①❜✐❧❞✉♥❣ ✇✉r❞❡ ❡✐♥ ❡✐♥❢❛❝❤❡s Ü❜❡rtr❛❣❡♥ ❞❡r ❡①♣❡r✐♠❡♥t❡❧❧❡♥
❇❡❞✐♥❣✉♥❣❡♥ ❛✉❢ ❞❛s ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❙②st❡♠ ❡r♠ö❣❧✐❝❤t✳ ❉❛ ❤✐❡r❛✉❢ ❦❡✐♥❡ ♥✐❝❤t✲
✐♥✈❛t✐✈❡♥✱ s♣❡❦tr♦s❦♦♣✐s❝❤❡♥ ▼❡t❤♦❞❡♥ ❛♥✇❡♥❞❜❛r s✐♥❞✱ ✇✉r❞❡ ❑❛t✐♦♥❡♥❛✉st❛✉s❝❤
✭♠✐t ❈❤❡❧❡①✮ ❜③✇✳ ❉ü♥♥s❝❤✐❝❤t❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤✐❡ ✭■❚▲❈✮ ❛❧s r❛❞✐♦❝❤❡♠✐s❝❤❡ ❙♣❡③✐✲
❛t✐♦♥s♠❡t❤♦❞❡ ❛✉s❣❡✇ä❤❧t ✉♥❞ ❛✉❢ ✐❤r❡ ❆♥✇❡♥❞❜❛r❦❡✐t ü❜❡r♣rü❢t✳ ❉✐❡ ❇❡st✐♠♠✉♥❣
❞❡r ❙t❛❜✐❧✐täts❦♦♥st❛♥t❡ ❧♦❣ ❑ ✈♦♥ ❬❆❝✭■■■✮❉❖❚❆❪✲ ✐♠ ❚❡♠♣❡r❛t✉r❜❡r❡✐❝❤ ✈♦♥ ✷✺ ✲
✾✵ ➦❈ ❡r❢♦❧❣t❡ ❛♥❛❧♦❣ ③✉♠ ❈♠✭■■■✮✲❉❖❚❆ ❙②st❡♠ ✉♥❞ ❡r❣❛❜ ❡✐♥❡♥ ❧♦❣ ❑✷✺➦❈ ✈♦♥
✶✾✳✺➧✵✳✹✳ ❯♠ ✈❡r❧äss❧✐❝❤❡ ✉♥❞ r❡♣r♦❞✉③✐❡r❜❛r❡ ❊r❣❡❜♥✐ss❡ ③✉ ❡r❤❛❧t❡♥✱ ✇✉r❞❡ ✐♠
❘❛❤♠❡♥ ❞✐❡s❡r ❊①♣❡r✐♠❡♥t❡ ❛✉❝❤ ❞❛s Pr♦t♦❦♦❧❧ ❢ür ❞✐❡ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐s❝❤❡ ❆❜tr❡♥♥✉♥❣
✈♦♥ ❆❝✲✷✷✺ ✈♦♥ ❘❛✲✷✷✺ ❤✐♥s✐❝❤t❧✐❝❤ ❣röÿt♠ö❣❧✐❝❤❡r ❘❡✐♥❤❡✐t ✉♥❞ ◗✉❛❧✐tät ❞❡r ✈❡r✲
✇❡♥❞❡t❡♥ ❘❛❞✐♦♥✉❦❧✐❞❧ös✉♥❣ ✈❡r❜❡ss❡rt✳
❇❛s✐❡r❡♥❞ ❛✉❢ ❞❡♥ ❣❡✇♦♥♥❡♥❡♥ ❊r❦❡♥♥t♥✐ss❡♥ ✇✉r❞❡♥ ❞✐❡ ❯♥t❡rs✉❝❤✉♥❣❡♥ ③✉r ❙②♥✲

t❤❡s❡ ✈♦♥ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❇♥✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ③✉r ❚❤❡r❛♣✐❡ ✈♦♥ ◆♦♥✲❍♦❞❣❦✐♥s✲
▲②♠♣❤♦♠❡♥ ❢♦rt❣❡s❡t③t✳ ❉❛s ③✉✈♦r ❡♥t✇✐❝❦❡❧t❡ ▼❛r❦✐❡r✉♥❣s♣r♦t♦❦♦❧❧ ✇✉r❞❡ ♠♦❞✐✲
✜③✐❡rt ✉♥❞ ✐♥s♦✇❡✐t ♦♣t✐♠✐❡rt✱ ❞❛ss ❡s ❞✐❡ ③✉✈❡r❧äss✐❣❡ ✉♥❞ ❡✐♥❢❛❝❤❡ ❍❡rst❡❧❧✉♥❣
❦❧✐♥✐s❝❤❡r ❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❦♦♥❥✉❣❛t❡ ♠✐t ❤ö❤❡r❡♥ s♣❡✜③✐s❝❤❡♥ ❆❦t✐✈✐tät❡♥ ✭❙❆✮ ✐♥✲
♥❡r❤❛❧❜ ∼✷✵ ♠✐♥ ❣❛r❛♥t✐❡rt✳ ■♥ ❞✐❡s❡♠ ❩✉s❛♠♠❡♥❤❛♥❣ ✇✉r❞❡ ❞✐❡ ❆♥t✐❦ör♣❡r✲
▼❛r❦✐❡r✉♥❣s❦✐♥❡t✐❦ ❜❡③ü❣❧✐❝❤ ❞❡r ❘❡❛❦t✐♦♥st❡♠♣❡r❛t✉r ✉♥❞ ❞❡s ✐❞❡❛❧❡♥ ♣❍✲❲❡rt❡s
❢ür ❤ö❝❤st❡ ▼❛r❦✐❡r✉♥❣s❛✉s❜❡✉t❡♥ ♥❡✉ ü❜❡r♣rü❢t✱ ✇❛s ❡✐♥❡ ✇❡✐t❡r❡ ❱❡r❜❡ss❡r✉♥❣
❞❡r ▼❛r❦✐❡r✉♥❣s❡✣③✐❡♥③ ♠✐t s✐❝❤ ❜r❛❝❤t❡ ✭♣❍ ✾❀ ✸✼ ✲ ✹✷ ➦❈❀ ✺ ✲ ✶✺ ♠✐♥❀ ❆✉s❜❡✉t❡♥
✾✹ ✲ ✾✻ ✪✱ ❃ ✾✽ ✪ ❘❈P✮✳ ❉❛s ♥❡✉❡ Pr♦t♦❦♦❧❧ ✇✉r❞❡ ❡r❢♦❧❣r❡✐❝❤ ❛✉❢ ❩✉✈❡r❧äss✐❣❦❡✐t
❢ür ❙❆ ✈♦♥ ❜✐s ③✉ ✺✵ ➭❈✐ ❆❝✲✷✷✺ ✭❂ ✶✳✽✺ ▼❇q✮ ♣r♦ ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜ ❡✈❛❧✉✐❡rt✳
■♠ ✇❡✐t❡r❡♥ ❱❡r❧❛✉❢ ❞❡r ❆r❜❡✐t ✇✉r❞❡ ❞✐❡ ❦✐♥❡t✐s❝❤❡ ❙t❛❜✐❧✐tät ❞❡r s②♥t❤❡t✐s✐❡rt❡♥

❘❛❞✐♦❦♦♥❥✉❣❛t❡ s♦✇♦❤❧ ✐♥ ✈❡rs❝❤✐❡❞❡♥❡♥ P✉✛❡r♠❡❞✐❡♥ ❛❧s ❛✉❝❤ ✉♥t❡r ♣❤②s✐♦❧♦❣✐s❝❤❡♥
❇❡❞✐♥❣✉♥❣❡♥ ✐♠ ❇❧✉ts❡r✉♠ ü❜❡r ❜✐s ③✉ ✸✵ ❚❛❣❡ ❜❡stät✐❣t ✭∼✽✺ ✪ ❆❝✲✷✷✺ ♥♦❝❤ ❣❡✲
❜✉♥❞❡♥✮✳ ❆❜s❝❤❧✐❡ÿ❡♥❞ ✇✉r❞❡ ❡✐♥❡ ❡rst❡ ✈♦r❧ä✉✜❣❡ r❛❞✐♦❜✐♦❧♦❣✐s❝❤❡ ❙t✉❞✐❡ ♠✐t ❑✹✷✷
❑r❡❜s③❡❧❧❡♥ ✭❇✲❩❡❧❧ ▲②♠♣❤♦♠❡✮ ❞✉r❝❤❣❡❢ü❤rt✱ ✉♠ ❞✐❡ ❆♥t✐❣❡♥✲❇✐♥❞✉♥❣s❛✣♥✐tät
❞❡s ♠❛r❦✐❡rt❡♥ ❆♥t✐❦ör♣❡rs ③✉ ❜❡✇❡rt❡♥ ✭❙❆ ❂ ✶ ➭❈✐ ✭❂ ✸✼ ❦❇q✮✴✶✵✵➭❣ ♠❆❜❀
❇♠❛① ❂ ✽✳✽✽ ♥▼❀ ❑❞ ❂ ✺✷✳✺✺ ♥▼✮✳ ❉✐❡ ❊r❣❡❜♥✐ss❡ ❣❡❜❡♥ ❆♥❧❛ss ③✉ ✇❡✐t❡r❢ü❤r❡♥❞❡♥
♣rä✲❦❧✐♥✐s❝❤❡♥ ✐♥ ✈✐tr♦ ❙t✉❞✐❡♥✳
❩✉s❛♠♠❡♥❢❛ss❡♥❞ ❦♦♥♥t❡ ✐♠ ❘❛❤♠❡♥ ❞❡r ✈♦r❧✐❡❣❡♥❞❡♥ ❉♦❦t♦r❛r❜❡✐t ❣❡③❡✐❣t

✇❡r❞❡♥✱ ❞❛ss ❞✐❡ ❘❛❞✐♦♠❛r❦✐❡r✉♥❣ ❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t✐❡rt❡r ❆♥t✐❦ör♣❡r s❝❤♥❡❧❧ ✉♥❞ ♠✐t
❤ö❝❤st❡♥ Pr♦❞✉❦t❛✉s❜❡✉t❡♥ ❜❡✐ ✈❡r❣❧❡✐❝❤s✇❡✐s❡ ♥✐❡❞r✐❣❡♥ ❚❡♠♣❡r❛t✉r❡♥ ❜❡✐ ❛❧❦❛✲
❧✐s❝❤❡♠ ♣❍ ♠ö❣❧✐❝❤ ✐st✳ ❍✐❡r❜❡✐ ❜✐❧❞❡t s✐❝❤ ❡✐♥ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐s❝❤ ✉♥❞ ❦✐♥❡t✐s❝❤
st❛❜✐❧❡s ❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❦♦♥❥✉❣❛t✱ ❜❡❧❛❞❡♥ ♠✐t s♣❡③✐✜s❝❤❡♥ ❆❦t✐✈✐tät❡♥ ✇✐❡ s✐❡ ❢ür
❦❧✐♥✐s❝❤❡ ❚❆❚ ❜❡♥öt✐❣t ✇❡r❞❡♥✱ ✇ä❤r❡♥❞ ❞❡r ❆♥t✐❦ör♣❡r ✉♥t❡r ❞✐❡s❡♥ ❇❡❞✐♥❣✉♥❣❡♥
✇❡✐t❣❡❤❡♥❞ ❢✉♥❦t✐♦♥s❢ä❤✐❣ ③✉ ❜❧❡✐❜❡♥ s❝❤❡✐♥t✳

✶✶





❈❤❛♣t❡r ✶✳ ■♥tr♦❞✉❝t✐♦♥

✶ ■♥tr♦❞✉❝t✐♦♥

✶✳✶ ❈❛♥❝❡r ❚❤❡r❛♣②

▼♦❞❡r♥ ♠❡❞✐❝✐♥❡ ♠❛❦❡s ✉s❡ ♦❢ ❛ ✈❛r✐❡t② ♦❢ tr❡❛t♠❡♥t ♠♦❞❛❧✐t✐❡s ❢♦r ❝❛♥❝❡r ♣❛t✐❡♥ts✳
❯♥❢♦rt✉♥❛t❡❧②✱ st✐❧❧ ♠❛♥② ♣❛t✐❡♥ts ✇✐t❤ ♠❡t❛st❛s✐s❡❞ ❞✐s❡❛s❡s ❝❛♥♥♦t ❜❡ ❝✉r❡❞✳ ■❢ t❤❡
t✉♠♦✉r ✐s ❝❧❡❛r❧② ❧♦❝❛❧✐③❡❞✱ s✉r❣❡r② ♦r ❡①t❡r♥❛❧ ❜❡❛♠ r❛❞✐♦t❤❡r❛♣② ✐s t❤❡ ♠❡t❤♦❞ ♦❢
❝❤♦✐❝❡✱ ✇❤✐❧❡ ✇✐t❤ ❞✐ss❡♠✐♥❛t❡❞ ❛♥❞ ♠❡t❛st❛s✐s✐♥❣ t✉♠♦✉rs s②st❡♠✐❝ tr❡❛t♠❡♥t s✉❝❤
❛s ❝❤❡♠♦✲✱ ✐♠♠✉♥♦✲ ♦r r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ t❤❡r❛♣② ✐s ✐♥❡✈✐t❛❜❧❡✳ ■♥ ♠❛♥② ❝❛s❡s ♣r♦❧♦♥❣❡❞
s✉r✈✐✈❛❧ ❝❛♥ ❜❡ ❛❝❤✐❡✈❡❞ ✇✐t❤ tr❛❞✐t✐♦♥❛❧ ❝②t♦t♦①✐❝ ❝❤❡♠♦t❤❡r❛♣②✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❞✉❡
t♦ ✐ts ✉♥s❡❧❡❝t✐✈❡ ♥❛t✉r❡✱ ✐t ❝❛✉s❡s s✐❣♥✐✜❝❛♥t t♦①✐❝✐t② ❛❧s♦ t♦ ❤❡❛❧t❤② ❝❡❧❧s ✇❤✐❝❤
❧❡❛❞s t♦ ✉♥♣❧❡❛s❛♥t s✐❞❡✲❡✛❡❝ts ❧✐❦❡ ❤❛✐r ❧♦ss ❛♥❞ ❤❛♠♣❡rs t❤❡ tr❡❛t♠❡♥t ❡✣❝❛❝② ❛s
✐t ❧✐♠✐ts t❤❡ t♦t❛❧ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❞♦s❡ t❤❛t ❝❛♥ ❜❡ ❛❞♠✐♥✐st❡r❡❞ ❬✶✷❪✳ ❉✉r✐♥❣ t❤❡ ❧❛st
❞❡❝❛❞❡✱ t❤❡ ❝♦♥❝❡♣t ♦❢ ♠♦r❡ s❡❧❡❝t✐✈❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ t❤❡r❛♣② ✇✐t❤ ♦♥❧② ♠✐♥✐♠❛❧ s✐❞❡✲
❡✛❡❝ts t❤❡r❡❢♦r❡ ❜❡❝❛♠❡ ♠♦r❡ ❛♥❞ ♠♦r❡ ❛❝❝❡♣t❡❞ ❛s ❛❧t❡r♥❛t✐✈❡ s②st❡♠✐❝ tr❡❛t♠❡♥t
♠♦❞❛❧✐t②✳ ❇② t❛r❣❡t✐♥❣ ❛ ❝❡❧❧✲❦✐❧❧✐♥❣ ❛❣❡♥t ❧✐❦❡ ❛ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ t♦ t✉♠♦✉r✲❛ss♦❝✐❛t❡❞
str✉❝t✉r❡s✱ ✐t ✐s ♣♦ss✐❜❧❡ t♦ ❝♦♠❜✐♥❡ t❤❡ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❡✣❝❛❝② ♦❢ r❛❞✐❛t✐♦♥ ✇✐t❤ t❤❡
♦♣♣♦rt✉♥✐t② ♦❢ s②st❡♠✐❝ tr❡❛t♠❡♥t✱ ❛s t❤❡ t❛r❣❡t✐♥❣ ✇♦✉❧❞ ✐♥❝r❡❛s❡ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥
♦❢ t❤❡ ❝②t♦t♦①✐❝ ❛❣❡♥t ✐♥ t❤❡ t✉♠♦✉rs ✇❤✐❧❡ r❡❞✉❝✐♥❣ ♥♦r♠❛❧ t✐ss✉❡s t♦①✐❝✐t② ❬✶✸❪✳

❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ t❤❡r❛♣② ✐s ❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ s❛♠❡ ❡✛❡❝t ♠❡❝❤❛♥✐s♠ ❛s ❡①t❡r♥❛❧ ❜❡❛♠
r❛❞✐❛t✐♦♥ t❤❡r❛♣② ✭❊❇❘❚✮ ❡♠♣❧♦②✐♥❣ ❤✐❣❤✲❡♥❡r② ❡❧❡❝tr♦♥s ♦r ❣❛♠♠❛ r❛❞✐❛t✐♦♥✱ ✇✐t❤
❜♦t❤ t❤❡r❛♣✐❡s ❛❝❤✐❡✈✐♥❣ ❝❡❧❧ ❞❡str✉❝t✐♦♥ ❜② ✐♥❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ s❡✈❡r❡ ❉◆❆ ❞❛♠❛❣❡✳ ❚❤❡
r❛❞✐♦❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ♠❡❝❤❛♥✐s♠s ♦❢ ❝❛♥❝❡r ❝❡❧❧ ❦✐❧❧ ❛r❡ ♠♦r❡ ❝♦♠♣❧❡① ❛♥❞ ❞✐✛❡r❡♥t ❢r♦♠
t❤♦s❡ ❞✉r✐♥❣ ❊❇❘❚✱ ✇❤✐❝❤ r❡s✉❧ts ✐♥ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ t❤❡r❛♣② r❡q✉✐r✐♥❣ ❧❡ss r❛❞✐❛t✐♦♥
❞♦s❡ t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ ❡✛❡❝ts s✐♠✐❧❛r t♦ ❊❇❘❚ ❬✶✹❪✳ ❲❤✐❧❡ ❜❡✐♥❣ ❛ ♣♦✇❡r❢✉❧ ♠❡t❤♦❞ t♦
❡r❛❞✐❝❛t❡ ❞✐ss❡♠✐♥❛t❡❞ s✐♥❣❧❡ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧s ❛♥❞ s♠❛❧❧ ♠❡t❛st❛s❡s t❤❛t ❛r❡ ✉♥❞❡t❡❝t❡❞
❜② ❝♦♥✈❡♥t✐♦♥❛❧ s❝❛♥♥✐♥❣ ❛♥❞ ✇♦✉❧❞ r❡♠❛✐♥ ✉♥tr❡❛t❡❞ ✐♥ ❊❇❘❚✱ ❜✉❧❦② t✉♠♦✉rs ❛♥❞
❧❛r❣❡ ♠❡t❛st❛s❡s st✐❧❧ ♦❢t❡♥ r❡q✉✐r❡ tr❡❛t♠❡♥t ✇✐t❤ s✉r❣❡r② ♦r ❝❤❡♠♦t❤❡r❛♣② ❜❡❢♦r❡
t❤❡ r❡♠❛✐♥✐♥❣ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧s ❝❛♥ ❜❡ r❡❛s♦♥❛❜❧② tr❡❛t❡❞ ✇✐t❤ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ t❤❡r❛♣②✳

❙②st❡♠✐❝ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦t❤❡r❛♣② ❛s ✇❡❧❧ ❛s ♣❡♣t✐❞❡ ✲ r❡❝❡♣t♦r t❤❡r❛♣② ❛r❡ ❣r♦✇✐♥❣
❜r❛♥❝❤❡s ✐♥ t❤❡ ✜❡❧❞ ♦❢ ♥✉❝❧❡❛r ♠❡❞✐❝✐♥❡✱ ♣r♦✈✐♥❣ t♦ ❜❡ s✉❝❝❡ss❢✉❧ ❢♦r tr❡❛t♠❡♥t ♦❢
s❡✈❡r❛❧ ❝❛♥❝❡r t②♣❡s✳ ❆❧s♦ t❤❡ ❞❡✈❡❧♦♣♠❡♥t ♦❢ ♠♦♥♦❝❧♦♥❛❧ ❛♥t✐❜♦❞②✲❜❛s❡❞ t❤❡r❛✲
♣❡✉t✐❝s ❤❛s ❜❡❡♥ ❤✐❣❤❧② s✉❝❝❡ss❢✉❧ ♦✈❡r t❤❡ ❧❛st t✇♦ ❞❡❝❛❞❡s ❬✶✺❪✳ ◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss✱
t♦ ❞❛t❡ ♦♥❧② t✇♦ ♠❡❞✐❝❛❧ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❛r❡ ❛♣♣r♦✈❡❞ ❢♦r r♦✉t✐♥❡ ❛♣♣❧✐❝✲
❛t✐♦♥ ✐♥ ❝❛♥❝❡r t❤❡r❛♣②✳ ❚❤❡ ❜❡st ❝❧✐♥✐❝❛❧ r❡s✉❧ts s♦ ❢❛r ❤❛✈❡ ❜❡❡♥ ❛❝❤✐❡✈❡❞ ❢♦r
t❤❡ tr❡❛t♠❡♥t ♦❢ ❝❤❡♠♦t❤❡r❛♣②✲r❡s✐st❛♥t ❤❡♠❛t♦❧♦❣✐❝❛❧ ♠❛❧✐❣♥❛♥❝✐❡s ✭❧②♠♣❤♦♠❛s✮
✇✐t❤ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐✲❈❉✷✵ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✭❢♦r ❞❡t❛✐❧s s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✸✳✻✳✹✳✷✮ ❬✶✻❪✳ ❘❡✲
❝❡♥t❧②✱ s✉❝❝❡ss❢✉❧ ❝❧✐♥✐❝❛❧ st✉❞✐❡s ✇✐t❤ ♥❡✉r♦❡♥❞♦❝r✐♥❡ t✉♠♦✉rs ✭❣❧✐♦♠❛s✮ ✉s✐♥❣ r❛✲
❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞✱ s♦♠❛t♦st❛t✐♥✲❛♥❛❧♦❣✉❡ ♣❡♣t✐❞❡s ✇❡r❡ r❡♣♦rt❡❞ ❬✶✼❪✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ tr❡❛t♠❡♥t
♦❢ ♠❛♥② ♦t❤❡r t✉♠♦✉rs s♦ ❢❛r ❤❛s ❜❡❡♥ ✉♥s✉❝❝❡ss❢✉❧✳

✶✸



✶✳✷✳ ■♥t❡r❛❝t✐♦♥ ♦❢ ❘❛❞✐❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ▼❛tt❡r ❈❤❛♣t❡r ✶✳ ■♥tr♦❞✉❝t✐♦♥

✶✳✶✳✶ ❍✐st♦r✐❝❛❧ ❉❡✈❡❧♦♣♠❡♥t ♦❢ ❘❛❞✐❛t✐♦♥ ❚❤❡r❛♣②

❙♦♦♥ ❛❢t❡r ❲✳❈✳ ❘ö♥t❣❡♥ ❞✐s❝♦✈❡r❡❞ t❤❡ ❳✲r❛②s ✐♥ ✶✽✾✺✱ ✜rst ❛tt❡♠♣ts ❤❛✈❡ ❜❡❡♥
♠❛❞❡ t♦ ✉s❡ t❤✐s ❡♥❡r❣❡t✐❝ r❛❞✐❛t✐♦♥ ❢♦r t❤❡r❛♣② ♦❢ ❜r❡❛st ❝❛♥❝❡r ✇✐t❤ r❡♠❛r❦❛❜❧❡
s✉❝❝❡ss ✭❊♠✐❧ ●r✉❜❜❡✱ ✶✽✾✻ ❬✶✽❪✮✳ ❙✐♥❝❡ t❤❡♥✱ ❳✲r❛②s ✇❡r❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ t♦ ❜❡ t❤❡
♠❛❣✐❝ ✇❡❛♣♦♥ t♦ ❤❡❛❧ s❡✈❡r❛❧ ❦✐♥❞s ♦❢ ❞✐s❡❛s❡s✳ ■♥ ✶✽✾✻ ❍✳ ❇❡q✉❡r❡❧ ✜rst ♦❜s❡r✈❡❞
r❛❞✐♦❛❝t✐✈✐t②✳ ❲✐t❤ t❤❡ ❞✐s❝♦✈❡r② ♦❢ ♣♦❧♦♥✐✉♠ ❛♥❞ r❛❞✐✉♠ ❜② t❤❡ ❈✉r✐❡s ✐♥ ✶✽✾✽✱ t❤❡
✐❞❡❛ ♦❢ r❛❞✐❛t✐♦♥ t❤❡r❛♣② ✇✐t❤ r❛❞✐♦❛❝t✐✈❡ s♦✉r❝❡s ✇❛s ❜♦r♥✳ ❙t❛rt✐♥❣ ✐♥ ✶✾✵✶✱ r❛❞✐✉♠
✇❛s ✉s❡❞ ❢♦r t❤❡r❛♣② ♦❢ ❞❡r♠❛t♦❧♦❣✐❝❛❧ ❞✐s❡❛s❡s ✭✏❈✉r✐❡✲t❤❡r❛♣②✑ ✮ ❛♥❞ ✐♥tr❛t✉♠♦✉r❛❧
❝❛♥❝❡r t❤❡r❛♣② ✭✏❇r❛❝❤②t❤❡r❛♣②✑ ✱ ✶✾✵✸✮ ❬✶✾❪✳
P✐♦♥❡❡r ✇♦r❦ ♦♥ t❤❡ ✉s❡ ♦❢ r❛❞✐♦tr❛❝❡rs ✇❛s ❞♦♥❡ ❜② ●✳❈✳ ❞❡ ❍❡✈❡s② ✐♥ ✶✾✷✸✱

✇❤♦ ❡♠♣❧♦②❡❞ ❛ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♠❡t❤♦❞ t♦ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡ t❤❡ ✉♣t❛❦❡ ♦❢ r❛❞✐♦✲❧❡❛❞ ❜②
♣❧❛♥ts ❛♥❞✱ t♦ st✉❞② ♠❡t❛❜♦❧✐st✐❝ ❡✛❡❝ts✱ t❤❡ ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ r❛❞✐♦✲♣❤♦s♣❤♦r✉s ✐♥
❛♥✐♠❛❧s ✭✶✾✸✺✮ ❬✷✵❪✳ ❆t t❤❡ s❛♠❡ t✐♠❡✱ t❤❡ ●❡r♠❛♥ ❝❤❡♠✐st ❛♥❞ ♠❡❞✐❝❛❧ ❞♦❝t♦r P✳
❊❤r❧✐❝❤ ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ t❤❡ ❝♦♥❝❡♣t ♦❢ t❛r❣❡t❡❞ ✭❝❤❡♠♦✲✮t❤❡r❛♣②✱ ✐♥✈♦❧✈✐♥❣ t❤❡ s②♥t❤❡s✐s
♦❢ ❛ t♦①✐♥✲❧❛❜❡❧❧❡❞ ❝♦♠♣♦✉♥❞ ✇❤✐❝❤ s❡❧❡❝t✐✈❡❧② ❛❞r❡ss❡s ♣❛t❤♦❣❡♥✐❝ ❛❣❡♥ts✳ ❚❤✐s
✐❞❡❛ ♦❢ ✉s✐♥❣ ✈❡❝t♦r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ❛s ✏♠❛❣✐❝ ❜✉❧❧❡ts✑ ✭✏❩❛✉❜❡r❦✉❣❡❧♥✑ ✮ t♦ ❞❡❧✐✈❡r ❞r✉❣s✱
t♦①✐♥s✱ ❡♥③②♠❡s ♦r ♥✉❝❧✐❞❡s t♦ t❤❡ ❞✐s❡❛s❡❞ s✐t❡✱ ❧❡❛✈✐♥❣ ✉♥❛✛❡❝t❡❞ ♦r❣❛♥s ✉♥t♦✉❝❤❡❞✱
✐♥❝r❡❛s❡❞ t❤❡ s❡❧❡❝t✐✈✐t② ✐♥ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ✐♥t❡r✈❡♥t✐♦♥s ❞r❛♠❛t✐❝❛❧❧② ❛♥❞ ❢♦r♠s t❤❡
❜❛s✐❝ ♣r✐♥❝✐♣❧❡ ♦❢ t❛r❣❡t❡❞ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦t❤❡r❛♣② ❛s ✐t ✐s ❛♣♣❧✐❡❞ t♦❞❛②✳
■♥ t❤❡ ❡❛r❧② t❤✐rt✐❡s ♦❢ t❤❡ ❧❛st ❝❡♥t✉r②✱ t❤❡ tr❡❛t♠❡♥t ♦❢ ❧❡✉❦❡♠✐❛ ✇✐t❤ P✲✸✷ ✇❛s

t❤❡ ✜rst t❤❡r❛♣② ❛♣♣❧②✐♥❣ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❬✷✶❪✳ ❍✐st♦r✐❝❛❧❧②✱ ✐♥ ❘■❚ β−❡♠✐tt❡rs ❤❛✈❡
r❡❝❡✐✈❡❞ t❤❡ ❣r❡❛t❡st ❢♦❝✉s✳ ❙✐♥❝❡ ❛❧r❡❛❞② ♠♦r❡ t❤❛♥ ✻✵ ②❡❛rs✱ r❛❞✐♦✐♦❞✐♥❡ t❤❡r❛♣②
✇✐t❤ ■✲✶✸✶ ✐s ❛♣♣❧✐❡❞ ❢♦r t❤❡r❛♣② ♦❢ t❤②r♦✐❞ ❝❛♥❝❡r ✭✐♥ ❣❡r♠❛♥② ✻✵✳✵✵✵✲✼✵✳✵✵✵ tr❡❛t✲
♠❡♥ts ♣❡r ②❡❛r✮✳ ■♥ ✷✵✵✷✱ t❤❡ ✜rst r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ♠♦♥♦❝❧♦♥❛❧ ❛♥t✐❜♦❞② ❢♦r β✲t❤❡r❛♣②
♦❢ ♥♦♥✲❍♦❞❣❦✐♥s ❧②♠♣❤♦♠❛ ✭❨✲✾✵✲♠✉r✲❛♥t✐✲❈❉✷✵✱ ❩❡✈❛❧✐♥➤✮ ❤❛s ❜❡❡♥ ❛♣♣r♦✈❡❞ ❜②
t❤❡ ❋♦♦❞ ❛♥❞ ❉r✉❣ ❆❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥ ✭❋❉❆✮✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② t❤❡ ■✲✶✸✶✲❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐✲❈❉✷✵
♠✉r✐♥❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❇❡①①❛r➤ ✐♥ ✷✵✵✸ ❬✷✷❪✳ ❇♦t❤ ❞r✉❣s ♣r♦✈✐❞❡ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❜❡tt❡r r❡✲
s♣♦♥s❡ r❛t❡s ❢♦r ❇✲❝❡❧❧ ❧②♠♣❤♦♠❛s ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ t❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ ♥♦♥✲r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞
❛♥t✐❜♦❞② ❘✐t✉①❛♥➤ ❬✷✸❪✳ ❊①❝❡❧❧❡♥t ❝❧✐♥✐❝❛❧ ♦✉t❝♦♠❡ ✇✐t❤ ✷✵✲✹✵ ✪ ❝♦♠♣❧❡t❡ r❡♠✐s✲
s✐♦♥s ❛♥❞ ❛♥ ♦✈❡r❛❧❧ r❡s♣♦♥s❡ r❛t❡ ♦❢ ✻✵✲✽✵ ✪ ❝❛♥ ❜❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❬✷✹✱ ✷✺✱ ✷✻❪✳
■♥ ✶✾✾✻✱ ✜rst ❤✉♠❛♥ tr❛✐❧s ♦♥ t❤❡ ❛❧♣❤❛ ❡♠✐tt✐♥❣ ❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥str✉❝t ❇✐✲✷✶✸✲❈❍❳✲

❆✲❉❚P❆✲❍✉♠✶✾✺ ❜❡❣❛♥ ❬✷✼❪✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ✉♥t✐❧ t♦❞❛② ♥♦ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧ ❝♦♠✲
♣♦✉♥❞s ❧❛❜❡❧❧❡❞ ✇✐t❤ α✲♣❛rt✐❝❧❡✲ ♦r ❆✉❣❡r✲❡❧❡❝tr♦♥ ❡♠✐tt❡rs ❛r❡ ❛♣♣r♦✈❡❞ ②❡t✳

✶✳✷ ■♥t❡r❛❝t✐♦♥ ♦❢ ❘❛❞✐❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ▼❛tt❡r

❚❤❡r❡ ❛r❡ ♠❛✐♥❧② ❢♦✉r ❞✐✛❡r❡♥t t②♣❡s ♦❢ r❛❞✐❛t✐♦♥✱ s✉❝❤ ❜❡✐♥❣ ❝❤❛r❣❡❞ ♣❛rt✐❝❧❡s ✭α✱β✱
❆✉❣❡r ❡❧❡❝tr♦♥s✮✱ ♥❡✉tr♦♥s✱ γ✲r❛②s ❛♥❞ ❢❛st ❡❧❡❝tr♦♥s ✭❢♦r ❞❡s❝r✐♣t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✈❛r✐♦✉s
❞❡❝❛② ♠♦❞❡s s❡❡ ✼✳✷ ●❧♦ss❛r②✮✳ ❲❤✐❧❡ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥ ✇✐t❤ ♥❡✉tr♦♥s ✐s ♦❢ ♣❛rt✐❝✉❧❛r ✐♠✲
♣♦rt❛♥❝❡ ❢♦r r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ✭♥❡✉tr♦♥✲❝❛♣t✉r❡ r❡❛❝t✐♦♥s✮✱ ♦♥❧② γ✲r❛❞✐❛t✐♦♥
❛♥❞ ❝❤❛r❣❡❞ ♣❛rt✐❝❧❡s ❛r❡ ♦❢ ✐♥t❡r❡st ❢♦r ♥✉❝❧❡❛r ♠❡❞✐❝✐♥❡✱ ✇✐t❤ t❤❡ ❧❛tt❡r ✐rr❛❞✐❛t✐♥❣
t✐ss✉❡ ✈♦❧✉♠❡s ✇✐t❤ ❝❡❧❧✉❧❛r ✭α✮✱ ♠✉❧t✐❝❡❧❧✉❧❛r ✭β✮ ❛♥❞ s✉❜❝❡❧❧✉❧❛r ❞✐♠❡♥s✐♦♥s ✭❆✉❣❡r
❡✲✮✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② ❬✷✽❪✳
❈❤❛r❣❡❞ ♣❛rt✐❝❧❡s ✐♥t❡r❛❝t ✇✐t❤ ✈❛❧❡♥❝❡ ❡❧❡❝tr♦♥s ♦❢ ✐rr❛❞✐❛t❡❞ ♠❛tt❡r ❡✐t❤❡r

t❤r♦✉❣❤ ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ♦r ✐♦♥✐s❛t✐♦♥ ♣r♦❝❡ss❡s✱ r❡s✉❧t✐♥❣ ✐♥ r❛❞✐❛t✐♦♥ ✐♥❞✉❝❡❞ r❡❛❝t✐♦♥s ✐♥
t❤❡ ♠❛tt❡r ❛♥❞ ❛ ❧♦ss ♦❢ ❦✐♥❡t✐❝ ❡♥❡r❣② ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦ t❤❡ ♣❛rt✐❝❧❡✳ ❇r❡♠sstr❛❤❧✉♥❣✱
t❤❡ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥ ✇✐t❤ t❤❡ ♥✉❝❧❡✉s✱ ✐s ❛♥ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ♣❛t❤✇❛② ❢♦r ❡♥❡r❣② ❧♦ss ♦❢ ❝❤❛r❣❡❞

✶✹



❈❤❛♣t❡r ✶✳ ■♥tr♦❞✉❝t✐♦♥ ✶✳✷✳ ■♥t❡r❛❝t✐♦♥ ♦❢ ❘❛❞✐❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ▼❛tt❡r

♣❛rt✐❝❧❡s✳ ■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ♦❢ ❡❧❡❝tr♦♥s ✐s ✐♥❞✉❝❡❞ ✇❤❡♥ t❤❡ ❡♥❡r❣② ♦❢ t❤❡ ✐♥✲
❝♦♠✐♥❣ ♣❛rt✐❝❧❡ ✐s s♠❛❧❧❡r t❤❡♥ t❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ❡♥❡r❣②✱ ✇❤✐❧❡ ✐♦♥✐s❛t✐♦♥ ✐s ♦♥❧② ✐♥❞✉❝❡❞
✇❤❡♥ t❤❡ ❡♥❡r❣② ♦❢ t❤❡ ❝❤❛r❣❡❞ ♣❛rt✐❝❧❡ ✐s ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ t❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ❡♥❡r❣②✳ ❚❤❡ ❛t♦♠
✐s t❤❡♥ ❧❡❢t ✇✐t❤ ❛ ♣♦s✐t✐✈❡ ❝❤❛r❣❡✳
❊s♣❡❝✐❛❧❧② t❤❡ ❤✐❣❤ ❡♥❡r❣② α✲♣❛rt✐❝❧❡s ✭∼✺ ▼❡❱✮ ❝❛✉s❡ s❡✈❡r❛❧ t❤♦✉s❛♥❞s ♦❢ ✐♦♥✲

✐s❛t✐♦♥s ♣❡r ♠♠ ✐♥ ❛✐r✳ ■♥ ♠❛tt❡r✱ t❤❡ ❤❡❛✈② α✲♣❛rt✐❝❧❡s ♦♥❧② s❤♦✇ ♠✐♥✐♠❛❧ ❞✐✈❡rs✐♦♥
❢r♦♠ t❤❡✐r ❧✐♥❡❛r ✐♦♥✐st❛✐♦♥ ♣❛t❤ ✭s❡❡ ▲❊❚✱ ❧✐♥❡❛r ❡♥❡r❣② tr❛♥s❢❡r✱ ✼✳✷ ●❧♦ss❛r② ❬✷✾❪✮✱
✇❤✐❧❡ t❤❡ ❧✐❣❤t❡r ❡❧❡❝tr♦♥s ❛r❡ str♦♥❣❧② ❞❡✢❡❝t❡❞✳ ❲❤❡♥ t❤❡ ♠❛①✐♠✉♠ ♦❢ ✐♦♥✐s❛t✐♦♥
♣r♦❝❡ss❡s ✐s r❡❛❝❤❡❞ ❛t t❤❡ ❡♥❞ ♦❢ t❤❡ ✐♦♥✐st❛✐♦♥ ♣❛t❤ ✭❇r❛❣❣ P❡❛❦✱ ❋✐❣✳ ✶✳✶✮✱ ❛❧❧
❦✐♥❡t✐❝ ❡♥❡r❣② ✐s ❧♦st ❛♥❞ t❤❡ ❝❤❛r❣❡ ♦❢ t❤❡ α✲♣❛rt✐❝❧❡ ✐s ♥❡✉tr❛❧✐③❡❞ ❬✸✵❪✳

❋✐❣✉r❡ ✶✳✶✿ ❆ t②♣✐❝❛❧ ❇r❛❣❣ ❝✉r✈❡ ❢♦r ❛♥ ❛❧♣❤❛ ♣❛rt✐❝❧❡ ♦❢ s❡✈❡r❛❧ ▼❡❱ ♦❢ ✐♥✐t✐❛❧ ❡♥❡r❣②✱ s❤♦✇✐♥❣
t❤❡ ✐♦♥✐③❛t✐♦♥ ❞❡♥s✐t② ❛❧♦♥❣ t❤❡ ♣❛t❤ ❛s ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ tr❛✈❡rs❡❞ ❞✐st❛♥❝❡ ❬✸✵❪✳

❲❤❡♥ γ✲r❛❞✐❛t✐♦♥ ✐♥t❡r❛❝ts ✇✐t❤ ♠❛tt❡r ✐t ✐s ❡✐t❤❡r s❝❛tt❡r❡❞ ♦r ❛❜s♦r❜❡❞✳ ❋♦r
♠❡❞✐❝❛❧ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥✱ ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② t❤❡ ❈♦♠♣t♦♥ s❝❛tt❡r✐♥❣ ♦❢ γ✲♣❤♦t♦♥s ✐♥ t✐ss✉❡ ✐s
♦❢ ✐♥t❡r❡st ❢♦r ✐♠❛❣✐♥❣ ♣✉r♣♦s❡s✳

✶✳✷✳✶ ❇✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❊✛❡❝ts ♦❢ ■♦♥✐s✐♥❣ ❘❛❞✐❛t✐♦♥

■♦♥✐s✐♥❣ r❛❞✐❛t✐♦♥ ❛t ❝❛♥❝❡r t❤❡r❛♣② ✐s ❜❡✐♥❣ ✉s❡❞ ❛s ❡①t❡r♥❛❧ ❜❡❛♠ r❛❞✐♦t❤❡r❛♣②✱
❜r❛❝❤②t❤❡r❛♣②✱ ❛♥❞ t❛r❣❡t❡❞ t❤❡r❛♣② ✇✐t❤ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ♦r ♦t❤❡r ❝♦♥str✉❝ts ❞❡❧✐✈❡r✐♥❣
r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s t♦ t❤❡ t✉♠♦✉r s✐t❡✳ ■♦♥✐s✐♥❣ ✐rr❛❞✐❛t✐♦♥ ❞❡♣♦s✐ts ❡♥❡r❣② ✐♥ t❤❡ ♥✉❝✲
❧❡✉s✱ ✇❤✐❝❤ ♣r♦❞✉❝❡s s✐♥❣❧❡✲ ✭❙❙❇✮ ❛♥❞ ❞♦✉❜❧❡✲str❛♥❞ ❜r❡❛❦s ✭❉❙❇✮ ✐♥ ❉◆❆✳ ❲❤❡♥
r❡♣❛✐r❡❞ ✐♥❝♦rr❡❝t❧②✱ t❤❡s❡ ❉❙❇s ❧❡❛❞ t♦ ❝❤r♦♠♦s♦♠❛❧ ❛❜❡rr❛t✐♦♥s ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❡✈❡♥t✉✲
❛❧❧② ❧❡t❤❛❧ ❢♦r t❤❡ ❝❡❧❧✳ ■♥ ❛❞❞✐t✐♦♥✱ r❛❞✐❛t✐♦♥ ✐♥❞✉❝❡s ❞❛♠❛❣❡ ✐♥ t❤❡ ❝❡❧❧ ♠❡♠❜r❛♥❡✱
✇❤✐❝❤ ❝❛♥ ❛❧s♦ ❛❝t✐✈❛t❡ ❝❡❧❧ ❞❡❛t❤ ♣❛t❤✇❛②s ❬✸✶❪✳
❉❡♣❡♥❞✐♥❣ ♦♥ t❤❡ t✐♠❡ ♦❢ ❡①♣♦s✉r❡✱ ✐♦♥✐s✐♥❣ r❛❞✐❛t✐♦♥ ✐♥✐t✐❛t❡s ❞✐✛❡r❡♥t ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧

❡✛❡❝ts✱ ✇❤✐❝❤ ❝❛♥ ❜❡ ❝❛t❡❣♦r✐s❡❞ ❛s r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧✱ ❜✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ❛♥❞ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❡✛❡❝ts✳
❲✐t❤✐♥ ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡❧② ✶ ➭s t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ✭❜✐♦✮r❛❞✐❝❛❧s ❜❡❣✐♥s ✭r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ❡❢✲
❢❡❝t✮✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② ❛❧t❡r❛t✐♦♥ ♦❢ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ str✉❝t✉r❡s ❛♥❞ ❝❡❧❧ ♠❡♠❜r❛♥❡s ✇✐t❤✐♥ t❤❡
♥❡①t s❡❝♦♥❞s ❛♥❞ ♠✐♥✉t❡s ✭❜✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ❡✛❡❝t✮✳ ❚❤❡ ❢❛t❛❧ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❡✛❡❝ts ❧✐❦❡ ❛♣✲
♦♣t♦s✐s✱ ❝❡❧❧ ❞❡❛t❤ ❛♥❞ ❣❡♥❡t✐❝ ♠✉t❛t✐♦♥s ❜❡❝♦♠❡ ♥♦t✐❝❛❜❧❡ ❛❢t❡r ❤♦✉rs ✉♣ t♦ ②❡❛rs✳
❚❤❡ ♠❛❥♦r✐t② ♦❢ r❛❞✐❛t✐♦♥✲✐♥❞✉❝❡❞ ❛❧t❡r❛t✐♦♥s ❛r❡ ♠♦❞✐✜❝❛t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ ❉◆❆ ❜❛s❡s✳

▼♦st ♦❢ t❤❡ ❞❛♠❛❣❡ ❝❛♥ ❜❡ r❡♣❛✐r❡❞ ❜② t❤❡ ❝❡❧❧s✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ r❛❞✐❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ❤✐❣❤
▲❊❚ ✭α, ❆✉❣❡r✲❡✲✮ ✐♥❞✉❝❡s ❛ ❤✐❣❤ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ✐♦♥✐s❛t✐♦♥ ❡✈❡♥ts ✇✐t❤✐♥ ❛ s❤♦rt ❞✐s✲
t❛♥❝❡ ❛♥❞ t❤❡r❡❢♦r❡ ❝❛✉s❡s s❡r✐♦✉s ❝❧✉st❡r❡❞ ❉◆❆✲str❛♥❞ ❜r❡❛❦s ❬✸✷❪✳ ■❢ t✇♦ s✐♥❣❧❡
str❛♥❞ ❜r❡❛❦s ❛r❡ s♣❛❝❡❞ ❧❡ss t❤❛♥ ✶✹ ❜❛s❡s ❛♣❛rt✱ ❛ ❉◆❆✲❞♦✉❜❧❡ str❛♥❞ ❜r❡❛❦ ✐s
❢♦r♠❡❞ ✇❤✐❝❤ ❝❛♥♥♦t ❜❡ ❡✛❡❝t✐✈❡❧② r❡♣❛✐r❡❞ ❬✸✸❪✳ ▲✐❦❡ t❤✐s✱ t❤❡ ♣❛ss❛❣❡ ♦❢ ♦♥❡ ❤✐❣❤

✶✺



✶✳✸✳ ❚❛r❣❡t❡❞ ❘❛❞✐♦t❤❡r❛♣② ❈❤❛♣t❡r ✶✳ ■♥tr♦❞✉❝t✐♦♥

▲❊❚ α−♣❛rt✐❝❧❡ ❝❛♥ ❧❡❛❞ t♦ ❝❡❧❧ ❞❡❛t❤✱ ✇❤✐❧❡ ✶✱✵✵✵✲✶✵✱✵✵✵ t✐♠❡s ♠♦r❡ ♦❢ ❧♦✇ ▲❊❚
β−♣❛rt✐❝❧❡s ❛r❡ r❡q✉✐r❡❞ t♦ ♣r♦❞✉❝❡ s✐♠✐❧❛r ❡✛❡❝ts ❬✸✹❪✳

✶✳✸ ❚❛r❣❡t❡❞ ❘❛❞✐♦t❤❡r❛♣②

❋✐❣✉r❡ ✶✳✷✿ Pr✐♥❝✐♣❧❡ ♦❢ ❛ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦✲
❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✭❘■❈✮ ❢♦r t❛r❣❡t❡❞ r❛❞✐♦t❤❡r❛♣②✳

❆♥② ❦✐♥❞ ♦❢ r❛❞✐❛t✐♦♥ ✉s❡❞ t♦ ❦✐❧❧ ❝❛♥✲
❝❡r♦✉s ❝❡❧❧s ✐s ❞✐✣❝✉❧t t♦ ❛✐♠ ❛♥❞ ❝❛♥
t❤✉s ❤❛✈❡ ❛♥ ❛❞✈❡rs❡ ❡✛❡❝t ♦♥ s✉rr♦✉♥❞✲
✐♥❣ ❤❡❛❧t❤② t✐ss✉❡✳ ❇② ✉t✐❧✐s❛t✐♦♥ ♦❢ ❜✐♦✲
♠♦❧❡❝✉❧❡s✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❜♦♥❞ ♦♥t♦ ♦r ✐♥✲
t❡r♥❛❧✐s❡❞ ✐♥t♦ t❤❡ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧s✱ ✐t ✐s
♣♦ss✐❜❧❡ t♦ ❞❡❧✐✈❡r t❤❡ ❛tt❛❝❤❡❞ r❛❞✐♦✲
❛❝t✐✈✐t② ❞✐r❡❝t❧② ❛♥❞ s♦❧❡❧② t♦ ❝❛♥❝❡r♦✉s
❝❡❧❧s ❬✸✹✱ ✸✺❪✳ ❚❤❡ ♣r✐♥❝✐♣❧❡ ♦❢ t❛r❣❡t❡❞
r❛❞✐♦t❤❡r❛♣② ✐s t❤✉s t❤❡ s❡❧❡❝t✐✈❡ t❛r✲
❣❡t✐♥❣ ♦❢ ♠❛❧✐❣♥❛♥t ❝❡❧❧s✱ ✉s✐♥❣ t✉♠♦✉r
s♣❡❝✐✜❝ ♠♦♥♦❝❧♦♥❛❧ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✭♠❆❜s✮
♦r ♣❡♣t✐❞❡s ✇✐t❤ ❤✐❣❤ t✉♠♦✉r ❛✣♥✲
✐t② ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ✇✐t❤ ❛ ♣❛rt✐❝❧❡✲
❡♠✐tt✐♥❣ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❬✸✻❪✳ ❚❤❡s❡ ✈❡r②
s❡❧❡❝t✐✈❡ ❛♥❞ ❡✣❝✐❡♥t ❝❛rr✐❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s
❛r❡ ❛❜❧❡ t♦ ❞❡❧✐✈❡r ❛ ❤✐❣❤❧② ❝②t♦t♦①✐❝ r❛❞✐❛t✐♦♥ ❞♦s❡ t♦ t❤❡ t❛r❣❡t❡❞ ❝❡❧❧s✳ ●❡♥❡r✲
❛❧❧②✱ ❛ t②♣✐❝❛❧ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❝♦♥s✐sts ♦❢ t❤r❡❡ ♠❛✐♥ ❝♦♠♣♦♥❡♥ts✱ ❜❡✐♥❣ t❤❡ t✉♠♦✉r
s❡❧❡❝t✐✈❡ ✈❡❝t♦r ✭❡✳❣✳ ♠❆❜✮✱ t❤❡ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ✇✐t❤ t❤❡ ❞❡s✐r❡❞ ♣❤②s✐❝❛❧
♣r♦♣❡rt✐❡s ✭❡✳❣✳ ❆❝✲✷✷✺✮ ❛♥❞ ❛ ❝❤❡❧❛t♦r ❧✐♥❦✐♥❣ t❤❡ t✇♦ ✭❡✳❣✳ ❉❖❚❆✱ ❋✐❣✳ ✶✳✷✮✳ ❚❤❡
♦♣t✐♠❛❧ ❧✐♥❦❡r s❤♦✉❧❞ ♣r♦✈✐❞❡ ❛ st❛❜❧❡ ❧✐♥❦❛❣❡ ✐♥ ❝✐r❝✉❧❛t✐♦♥ ❜✉t ❞❡❣r❛❞❡ ✉♥❞❡r s♣❡✲
❝✐✜❝ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s t♦ ❢❛❝✐❧✐t❛t❡ ❡①❝r❡t✐♦♥✳ ❖✈❡r ❛❧❧✱ t❤❡ r❡s✉❧t✐♥❣ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡
✭❘■❈✮ ❛♥❞ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② t❤❡ ❛tt❛❝❤❡❞ r❛❞✐♦♠❡t❛❧ ❝♦♠♣❧❡① s❤♦✉❧❞ ❞✐s♣❧❛② ❤✐❣❤ st❛❜✐❧✐t②
❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝ ✐♥❡rt♥❡ss ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ❛✈♦✐❞ r❡❧❡❛s❡ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❛s ❢r❡❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥
✉♥❞❡r t❤❡ ❝❤❛❧❧❡♥❣❡ ♦❢ ❤✉♠❛♥ ❝❛t❛❜♦❧✐s♠ ❬✸✼❪✳

✶✳✸✳✶ ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❢♦r ❘❛❞✐♦t❤❡r❛♣②

❋♦r s✉❝❝❡ss❢✉❧ r❛❞✐♦t❤❡r❛♣②✱ t❤❡ ❞❡❧✐✈❡r② ♦❢ ❛ ❤✐❣❤ r❛❞✐❛t✐♦♥ ❞♦s❡ t♦ t❤❡ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧s
❛♥❞ ❛ ❧♦✇ ❞♦s❡ t♦ ❤❡❛❧t❤② t✐ss✉❡ ✐s ❝r✉❝✐❛❧✳ ❚❤❡ ❝❤♦✐❝❡ ♦❢ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ s❤♦✉❧❞ t❤❡r❡✲
❢♦r❡ ✐❞❡❛❧❧② ❜❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡❞ ❜② ❝❧✐♥✐❝❛❧ ♣❛r❛♠❡t❡rs s✉❝❤ ❛s t✉♠♦✉r ❧♦❝❛t✐♦♥ ❛♥❞ ✉♣t❛❦❡✱
s✐③❡✱ ♠♦r♣❤♦❧♦❣②✱ ♣❤②s✐♦❧♦❣② ❛♥❞ r❛❞✐♦s❡♥s✐t✐✈✐t②✱ ❛s ✇❡❧❧ ❛s r❛♣✐❞ ❜❧♦♦❞ ❝❧❡❛r❛♥❝❡ ♦❢
t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✳ ❆❧s♦ t❤❡ r❡❝❡♣t♦r s✐t❡s ✐♥ t✉♠♦✉rs ❛r❡ t②♣✐❝❛❧❧② ❧✐♠✐t❡❞ ✐♥ ♥✉♠❜❡r✱
✇❤✐❝❤ r❡q✉✐r❡s t❤❛t t❤❡ ❝❤♦s❡♥ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❤❛s ❛ ❤✐❣❤ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t② ✭❢♦r ❞❡✜♥✐t✐♦♥
♦❢ t❤❡ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t② ❙❆ s❡❡ ✼✳✷ ●❧♦ss❛r②✮✳ ■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ t❤❡ ❝❤♦✐❝❡ ♦❢ ❛♣♣r♦♣r✐❛t❡
t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ♥✉❝❧✐❞❡s ✐s ✉s✉❛❧❧② ❜❛s❡❞ ♦♥ ✇❡✐❣❤✐♥❣ ♦❢ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❡✛❡❝t✐✈❡♥❡ss✱ ❝❤❡♠✐❝❛❧
♣r♦♣❡rt✐❡s ❛♥❞ ❡❝♦♥♦♠✐❝❛❧ ❢❛❝t♦rs ❬✸✽✱ ✸✾❪✳ ❋♦r ❜❡✐♥❣ ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡✱ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s
❤❡♥❝❡ ♥❡❡❞ t♦ ♠❡❡t ❝❡rt❛✐♥ r❡q✉✐r❡♠❡♥ts ✭♠♦❞✐✜❡❞ ❢r♦♠ ❬✹✵❪✮ ✿

✶✳ ❚❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ s❤♦✉❧❞ ❡♠✐t ♣❛rt✐❝✉❧❛t❡ r❛❞✐❛t✐♦♥ s✉❝❤ ❛s α✲ ♦r β✲♣❛rt✐❝❧❡s ♦r
❆✉❣❡r ❡❧❡❝tr♦♥s ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❡①❝❡♣t❡❞ t♦ ❝❛✉s❡ ❤✐❣❤ ❝②t♦t♦①✐❝✐t②✳ ❆t t❤❡ s❛♠❡
t✐♠❡ t❤❡ ❞❡❝❛② ❡♥❡r❣② s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❞❡♣♦s✐t❡❞ ♦♥❧② ❧♦❝❛❧❧② ❛t t❤❡ t✉♠♦✉r s✐t❡✳ ❆❞✲
❞✐t✐♦♥❛❧❧②✱ ✉♥❞❡s✐r❛❜❧❡ ❤✐❣❤✲❡♥❡r❣② γ✲ r❛❞✐❛t✐♦♥✱ ✇❤✐❝❤ ✇♦✉❧❞ ❝❛✉s❡ ✇❤♦❧❡✲❜♦❞②
✐rr❛❞✐❛t✐♦♥✱ ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ ❦❡♣t ❛s s♠❛❧❧ ❛s ♣♦ss✐❜❧❡✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t♦ ❛ ❝❡rt❛✐♥ ❡①t❡♥t✱

✶✻



❈❤❛♣t❡r ✶✳ ■♥tr♦❞✉❝t✐♦♥ ✶✳✸✳ ❚❛r❣❡t❡❞ ❘❛❞✐♦t❤❡r❛♣②

❧♦✇✲❡♥❡r❣② γ✲❡♠✐ss✐♦♥ ✭✶✵✵ ✲ ✷✵✵ ❦❡❱✮ ❛❝❝♦♠♣❛♥②✐♥❣ ❛❧♣❤❛ ♦r ❜❡t❛ ❡♠✐ss✐♦♥s ❝❛♥
❜❡ ❛❞✈❛♥t❛❣❡♦✉s ❢♦r ♠❡❞✐❝❛❧ ✐♠❛❣✐♥❣ ❛♥❞ ❞♦s✐♠❡tr② ♣✉r♣♦s❡s ❛❢t❡r ❛❞♠✐♥✐str❛✲
t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞r✉❣✳

✷✳ ❚❤❡ ♣❤②s✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ s❤♦✉❧❞ ♠❛t❝❤ t❤❡ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡
♦❢ t❤❡ ♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❢♦r ✇❤✐❝❤ ✐t ✐s ✐♥t❡♥❞❡❞ t♦ ❜❡ ✉s❡❞✳ ❆♥
♦✈❡r❧② ❧♦♥❣ ♣❤②s✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ✐♥❝r❡❛s❡s t❤❡ ❛♠♦✉♥t ♦❢ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s t❤❛t ♥❡❡❞ t♦
❜❡ ❞❡❧✐✈❡r❡❞ t♦ t❤❡ t✉♠♦✉r t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❧❡✈❡❧s ♦❢ ❞❡❝❛②s ❜❡❢♦r❡ t❤❡ ❞r✉❣
✐s ❡①❝r❡t❡❞✳ ❆t t❤❡ s❛♠❡ t✐♠❡✱ ✐♥❝r❡❛s❡❞ t♦①✐❝✐t② ✇✐❧❧ r❡s✉❧t ❢r♦♠ t❤❡ ♣❡rs✐st❡♥t
❞❡❝❛② ♦❢ t❤❡ ❧♦♥❣✲❧✐✈❡❞ ♥✉❝❧✐❞❡ ✐❢ ✐t ✐s ❧♦st ❢r♦♠ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ♦r ✐❢ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐s
♥♦t ❝❧❡❛r❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ❜♦❞② s♦♦♥ ❛❢t❡r t❤❡ tr❡❛t♠❡♥t✳ ❖♥ t❤❡ ♦t❤❡r ❤❛♥❞✱ ❛ s❤♦rt
❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ✐s ♦♥❧② ❛❞✈❛♥t❛❣❡♦✉s ✇❤❡♥ t❤❡ ❝❛♥❝❡r ❝❡❧❧s ❛r❡ ✐♠♠❡❞✐❛t❡❧② ❛❝❝❡ss✐❜❧❡✱
✇❤✐❧❡ ❛♥ ❡①tr❡♠❡❧② s❤♦rt ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ✇♦✉❧❞ ♥♦t ❡✈❡♥ ❛❧❧♦✇ ❡♥♦✉❣❤ t✐♠❡ ❢♦r ❧❛❜❡❧❧✐♥❣
❛♥❞ t❛r❣❡t✐♥❣✳ ❚❤✐s ✇♦✉❧❞ r❡s✉❧t ✐♥ t❤❡ ♠❛❥♦r✐t② ♦❢ t❤❡ ❞❡❝❛②s ♦❝❝✉rr✐♥❣ ❡✐t❤❡r
❜❡❢♦r❡ ❛❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞r✉❣ ♦r ♦✉ts✐❞❡ ♦❢ t❤❡ t✉♠♦✉r ✐♥ ❤❡❛❧t❤②✱ s❡♥s✐t✐✈❡
t✐ss✉❡s✱ ❡✳❣ t❤❡ ❜♦♥❡ ♠❛rr♦✇✳ ❚❤❡ ♠♦st s✉✐t❛❜❧❡ ♣❤②s✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡s ❢♦r t❛r❣❡t✐♥❣ ♦❢
❞✐ss❡♠✐♥❛t❡❞ ❝❡❧❧s r❛♥❣❡ ❢r♦♠ ❤♦✉rs t♦ ❞❛②s ❛♥❞ ❢r♦♠ ❞❛②s t♦ ✇❡❡❦s ❢♦r ❛❝❤✐❡✈✐♥❣
s✐❣♥✐✜❝❛♥t ✉♣t❛❦❡ ✐♥ s♦❧✐❞ t✉♠♦✉rs ❬✹✶❪✳ ❆s ❛ r✉❧❡ ♦❢ t❤✉♠❜✱ t❤❡ ♣❤②s✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡
♦❢ ❛ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ s❤♦✉❧❞ ❜❡ ✶✳✺ ✲ ✸ t✐♠❡s ❧♦♥❣❡r t❤❛♥ t❤❡ t✐♠❡ t❤❛t ✐t t❛❦❡s ✐ts
r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ t♦ r❡❛❝❤ t❤❡ ♣❡❛❦ t❛r❣❡t ✉♣t❛❦❡✳ ❯s✉❛❧❧② ❛ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ✶
t♦ ✶✹ ❞❛②s ✐s r❡❣❛r❞❡❞ ❛s ♦♣t✐♠❛❧ ❢♦r ❜♦t❤ ❛❝❤✐❡✈✐♥❣ ❤✐❣❤ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ❞✉r✐♥❣
❧❛❜❡❧✐♥❣ ❛♥❞ ❣♦♦❞ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❡✣❝✐❡♥❝② ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❢♦r ❢❛❝✐❧✐t❛t✐♥❣ ♦❢ ❛ ❝❡♥tr❛❧✐s❡❞
r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ❛♥❞ ✇♦r❧❞✇✐❞❡ ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ str❛t❡❣② ❬✹✷❪✳

✸✳ ❚❤❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s s❤♦✉❧❞ ❛❧❧♦✇ ❢♦r r❛♣✐❞ ❤✐❣❤✲②✐❡❧❞
❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✇✐t❤ ❤✐❣❤ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s✳ ■❞❡❛❧❧② t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ s❤♦✉❧❞ ✇♦r❦ ✉♥❞❡r ♠✐❧❞
❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ ❧❡❛❞✐♥❣ t♦ ❛ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝❛❧❧② ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝❛❧❧② st❛❜❧❡ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡
✇❤✐❝❤ ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ ❝❛t❛❜♦❧✐s❡❞ r❛♣✐❞❧② ✇✐t❤♦✉t ❛❝❝✉♠✉❧❛t✐♥❣ ✐♥ ❤❡❛❧t❤②
♦r❣❛♥s ♦r t✐ss✉❡✳

✹✳ ❲❤❡♥ s❡❧❡❝t✐♥❣ ❛♣♣r♦♣r✐❛t❡ ♥✉❝❧✐❞❡s✱ t❤❡ ❞❛✉❣❤t❡r ♥✉❝❧✐❞❡s ♠✉st ❛❧s♦ ❜❡❡♥ t❛❦❡♥
✐♥t♦ ❛❝❝♦✉♥t s✐♥❝❡ t❤❡② ❤❛✈❡ ❞✐✛❡r❡♥t ❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣r♦♣❡rt✐❡s t❤❛♥ t❤❡ ♠♦t❤❡r ❛♥❞
t❤❡r❡❢♦r❡ ♠❛② ❜❡ ♠❡t❛❜♦❧✐s❡❞ ❞✐✛❡r❡♥t❧② ❢r♦♠ t❤❡ ♣❛r❡♥t ✐s♦t♦♣❡✳ ❚❤✐s ✐s ♣❛rt✐❝✲
✉❧❛r❧② ✐♠♣♦rt❛♥t ✐❢ t❤❡ ❞❛✉❣❤t❡rs ❛r❡ ❧♦♥❣✲❧✐✈❡❞ ❛♥❞✴♦r ❜♦♥❡ s❡❡❦✐♥❣✳

✺✳ ❋♦r r♦✉t✐♥❡ ❝❧✐♥✐❝❛❧ ✉s❡✱ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s s❤♦✉❧❞ ❜❡ r❡❛❞✐❧② ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ✐♥ ❤✐❣❤
q✉❛❧✐t② ❛♥❞ ❛❧❧♦✇ ❢♦r ❝♦st ❡✣❝✐❡♥t ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ✐♥ ❧❛r❣❡ s❝❛❧❡s ❬✹✸❪✳ ❊s♣❡❝✐❛❧❧② r❛✲
❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❝❧♦s❡ t♦ t❤❡ ❧✐♥❡ ♦❢ st❛❜✐❧✐t② ✐♥ t❤❡ ♥✉❝❧✐❞❡ ❝❤❛rt ❛r❡ ❡❛s② t♦ ♣r♦❞✉❝❡
❜② ❞✐r❡❝t ♥✉❝❧❡❛r r❡❛❝t✐♦♥s✳ ❙❡✈❡r❛❧ r❡❛❝t♦r✲✱ ❛❝❝❡❧❡r❛t♦r✲ ❛♥❞ ❣❡♥❡r❛t♦r✲❜❛s❡❞
♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ♠❡t❤♦❞s ❛r❡ ❛♣♣❧✐❡❞ t♦❞❛② t♦ ♠❡❡t t❤❡ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ❞❡♠❛♥❞ ❢♦r t❤❡r❛✲
♣❡✉t✐❝ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s✳ ❚❤❡✐r r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r✐t② ❛❧✇❛②s ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ s✉✣❝✐❡♥t
❛♥❞ r❡♣r♦❞✉❝✐❜❧❡✱ ❛s tr❛❝❡ ❛♠♦✉♥ts ♦❢ ♦t❤❡r r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❝❛♥ ❛✛❡❝t t❤❡ r❛❞✐♦❧❛✲
❜❡❧❧✐♥❣ ❛♥❞ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧✳ ❖t❤❡r ✐♠♣✉r✐t✐❡s
s✉❝❤ ❛s tr❛❝❡ ♠❡t❛❧ ❝♦♥t❛♠✐♥❛♥ts ♠✉st ❛❧s♦ ❜❡ ♠✐♥✐♠✐s❡❞ ❛s t❤❡② ♦❢t❡♥ ❝♦♠♣❡t❡
✇✐t❤ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❢♦r ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❬✹✹❪✳

❆♥ ♦✈❡r✈✐❡✇ ♦❢ t❤❡ ♠♦st ❝♦♠♠♦♥❧② st✉❞✐❡❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❢♦r ♠❡❞✐❝❛❧ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ✐s
❣✐✈❡♥ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✶✳✶✳
■t ❤❛s ❜❡❡♥ s❤♦✇♥ t❤❛t ❡❛❝❤ ♦❢ t❤❡ ❝❧❛ss❡s ♦❢ ♣❛rt✐❝❧❡ ❡♠✐tt✐♥❣ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❝❛♥

♦♥❧② ❜❡ ✉s❡❞ ✐♥ ❛♥ ♦♣t✐♠❛❧ ✇❛② ❢♦r t✉♠♦✉rs ♦❢ ❛ ❝❡rt❛✐♥ s✐③❡✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❞✉❡ t♦ t❤❡

✶✼



✶✳✸✳ ❚❛r❣❡t❡❞ ❘❛❞✐♦t❤❡r❛♣② ❈❤❛♣t❡r ✶✳ ■♥tr♦❞✉❝t✐♦♥

❚❛❜❧❡ ✶✳✶✿ ❖✈❡r✈✐❡✇ ♦❢ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❝♦♠♠♦♥❧② ❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ r❛❞✐♦t❤❡r❛♣② ❛♥❞
♥✉❝❧❡❛r ✐♠❛❣✐♥❣ ✭❞❛t❛ ❞❡r✐✈❡❞ ❢r♦♠ ❬✹✺❪✮✳

◆✉❝❧✐❞❡
❊♠✐ss✐♦♥ ❡♥❡r❣②

t➼ ◆✉❝❧✐❞❡
❊♠✐ss✐♦♥ ❡♥❡r❣②

t➼
❬▼❡❱❪ ❬▼❡❱❪

■♠❛❣✐♥❣ ✭γ✮ ❚❤❡r❛♣② ✭α✮

❚❝✲✾✾♠ ✵✳✶✹✷ ✻✳✵✶ ❤ ❆t✲✷✶✶ ✺✳✾✽✵ ✼✳✷✶ ❤

■♥✲✶✶✶ ✵✳✶✼✸✱ ✵✳✷✹✼ ✷✳✽✵✺ ❞ ❇✐✲✷✶✷ ✻✳✵✺✶ ✶✳✵✵✾ ❤

■♠❛❣✐♥❣ ✭β+✮ ❇✐✲✷✶✸ ✽✳✺✸✼ ✵✳✽ ❤

❈✉✲✻✹ ✶✳✻✼✺ ✶✷✳✼✵✶ ❤ ❆❝✲✷✷✺ ✺✳✸✲✺✳✽ ✶✵✳✵ ❞

❆s✲✼✷ ✶✳✶✼ ✶✳✶ ❞ ❚❤❡r❛♣② ✭β✮

❨✲✽✻ ✶✳✹✼✾ ✶✹✳✼ ❤ ❈✉✲✻✼ ✵✳✺✽ ✷✳✺✽ ❞

❩r✲✽✾ ✵✳✾ ✸✳✷✼ ❞ ❆s✲✼✼ ✵✳✷✷✻ ✶✳✻ ❞

■✲✶✷✹ ✶✳✺✸ ✹✳✶✽ ❞ ❨✲✾✵ ✷✳✷✽✷ ✷✳✻✼ ❞

❚❤❡r❛♣② ✭❆✉❣❡r✮ ■✲✶✸✶ ✵✳✻✵✻ ✽✳✵✹ ❞

■♥✲✶✶✶ ✵✳✽✻ ✷✳✽✵✺ ❞ ▲✉✲✶✼✼ ✵✳✹✾✼ ✻✳✼✺ ❞

■✲✶✷✸ ✶✳✷✸✹ ✶✸✳✷ ❤ ❘❡✲✶✽✻ ✵✳✾✼✸ ✸✳✼✽ ❞

■✲✶✷✺ ✵✳✶✼✾ ✻✵✳✶ ❞ ❘❡✲✶✽✽ ✷✳✶✶✽ ✶✻✳✾✹ ❤

❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ♣❛rt✐❝❧❡s ✐♥ t✐ss✉❡✳ ❚❤❡ t②♣❡ ♦❢ ♣❛rt✐❝❧❡
❡♠✐tt❡❞ ✐s ❞✐r❡❝t❧② r❡❧❛t❡❞ t♦ t❤❡ t✐ss✉❡ ♣❡♥❡tr❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❝❡❧❧ ❦✐❧❧✐♥❣ ❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡
r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❬✹✻❪✳ ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✇❤✐❝❤ ❡♠✐t ❤✐❣❤✲❡♥❡r❣② ❜❡t❛ ♣❛rt✐❝❧❡s ❛r❡ ❡s♣❡❝✐❛❧❧②
s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r tr❡❛t♠❡♥t ♦❢ ❧❛r❣❡ ❛♥❞ ❜✉❧❦② t✉♠♦✉rs✳
❚❤❡ β✲♣❛rt✐❝❧❡s ❤❛✈❡ ❛ ❧♦♥❣❡ r❛♥❣❡ ✐♥ t✐ss✉❡ ✭✵✳✺ ✲ ✶✷ ♠♠✱ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ t♦ s❡✈❡r❛❧

✶✵✵ ❝❡❧❧ ❞✐❛♠❡t❡rs✮ ✇❤✐❝❤ ❛❧❧♦✇s ❢♦r ❜❡tt❡r ♣❡♥❡tr❛t✐♦♥ ❛♥❞ ✐rr❛❞✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ t✉♠♦✉r✳
❆❧s♦ t❤❡ ❡♠✐tt❡❞ ♣❛rt✐❝❧❡s ❞♦ ♥♦t tr❛✈❡❧ ❛❧♦♥❣ ❧✐♥❡❛r tr❛❝❦s ❜✉t s❤♦✇ ❛ s♦✲❝❛❧❧❡❞
❝r♦ss✜r❡ ❡✛❡❝t✱ ✇❤✐❝❤ ❝r❡❛t❡s ❛ ✜❡❧❞ ❡✛❡❝t ❛♥❞✱ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ♣❛t❤ ❧❡♥❣t❤✱
❛❧s♦ ❛✛❡❝ts ❝❡❧❧s ✐♥ t❤❡ ✈✐❝✐♥✐t② ♦❢ t❤❡ t❛r❣❡t❡❞ ❝❡❧❧s ✭❋✐❣✳ ✶✳✸✮✳ ❚❤✐s ✐s ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧②
❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ❢♦r t❤❡ tr❡❛t♠❡♥t ♦❢ s♦❧✐❞ t✉♠♦✉rs ❬✹✼✱ ✹✽❪✳ ▲✐❦❡ t❤✐s✱ ❜❡t❛ ♣❛rt✐❝❧❡s
❛r❡ ❛❜❧❡ t♦ ♦✈❡r❝♦♠❡ ♣♦ss✐❜❧❡ t✉♠♦✉r ❤❡t❡r♦❣❡♥❡✐t② ❛♥❞ ✐♥❝r❡❛s❡ t❤❡ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝
❡✛❡❝t✐✈❡♥❡ss ❬✹✾❪✳ ■♥s✐❞❡ t❤❡ ❝❡❧❧ ♥✉❝❧❡✉s ♦❢ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧s ♠♦st❧② ♦♥❧② ❉◆❆ s✐♥❣❧❡
str❛♥❞ ❜r❡❛❦s ✭❙❙❇s✮ ❛r❡ ✐♥❞✉❝❡❞✳ ❙✐♥❝❡ t❤❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ❤✐❣❤✲❡♥❡r❣② β✲♣❛rt✐❝❧❡s ✐s
s❡✈❡r❛❧ ♠♠✱ β✲❡♠✐tt❡rs ❛r❡ ♥♦t ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡ t♦ ❡✳❣✳ ♠✐❝r♦♠❡t❛st❛s❡s ♦r ❧❡✉❦❡♠✐❛✳ ❚❤❡
♠❛❥♦r ♣❛rt ♦❢ t❤❡✐r ❡♥❡r❣② ✐s ♥♦t ❞❡♣♦s✐t❡❞ ✐♠♠❡❞✐❛t❡❧② ❛❧♦♥❣ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ tr❛❝❦
❜✉t ❛t s♦♠❡ ❞✐st❛♥❝❡ ❢r♦♠ t❤❡ ❛❝t✉❛❧ ❞❡❝❛② ❡✈❡♥t❀ t❤❡r❡❢♦r❡ ✐t ✐s ❧✐❦❡❧② t❤❛t ♠♦st
♦❢ t❤❡ ❞❡❝❛② ❡♥❡r❣② ✐s ❞❡♣♦s✐t❡❞ ♦✉ts✐❞❡ ♦❢ t❤❡ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧s✳ ❆t t❤❡ s❛♠❡ t✐♠❡✱
❝❡❧❧✉❧❛r ✐♥t❡r♥❛❧✐s❛t✐♦♥ ✐s ✉♥♥❡❝❡ss❛r② ❛♥❞ t❛r❣❡t✐♥❣ ❝❧♦s❡ t♦ ♦r ❛t t❤❡ ❝❡❧❧ ♠❡♠❜r❛♥❡
✐s s✉✣❝✐❡♥t❀ ❛❧s♦ ♥♦t ❡✈❡r② ❝❡❧❧ ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ t❛r❣❡t❡❞✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤✐s ❛❧s♦ ♠❡❛♥s✱
t❤❛t ❞❛♠❛❣❡ t♦ ❤❡❛❧t❤② t✐ss✉❡ ✐s ❛❧✇❛②s ❛♥ ✐ss✉❡ ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ ✉s❡ ♦❢ ❜❡t❛
❡♠✐tt❡rs ❬✸✼❪✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❝r✐t✐❝❛❧ ✇❤❡♥ r❡s✉❧t✐♥❣ ✐♥ ❧✐❢❡✲t❤r❡❛t❡♥✐♥❣ ❜♦♥❡
♠❛rr♦✇ s✉♣♣r❡ss✐♦♥ ❢r♦♠ ❜②st❛♥❞❡r ❝❡❧❧ ❦✐❧❧ ♦❢ ❜♦♥❡ s❡❡❦✐♥❣ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❛s ✐♥ t❤❡
❝❛s❡ ♦❢ ❨✲✾✵ t❤❡r❛♣② ❬✺✵✱ ✺✶❪✳
❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❡♠✐tt✐♥❣ ❧♦✇ ❡♥❡r❣② β✲♣❛rt✐❝❧❡s s✉❝❤ ❛s ❈✉✲✻✼ ❛♥❞ ■✲✶✸✶ ❛r❡ ❝♦♥✲

s✐❞❡r❡❞ t♦ ❜❡ ♦♣t✐♦♥s ❢♦r tr❡❛t♠❡♥t ♦❢ s♠❛❧❧ t✉♠♦✉r ❞❡♣♦s✐ts ♦r ❡✈❡♥ s✐♥❣❧❡ ❞✐ss❡♠✐♥✲
❛t❡❞ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧s ❬✺✷❪✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ s✐♥❝❡ ❛ ❝♦♠♣❛r❛t✐✈❡❧② ❧❛r❣❡ ❛♠♦✉♥t ♦❢ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s
♣❡r ❝❡❧❧ ✐s ♥❡❡❞❡❞ ✇❤❡♥ ❧♦✇✲❡♥❡r❣② β✲♣❛rt✐❝❧❡s ❛r❡ ✉s❡❞✱ ♣r❡❢❡r❡♥❝❡ ✐s ❣✐✈❡♥ t♦ α✲
❡♠✐tt❡rs ✇❤❡r❡ ❢❡✇❡r r❛❞✐♦♥✉❧✐❞❡s ♣❡r ❝❡❧❧ ❛r❡ s✉✣❝✐❡♥t ❬✺✸❪✳

✶✽



❈❤❛♣t❡r ✶✳ ■♥tr♦❞✉❝t✐♦♥ ✶✳✸✳ ❚❛r❣❡t❡❞ ❘❛❞✐♦t❤❡r❛♣②

❋✐❣✉r❡ ✶✳✸✿ ❚❤❡ s❤♦rt ♣❛t❤ ❧❡♥❣t❤ ♦❢ α−♣❛rt✐❝❧❡s ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ t❤❡ ❧♦♥❣❡r ♣❛t❤ ❧❡♥❣t❤ ♦❢
β−♣❛rt✐❝❧❡s ❬✺✹❪✳ ❉✉❡ t♦ t❤❡✐r ❣r❡❛t❡r ♠❛ss ❛♥❞ ❝❤❛r❣❡✱ t❤❡ ❡♥❡r❣② ❞❡♣♦s✐t❡❞ ♣❡r ✉♥✐t ♣❛t❤
❧❡♥❣t❤ ✐♥ t✐ss✉❡ ✐s ❢❛r ❤✐❣❤❡r ❢♦r α−♣❛rt✐❝❧❡s ✭❤✐❣❤ ▲❊❚✱∼✶✵✵ ❦❡❱✴➭♠ ✉♣ t♦ ∼✸✵✵ ❦❡❱✴➭♠
❛t t❤❡ ❡♥❞ ♦❢ t❤❡ tr❛❝❦✱ t♦♣✮ t❤❛♥ ❢♦r β−♣❛rt✐❝❧❡s ✭❧♦✇ ▲❊❚✱ ✵✳✷ ❦❡❱✴➭♠✱ ❜♦tt♦♠✮ ❬✹✼❪✳

❆❧♣❤❛✲❡♠✐tt✐♥❣ ♥✉❝❧✐❞❡s ❛r❡ ✉s❡❢✉❧ ❢♦r t❤❡r❛♣② ♦❢ s♠❛❧❧ ❛♥❞ ❞✐ss❡♠✐♥❛t❡❞✱ s✐♥❣❧❡
t✉♠♦✉r ❝❡❧❧s s✐♥❝❡ t❤❡② ❤❛✈❡ ❛ ❤✐❣❤ ❧✐♥❡❛r ❡♥❡r❣② tr❛♥s❢❡r ❛♥❞ s❤♦rt r❛♥❣❡ ✐♥ t✐s✲
s✉❡ ✭✷ ✲ ✹ ❝❡❧❧ ❞✐❛♠❡t❡rs✱ ❋✐❣✳ ✶✳✸✮ ❬✺✺✱ ✷✼✱ ✺✻✱ ✺✼✱ ✺✽❪✳ ❚❤❡ ❞❡❝❛② ❡♥❡r❣② ✐s ❤❡♥❝❡
❞❡♣♦s✐t❡❞ ❧♦❝❛❧❧② ❛♥❞ ♦♥ ❛ s❤♦rt ❞✐st❛♥❝❡✱ ✇❤✐❝❤ ❝❛✉s❡s ❞❡♥s❡ ✐♦♥✐s❛t✐♦♥ ❛❧♦♥❣ t❤❡
tr❛❝❦s ♦❢ t❤❡ α✲♣❛rt✐❝❧❡s✳ ❙✐♥❝❡ t❤❡ ❞✐st❛♥❝❡ ❜❡t✇❡❡♥ t✇♦ ✐♦♥✐s❛t✐♦♥s ✐s ❛❧♠♦st t❤❡
s❛♠❡ ❛s t❤❡ ❞✐st❛♥❝❡ ❜❡t✇❡❡♥ t✇♦ str❛♥❞s ♦❢ ❉◆❆✱ ❛❧♣❤❛ r❛❞✐❛t✐♦♥ r❡s✉❧ts ✐♥ ♣r❡✲
❞♦♠✐♥❛♥t❧② ♥♦♥✲r❡♣❛✐r❛❜❧❡✱ ❝❧✉st❡r❡❞ ❉◆❆ ❞♦✉❜❧❡ str❛♥❞ ❜r❡❛❦s ✭❉❙❇s✮ ✐♥s✐❞❡ t❤❡
t✉♠♦✉r ❝❡❧❧ ♥✉❝❧❡✉s ✇❤✐❝❤ ✐♥ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ✐♥❞✉❝❡ ❝❡❧❧ ❞❡❛t❤ ♣❛t❤✇❛②s✱ ♠♦st❧② ❛♣✲
♦♣t♦s✐s ❬✸✶✱ ✹✷❪✳ ▲✐❦❡ t❤❛t✱ ❡✈❡♥ ❛t ❧♦✇ ❞♦s❡ r❛t❡s ✐♥❞✐✈✐❞✉❛❧ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧s ❝❛♥ ❜❡
❡✛❡❝t✐✈❡❧② st❡r✐❧✐③❡❞ ✇✐t❤ ♣♦ss✐❜❧② ♦♥❧② ❛ s✐♥❣❧❡ α✲♣❛rt❝✐❧❡ ❬✸✹❪✳ ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❡♠✐t✲
t✐♥❣ α−♣❛rt✐❝❧❡s ❞✐s♣❧❛② ❝②t♦t♦①✐❝✐t② ✇❤✐❝❤ ✐s ❃✶✵✵ t✐♠❡s ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ ♦❢ β−♣❛rt✐❝❧❡s
❬✺✾❪ ❛♥❞ ❛r❡ ❛❜❧❡ t♦ ❜r❡❛❦ β ✴γ✲ r❛❞✐❛t✐♦♥✲ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❝❤❡♠♦r❡s✐st❡♥❝❡ ❬✶✸❪✳ ❍♦✇❡✈❡r✱
♠♦st α✲❡♠✐tt❡rs ❤❛✈❡ s❤♦rt ❤❛❧❢✲❧✐❢❡s ✇❤✐❝❤ ❝♦♠♣❧✐❝❛t❡s t❤❡✐r ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ❛♥❞ ✉s❡ ❢♦r
❧❛❜❡❧❧✐♥❣✳ ❚❤❡ ❝♦♥❝❡♣t ♦❢ ❛♣♣❧②✐♥❣ ❧♦♥❣❡r ❧✐✈❡❞ ✏✐♥ ✈✐✈♦ ♥❛♥♦❣❡♥❡r❛t♦r✑ ♥✉❝❧✐❞❡s s✉❝❤
❛s ❆❝✲✷✷✺ ♦r ❚❤✲✷✷✼✱ ✇❤✐❝❤ ♣r♦❞✉❝❡ ❝❛s❝❛❞❡s ♦❢ s❡✈❡r❛❧ α✲♣❛rt✐❝❧❡s ❡♠✐tt❡❞ ❛❧♠♦st
s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s❧② ❛t t❤❡ ❞❡❝❛② s✐t❡ ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✸✳✼✳✷✳✮✱ s❡❡♠s t♦ ❜❡ ❛ ♣r♦♠✐s✐♥❣
✇❛② t♦ ❢❛❝✐❧✐t❛t❡ t❤❡ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ❛♥❞ ❧♦❣✐st✐❝s ♦❢ t❤✐s t❤❡r❛♣❡✉t✐❝❛❧❧② ✈❡r② ❛ttr❛❝t✐✈❡
r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❬✻✵✱ ✻✶✱ ✹✼❪✳

❆❧s♦ t❤❡ ❧♦✇✲❡♥❡r❣② ❆✉❣❡r ❡❧❡❝tr♦♥s ❛r❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ t♦ ❜❡ s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r tr❡❛t♠❡♥t
♦❢ s✐♥❣❧❡ ❛♥❞ s♣r❡❛❞ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧s ❬✻✷✱ ✻✸❪✳ ❆✉❣❡r ❡❧❡❝tr♦♥s ❛r❡ ❡①tr❡♠❡❧② r❛❞✐♦t♦①✐❝
❛♥❞ ❝❛✉s❡ s❡✈❡r❡ ❞❛♠❛❣❡ ✐❢ t❤❡✐r tr❛❝❦ ❤✐ts t❤❡ ❉◆❆✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ♠❛❥♦r ❝❤❛❧❧❡♥❣❡
r❡♠❛✐♥s t❤❡ s❤♦rt r❛♥❣❡ ♦❢ ❡♥❡r❣② ❞❡♣♦s✐t✐♦♥✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✉s✉❛❧❧② ✐♥ t❤❡ s✉❜♠✐❝r♦♠❡tr❡
r❛♥❣❡ ✭❁✵✳✻ ➭♠✮✱ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ t♦ ❧❡ss t❤❛♥ ♦♥❡ ❝❡❧❧ ❞✐❛♠❡tr❡✳ ❙✐♥❝❡ ❆✉❣❡r ❡❧❡❝tr♦♥s
❛r❡ ♥♦t ❛❜❧❡ t♦ tr❛✈❡rs❡ ❛ ❝❡❧❧ ♥✉❝❧❡✉s✱ ❆✉❣❡r✲❡♠✐tt❡rs ❤❛✈❡ ♦♥❧② ❧♦❝❛❧ ❡✛❡❝t ❛♥❞
❛r❡ ♠❡r❡❧② t❤❡r❛♣❡✉t✐❝❛❧❧② ✉s❡❢✉❧❧ ✐❢ t❤❡② ❝❛♥ ❜❡ ✐♥t❡r♥❛❧✐s❡❞ ✐♥t♦ t❤❡ ❝❡❧❧ ❉◆❆✱
♣❡r♠✐tt✐♥❣ t❤❡ ❞❡❝❛② t♦ ♦❝❝✉r ✐♥ ❝❧♦s❡ ♣r♦①✐♠✐t② t♦ t❤❡ ❞♦✉❜❧❡ str❛♥❞s ❬✹✺✱ ✻✹❪✳ ❉◆❆✲
✐♥t❡r❝❛❧❛t♦rs ❧✐❦❡ ❝✐s✲❞✐❛♠♠✐♥❡❞✐❝❤❧♦r♦r♣❧❛t✐♥✉♠✭■■✮ ✭✏❝✐s♣❧❛t✐♥✑ ✮ ✇❡r❡ s✉❣❣❡st❡❞ ❢♦r
❞❡❧✐✈❡r② ♦❢ ❆✉❣❡r✲❡❧❡❝tr♦♥ ❡♠✐tt✐♥❣ ♣❧❛t✐♥✉♠ ♥✉❝❧✐❞❡s ❬✻✺✱ ✻✻❪✳ ❲❤❡♥ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ✇✐t❤
r❛❞✐♦✐s♦t♦♣❡s ♦❢ ♣❧❛t✐♥✉♠ ✭Pt✲✶✾✶✱ Pt✲✶✾✸♠ ❛♥❞ Pt✲✶✾✺♠✮✱ t❤❡ ❧❛r❣❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢
❆✉❣❡r✲❡❧❡❝tr♦♥s ✐♥ t❤❡✐r ❞❡❝❛② ✭✉♣ t♦ ✸✺ ❡❧❡❝tr♦♥s✮ ✇✐❧❧ r❡s✉❧t ✐♥ ❤✐❣❤ ♣r♦❜❛❜✐❧✐t② ❢♦r
❉❙❇s✳

❚❤❡ ♠❛✐♥ ❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝s ♦❢ t❤❡ ❞✐s❝✉ss❡❞ ❝❤❛r❣❡❞ ♣❛rt✐❝❧❡s ❛r❡ ❧✐st❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✶✳✷✳

✶✾



✶✳✸✳ ❚❛r❣❡t❡❞ ❘❛❞✐♦t❤❡r❛♣② ❈❤❛♣t❡r ✶✳ ■♥tr♦❞✉❝t✐♦♥

❚❛❜❧❡ ✶✳✷✿ ❙✉♠♠❛r② ♦❢ t❤❡ ❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ ❝❤❛r❣❡❞ ♣❛rt✐❝❧❡s ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡ ❢♦r
r❛❞✐♦t❤❡r❛♣②✳

Pr♦♣❡rt② α β ❆✉❣❡r ✲ ❡✲

❡♥❣❡r② 4− 9MeV 0.1− 2.5MeV 1− 15 keV

r❛♥❣❡ ✐♥ t✐ss✉❡ ❬➭♠❪ 30− 110 150− 13500 0.04− 0.6

❝♦rr❡s♣✳ ❝❡❧❧ ❞✐❛♠❡t❡rs 1− 10 10− 1000 ≪ 1

t②♣✐❝❛❧ ❞✐❛♠❡t❡rs cell nucleus : 5− 20µm tumour cell : 10− 30µm DNA : 2nm

▲❊❚ ❬❦❡❱✴➭♠❪ 80− 130 0.2− 0.7 4− 26

❡✛❡❝t DNA−DSBs DNA− SSBs, crossfire severe DNA−DSBs

❚♦ ❛❝❤✐❡✈❡ ❤✐❣❤ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❡✛❡❝t✐✈❡♥❡ss ♦❢ ❛ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡✱ ❡❛❝❤ ♦❢ t❤❡ t❤r❡❡
t②♣❡s ♦❢ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❡♠✐tt❡rs ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ ❝♦✉♣❧❡❞ t♦ ❛ ♣❛rt✐❝✉❧❛r ❝❛rr✐❡r ♠❛t❝❤✐♥❣
t❤❡✐r s♣❡❝✐❛❧ ❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝s✳ ❚❤❡ ♠♦st ❝♦♠♠♦♥❧② ✉s❡❞ ✈❡❝t♦r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ❛r❡ ❛♥t✐❜♦❞✲
✐❡s ❛♥❞ ♣❡♣t✐❞❡s✱ ✇✐t❤ t❤❡ ❧❛tt❡r s❤♦✇✐♥❣ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❜❡tt❡r t✉♠♦✉r ♣❡♥❡tr❛t✐♦♥ ❛♥❞
❜❧♦♦❞ ❝❧❡❛r❛♥❝❡✳ ❚♦ ❝♦♥str✉❝t r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✇✐t❤ ✐❞❡❛❧ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❡✛❡❝t✐✈❡♥❡ss✱
❛ ♣❡♣t✐❞❡ s❤♦✉❧❞ r❛t❤❡r ❜❡ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ✇✐t❤ s❤♦rt✲❧✐✈❡❞ β✲ ♦r ❆✉❣❡r ❡❧❡❝tr♦♥✲❡♠✐tt❡rs
t♦ tr❡❛t s♦❧✐❞ t✉♠♦✉rs ✐♥ ✇❤✐❝❤ t❤❡ ♣❡♣t✐❞❡ ❝❛♥ ❜❡ ✐♥t❡r♥❛❧✐s❡❞✳ ❋♦r ❧♦♥❣❡r✲❧✐✈❡❞
α✲❡♠✐tt❡rs✱ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❛r❡ s✉✐t❛❜❧❡ ❝❛rr✐❡rs s✐♥❝❡ t❤❡② r❡♠❛✐♥ ✐♥ ❝✐r❝✉❧❛t✐♦♥ ❢♦r ❛
❧♦♥❣ t✐♠❡ ❜❡❢♦r❡ ❜❡✐♥❣ ❡①❝r❡t❡❞✱ ✇❤✐❝❤ ♠❛❦❡s t❤❡♠ ❛ttr❛❝t✐✈❡ ❢♦r s②st❡♠✐❝ ❛❞♠✐♥✲
✐str❛t✐♦♥✳ ■❢ ❛ ❢✉❧❧✲❧❡♥❣t❤ ❛♥t✐❜♦❞② ✇❤✐❝❤ ❤❛s s❧♦✇ t✉♠♦✉r ♣❡♥❡tr❛t✐♦♥✱ ✐s ❧❛❜❡❧❧❡❞
✇✐t❤ ❛ s❤♦rt✲❧✐✈❡❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✱ ✐t ✐s ❧✐❦❡❧② t❤❛t ♠♦st ♦❢ ✐t ❤❛s ❞❡❝❛②❡❞ ❜❡❢♦r❡ t❤❡
❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡ s✉✣❝✐❡♥t❧② ❛❝❝✉♠✉❧❛t❡s ✐♥ t❤❡ t✉♠♦✉r✳ ❚❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❚❛❜❧❡ ✶✳✸
s✉♠♠❛r✐s❡s t❤❡ s✉✐t❛❜❧❡ ♣❛rt✐❝❧❡ ✲ ❝❛rr✐❡r ❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥s ❢♦r t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ tr❡❛t♠❡♥t
♠♦❞❛❧✐t✐❡s❀ s❡❧❡❝t✐♦♥ ♦♥ t❤❡ ❜❛s✐s ♦❢ s✐③❡ ❛♥❞ ♣r❡s❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞✐s❡❛s❡ ✐s ❝r✉❝✐❛❧
❬✺✹❪✳

❚❛❜❧❡ ✶✳✸✿ ●✉✐❞❡❧✐♥❡ ❢♦r t❤❡ ❜✉✐❧❞✉♣ ♦❢ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ♠❛t❝❤✐♥❣ t❤❡ s♣❡❝✐✜❝ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ♥❡❡❞s✳

❙②st❡♠✐❝ ❛❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥

♣❛rt✐❝❧❡ ♣r♦♣❡rt✐❡s ❝❛rr✐❡r ♣r♦♣❡rt✐❡s t✉♠♦✉r

α ❤✐❣❤ ▲❊❚✱ s❤♦rt r❛♥❣❡✱ ❧♦♥❣ t➼ ❛♥t✐❜♦❞②
r❡♠❛✐♥s ✐♥
❝✐r❝✉❧❛t✐♦♥

s♠❛❧❧✱
♠❡t❛st❛s❡s

▲♦❝♦r❡❣✐♦♥❛❧ ❛❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥

♣❛rt✐❝❧❡ ♣r♦♣❡rt✐❡s ❝❛rr✐❡r ♣r♦♣❡rt✐❡s t✉♠♦✉r

α ❤✐❣❤ ▲❊❚✱ s❤♦rt r❛♥❣❡✱ s❤♦rt✴❧♦♥❣ t➼ ♣❡♣t✐❞❡
t✉♠♦✉r

♣❡♥❡tr❛t✐♦♥
s♠❛❧❧

β ❝r♦ss✲✜r❡✱ ❧♦♥❣ r❛♥❣❡✱ s❤♦rt✴❧♦♥❣ t➼ ♣❡♣t✐❞❡
t✉♠♦✉r

♣❡♥❡tr❛t✐♦♥
s♦❧✐❞✱ ❤❡t✲
❡r♦❣❡♥❡♦✉s

❆✉❣❡r
❡❧❡❝✲
tr♦♥

s❤♦rt r❛♥❣❡

♣❡♣t✐❞❡
✴ ❢r❛❣✲
♠❡♥t

t✉♠♦✉r
♣❡♥❡tr❛t✐♦♥✱

✐♥t❡r♥❛❧✐③❛t✐♦♥
s♠❛❧❧

■♥ ❝♦♥❝❧✉s✐♦♥✱ ❛❧♣❤❛ ♣❛rt✐❝❧❡ ❡♠✐tt✐♥❣ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s r❡♠❛✐♥ t❤❡ ♠♦st ♣r♦♠✐s✐♥❣
❛♣♣r♦❛❝❤ ❢♦r tr❡❛t♠❡♥t ♦❢ ❞✐ss❡♠✐♥❛t❡❞✱ ♠❡t❛st❛s✐s❡❞ t✉♠♦✉rs ❛♥❞ ❝❛♥ r❡❛❞✐❧② ♦✛❡r
♣♦t❡♥t✱ s✐♥❣❧❡ ❝❡❧❧ ❦✐❧❧ ✇✐t❤♦✉t s❡✈❡r❡ ❝②t♦t♦①✐❝✐t② t♦ ❤❡❛❧t❤② t✐ss✉❡✳ ▲✐♥❦❡❞ t♦ t❛r✲
❣❡t✐♥❣ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡s✱ t❤❡ ✐♥ ✈✐✈♦ ♥❛♥♦❣❡♥❡r❛t♦r ❆❝✲✷✷✺ ✇❤✐❝❤ ❡♠✐ts ✹ α✲♣❛rt✐❝❧❡s ✐s

✷✵



❈❤❛♣t❡r ✶✳ ■♥tr♦❞✉❝t✐♦♥ ✶✳✹✳ ❘❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧ ❆s♣❡❝ts

❝♦♥s✐❞❡r❡❞ ❛s s✉✐t❛❜❧❡ ♥✉❝❧✐❞❡ ✇✐t❤ ❡①❝❡❧❧❡♥t ♣r♦♣❡rt✐❡s ❢♦r t❤❡r❛♣② ♦❢ t❤❡s❡ t②♣❡s ♦❢
❞✐s❡❛s❡s ❛♥❞ ✐s ❤❡♥❝❡ s✉❜❥❡❝t ♦❢ t❤✐s ✇♦r❦✳

✶✳✸✳✷ ❚❛r❣❡t❡❞ ❆❧♣❤❛ ❚❤❡r❛♣② ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺

❚❛r❣❡t❡❞ ❆❧♣❤❛ ❚❤❡r❛♣② ✭❚❆❚✮ ♣r♦✈✐❞❡s s♣❡❝✐✜❝❛❧❧② ❧♦❝❛❧✐③❡❞✱ ✐♥t❡r♥❛❧ r❛❞✐♦t❤❡r✲
❛♣② ✉s✐♥❣ ❛❧♣❤❛ ♣❛rt✐❝❧❡ ❡♠✐tt✐♥❣ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❧✐♥❦❡❞ t♦ ✈❡❝t♦rs ✇✐t❤ s♣❡❝✐✜❝ t✉✲
♠♦✉r ❝❡❧❧ ❜✐♥❞✐♥❣ ♣r♦♣❡rt✐❡s✳ ❆t ♣r❡s❡♥t✱ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❧❛❜❡❧❧❡❞ ✇✐t❤ t❤❡
α−❡♠✐tt❡rs ❇✐✲✷✶✷✱ ❇✐✲✷✶✸ ❛♥❞ ❆t✲✷✶✶ ❛r❡ ❜❡✐♥❣ ❛❝t✐✈❡❧② st✉❞✐❡❞ ❬✻✼❪ ❜✉t ❛❧s♦ ❆❝✲✷✷✺
❤❛s s❤♦✇♥ ♣r♦♠✐s❡ ❛s t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ♥✉❝❧✐❞❡ ❬✸✱ ✺✺✱ ✻✽✱ ✶❪✳
❋♦r ❚❆❚ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺✱ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ♠✉st ❜❡ ❧✐♥❦❡❞ t♦ ❛ ♠♦♥♦✲

❝❧♦♥❛❧ ❛♥t✐❜♦❞② ✭♠❆❜✮ ♦r ✐♠♠✉♥♦♣r♦t❡✐♥ t❤r♦✉❣❤ ❛ s✉✐t❛❜❧❡ ❜✐❢✉♥❝t✐♦♥❛❧ ❝❤❡❧❛t✐♥❣
❛❣❡♥t✳ ▲✐♠✐t✐♥❣ ❢❛❝t♦r✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ ❢♦r t❤❡ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✐s t❤❡ ❛✈❛✐❧❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❛
❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❛❣❡♥t ✇❤✐❝❤ ✐s ❛❜❧❡ t♦ st❛❜❧② ❜✐♥❞ t❤✐s r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ✐ts ❞❛✉❣❤t❡rs
❬✻✾✱ ✼✵❪✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤❡ ❝❤❡❧❛t♦r ♠✉st ❜❡ ❛❜❧❡ t♦ ✇✐t❤st❛♥❞ t❤❡ ✐♠♠❡♥s❡ r❡❝♦✐❧
❡♥❡r❣② ♦❢ ❛✲♣❛rt✐❝❧❡s✱ ✇❤✐❝❤✱ ✇✐t❤ ✶✵✵ ✲ ✷✵✵ ❦❡❱✱ ✐s ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ t❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ❡♥❡r❣②
♦❢ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✭❢♦r ❛♥ ❡st✐♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡❝♦✐❧ ❡♥❡r❣② ♦❢ t❤❡
❆❝✲✷✷✺ ❞❡❝❛② s❡❡ ✼✳✷ ●❧♦ss❛r②✮ ❬✸✹✱ ✼✶❪✳
❆t ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ♣❍✱ t❤❡ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❆❝✲✷✷✺ ❝♦♠♣❧❡① ♠✉st s❤♦✇ ❤✐❣❤ t❤❡r♠♦❞②✲

♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t② ✭❧♦❣ ❑ ❃ ✶✾✮ ❛♥❞ ❤✐❣❤ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦✈❡r ❞❛②s ❛♥❞ ✇❡❡❦s ✐♥ ♦r❞❡r
t♦ ♠✐♥✐♠✐s❡ ❛♥② r❡❧❡❛s❡ ♦❢ t❤❡ ❝②t♦t♦①✐❝ ✐s♦t♦♣❡✳ ❖♥❡ ♠❡t❤♦❞ t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ ✐♥❝r❡❛s❡❞
st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❛ ♠❡t❛❧ ❝♦♠♣❧❡① ✐s t♦ ✧tr❛♣✧ t❤❡ r❛❞✐♦♠❡t❛❧ ✐♥ ❛ r✐❣✐❞ ❧✐❣❛♥❞ ❝❛❣❡✱ ✇❤✐❝❤
s❧♦✇s ❞♦✇♥ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ❞r❛st✐❝❛❧❧②✳ ❇❡❝❛✉s❡ ♦❢ t❤✐s✱ r✐❣✐❞
♣♦❧②❛♠✐♥♦✲❝❛r❜♦①②❧ ❧✐❣❛♥❞s s✉❝❤ ❛s ❊❉❚❆✱ ❉❚P❆ ❛♥❞ ❉❖❚❆✱ ❛❧s♦ ❦♥♦✇♥ ❛s ❝♦♠✲
♣❧❡①♦♥❡s✱ ✇❡r❡ s✉❣❣❡st❡❞ ❛s s✉✐t❛❜❧❡ ❧✐❣❛♥❞s ❢♦r ♠❡❞✐❝❛❧ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥✳ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢
t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ♦❢ t❤❡s❡ ❧✐❣❛♥❞s ❛❧❧♦✇s ❛ ✜rst ❛ss❡ss♠❡♥t ♦❢
t❤❡ ♠♦st s✉✐t❛❜❧❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❢♦r ❚❆❚ ❬✷❪✳

✶✳✹ ❘❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧ ❆s♣❡❝ts

✶✳✹✳✶ ❘❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s

❘❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s ❛r❡ ❞r✉❣s✱ ♠♦st❧② ❜❛s❡❞ ♦♥ s♠❛❧❧ ♦r❣❛♥✐❝ ❝♦♠♣♦✉♥❞s ✭♣❡♣✲
t✐❞❡s✮ ♦r ♠❛❝r♦♠♦❧❡❝✉❧❡s ✭❛♥t✐❜♦❞✐❡s✮✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ♥♦t st♦✐❝❤✐♦♠❡tr✐❝❛❧❧② ❧❛❜❡❧❧❡❞ ✇✐t❤
❛ ❞❡✜♥❡❞ ❛♠♦✉♥t ♦❢ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s✳ ❚❤❡② s♣❡❝✐✜❝❛❧❧② ❛❝❝✉♠✉❧❛t❡ ✐♥ t❤❡ t❛r❣❡t❡❞ t✐s✲
s✉❡ ❛♥❞ ❡♥❛❜❧❡✱ ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦ t❤❡ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ t❤❡ ♥✉❝❧✐❞❡✱ r❛❞✐♦✐♠❛❣✐♥❣ ✭γ−❛♥❞
β+−❡♠✐tt❡rs ❢♦r ❙P❊❈❚ ❛♥❞ P❊❚✮ ♦r ❧♦❝❛❧✐s❡❞ r❛❞✐♦t❤❡r❛♣② ✭α−, β−, ❆✉❣❡r✲❡✲✲
❡♠✐tt❡rs✮✳ ❉✐❛❣♥♦st✐❝ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s ❛r❡ ♥♦t ✐♥t❡♥❞❡❞ t♦ ❤❛✈❡ ♣❤❛r♠❛❝♦❧♦✲
❣✐❝❛❧ ❡✛❡❝ts ❛♥❞✱ s✐♥❝❡ ♦♥❧② tr❛❝❡ ❛♠♦✉♥ts ♦❢ t❤❡ ❞r✉❣ ❛r❡ ❛❞♠✐♥✐st❡r❡❞ ✭10−6−10−8▼
❬✹✹❪✮✱ t❤❡② ❛❧s♦ ✐♥❞✉❝❡ ♥♦ s✐❞❡ ❡✛❡❝ts✳ ❚❤❡ ❡✛❡❝ts ♦❢ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝❛❧ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛✲
❝❡✉t✐❝❛❧s ❞❡♣❡♥❞ ♦♥ t❤❡ r❛❞✐❛t✐♦♥ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✳ ❊s♣❡❝✐❛❧❧② ❢♦r
t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s t❤❡ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t② ♦❢ t❤❡ ❛❞♠✐♥✐str❡❞ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐s
✐♠♣♦rt❛♥t ❛♥❞ s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❤✐❣❤✳ ❚❤✐s ✐s ❜❡❝❛✉s❡ ✐♥ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ♣r❡♣❛r❛t✐♦♥s t❤❡r❡
✐s ❛❧✇❛②s ❛ ❝❡rt❛✐♥ ❛♠♦✉♥t ♦❢ ✉♥❧❛❜❡❧❧❡❞ ❝♦♠♣♦✉♥❞ ♣r❡s❡♥t✱ ✇❤✐❝❤ ❞♦❡s ♥♦t ❝♦♥tr✐❜✲
✉t❡ t♦ t❤❡ r❛❞✐❛t✐♦♥✲✐♥❞✉❝❡❞ ❝②t♦t♦①✐❝✐t② ❜✉t ✐s ❧✐❦❡❧② t♦ s✉❝❝❡ss❢✉❧❧② ❝♦♠♣❡t❡ ✇✐t❤
t❤❡ ♠♦r❡ ❡✛❡❝t✐✈❡ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ❝♦♠♣♦✉♥❞ ❢♦r t❤❡ r❡❝❡♣t♦rs ♦♥ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧s ❬✸✽❪✳
❚❤❡ ❝②❝t♦t♦①✐❝ ❡✣❝✐❡♥❝② ♦❢ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s ❞❡♣❡♥❞s ♦♥ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝s ♦❢ t❛r❣❡t

❧♦❝❛❧✐s❛t✐♦♥ ❛♥❞ r❡t❡♥t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✳ ❆♥♦t❤❡r ❢❛❝t♦r ✐s t❤❡ r❛❞✐❛t✐♦♥ s❡♥s✲
✐t✐✈✐t② ♦❢ t❤❡ t❛r❣❡t ❝❡❧❧ ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ s❡♥s✐t✐✈❡ ❤❡❛❧t❤② ❝❡❧❧s✳ ▼♦st ❝②t♦t♦①✐❝ ❛❣❡♥ts

✷✶



✶✳✹✳ ❘❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧ ❆s♣❡❝ts ❈❤❛♣t❡r ✶✳ ■♥tr♦❞✉❝t✐♦♥

✉s❡❞ ❢♦r ❝❤❡♠♦✲ ♦r r❛❞✐❛t✐♦♥ t❤❡r❛♣② ❤❛✈❡ ❛ ❧♦✇ s♦✲❝❛❧❧❡❞ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ✐♥❞❡① ✭❜❡♥❡✜t
✈s✳ r✐s❦✮✱ ✇❤✐❝❤ ♠❡❛♥s t❤❛t t❤❡ ♠❛①✐♠✉♠ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧ ❦✐❧❧✐♥❣ ❞♦s❡ ❝❛♥ ❛❧s♦ ❞❛♠❛❣❡
❤❡❛❧t❤② ❝❡❧❧s ❬✹✹✱ ✼✷❪✳ ■t ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t❤❛t t❤❡ ✉s❡ ♦❢ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❛s ✏♠❛❣✐❝ ❜✉❧❧❡ts✑
❡♥❤❛♥❝❡s t❤❡ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ✐♥❞❡① ❞✉❡ t♦ t❤❡✐r s❡❧❡❝t✐✈❡ ❧♦❝❛❧✐s❛t✐♦♥✳ ❋♦r ❡①❛♠♣❧❡✱
✇✐t❤ ❩❡✈❛❧✐♥➤ ✐t ✇❛s ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ t❤❛t t❤❡ ❞❡❧✐✈❡r② ♦❢ r❛❞✐❛t✐♦♥ t♦ r❛❞✐♦s❡♥s✐t✐✈❡
❧②♠♣❤♦♠❛ ❝❡❧❧s ✇❛s ♥❡❛r❧② ✶✵✵✵✲❢♦❧❞ ✐♥❝r❡❛s❡❞ ♦✈❡r t❤❡ ❞❡❧✐✈❡r② t♦ ♥♦r♠❛❧ t✐ss✉❡
❬✼✸❪✳ ■♥❝✐t❡❞ ❜② t❤❡ ❣♦♦❞ ❝❧✐♥✐❝❛❧ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡s❡ ❛♥t✐❜♦❞②✲❜❛s❡❞ ❞r✉❣s✱ t❤❡ r❡s❡❛r❝❤
❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✐♥ t❤❡ ■❚❯✬s ❛❧♣❤❛ ✐♠♠✉♥♦t❤❡❛r♣② ❛❝t✐♦♥ ❢♦❝✉ss❡s ♥♦t ♦♥❧② ♦♥ ❞❡✈❡❧♦♣❡✲
♠❡♥t ❛♥❞ ❢✉rt❤❡r ✐♠♣❧❡♠❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s ❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ♣❡♣t✐❞❡s
❉❖❚❆❚❖❈ ❛♥❞ ❉❖❚❆✲❙✉❜st❛♥❝❡ P✱ ❜✉t ❛❧s♦ ♦♥ t❤❡ ❞❡s✐❣♥ ❛♥❞ ♦♣t✐♠✐s❛t✐♦♥ ♦❢
r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s ❜❛s❡s ♦♥ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s✱ ❡✳❣✳ ❉❖❚❆✲r✐t✉①✐♠❛❜✱ ❛s ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ✐♥
t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦✳

✶✳✹✳✷ ❆❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❘❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s

❚♦ ❛✈♦✐❞ ♥♦♥✲s♣❡❝✐✜❝ ✐rr❛❞✐❛t✐♦♥ ♦❢ ❤❡❛❧t❤② t✐ss✉❡s✱ ✐t ✐s ♥❡❝❡ss❛r② ❢♦r t❤❡ ❝❛rr✐❡r ❜✐♦✲
♠♦❧❡❝✉❧❡ t♦ ✐❞❡♥t✐❢② ❛❝❝❡ss✐❜❧❡ t✉♠♦✉r t❛r❣❡ts ❡❛s✐❧② ❛♥❞ r❛♣✐❞❧② ❬✹✼❪✳ ❯♥❢♦rt✉♥❛t❡❧②✱
❛❝❝❡ss t♦ t❤❡ t✉♠♦✉r ✐s ♦♥❡ ♦❢ t❤❡ ❜✐❣ ❝❤❛❧❧❡♥❣❡s ✐♥ ❘■❚ s✐♥❝❡ t✉♠♦✉rs ♣r♦❞✉❝❡ ❛
q✉✐t❡ ❝❤❛♦t✐❝ ✈❛s❝✉❧❛r s②st❡♠ ✐♥ ✇❤✐❝❤ ❜❧♦♦❞ ✢♦✇ ✐s s❧♦✇✱ ❝❛♥ ❜❡ ✐♥t❡rr✉♣t❡❞ ♦r
❡✈❡♥ r❡✈❡rs❡❞✳ ◆♦t ❛❧❧ t✐ss✉❡ ❝❡❧❧s ❛r❡ ❝♦♥♥❡❝t❡❞ t♦ ❜❧♦♦❞ ✈❡ss❡❧s✱ ✇❤✐❝❤ ✇❛s ❤♦✇❡✈❡r
❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ❝r✉❝✐❛❧ ❢♦r s✉❝❝❡ss❢✉❧ ❘■❚ tr❡❛t♠❡♥t s✐♥❝❡ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ♠♦st❧② ❧♦❝❛❧✐s❡
❛❧♦♥❣ t❤❡ ❜❧♦♦❞ ✈❡ss❡❧s✳ ❍❡♥❝❡✱ t❤❡r❡ ❛r❡ ❛r❡❛s ♦❢ t❤❡ t✉♠♦✉r ✇❤✐❝❤ ❛r❡ r❡❧❛t✐✈❡❧②
r❡s✐st❛♥t t♦ r❛❞✐❛t✐♦♥ t❤❡r❛♣② ❛♥❞ t❤❡r❡❢♦r❡ r❡❞✉❝❡ t❤❡ ❡✣❝❛❝② ♦❢ ❘■❚ ❬✼✹✱ ✼✺✱ ✼✻❪✳
■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ t❤❡ ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ ❛ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧ ✐♥ ❛ t❛r❣❡t❡❞ s♦❧✐❞ t✉♠♦✉r ✐s

✐♥❤♦♠♦❣❡♥❡♦✉s✳ ❚❤✐s ✐s ♠❛✐♥❧② ❞✉❡ t♦ t❤❡ ✐♥❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ♠♦❧❡❝✉❧❡s
t♦ ❡✈❡♥❧② ♣❡♥❡tr❛t❡ t❤❡ t✉♠♦✉r ♠❛ss ♦r ❞✉❡ t♦ ❞✐✛❡r❡♥❝❡s ✐♥ s♣❡❝✐✜❝ ❜✐♥❞✐♥❣✲s✐t❡
❞❡♥s✐t② ♦❢ ✐♥❞✐✈✐❞✉❛❧ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧s✳ ❍❡r❡✱ t❤❡ ✉s❡ ♦❢ ❢r❛❣♠❡♥t❡❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ♠✐❣❤t
♦♣❡♥ ✉♣ ❛ ❢❛st❡r ✇❛② ❢♦r ✐♥✜❧tr❛t✐♦♥ ♦❢ s♦❧✐❞ t✉♠♦✉rs✳
●❡♥❡r❛❧❧② t❤❡r❡ ❛r❡ ❞✐✛❡r❡♥t ✇❛②s t♦ ❞❡❧✐✈❡r t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ r❛❞✐❛t✐♦♥ ❞♦s❡s✱ s✉❝❤

❜❡✐♥❣ ❡①t❡r♥❛❧ ❜❡❛♠ ✐rr❛❞✐❛t✐♦♥✱ ✐♠♣❧❛♥t❛❜❧❡ ✏s❡❡❞s✑ ❛♥❞ ❧♦❝♦r❡❣✐♦♥❛❧ ✲ ♦r s②st❡♠✐❝
❛❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥ ✈✐❛ ✐♥tr❛✈❡♥♦✉s ✐♥❥❡❝t✐♦♥✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② ✭❋✐❣✳ ✶✳✹✮✳ ❯♥t✐❧ t♦❞❛②✱ t❤❡
❧❛st t✇♦ ❜❡❝❛♠❡ t❤❡ ♠♦st ❝♦♠♠♦♥❧② ✉s❡❞ ❛♣♣r♦❛❝❤❡s ❢♦r ❝❧✐♥✐❝❛❧ r❛❞✐♦t❤❡r❛♣② ❬✼✼✱
✼✽✱ ✼✾✱ ✹✹❪✳
▲♦❝❛❧ ❚❆❚ r❡q✉✐r❡s ❧♦✇❡r ❛❝t✐✈✐t② t❤❛♥ s②st❡♠✐❝ ❚❆❚ t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ ❡✣❝✲

❛❝②✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞②✲ ♦r ♣❡♣t✐❞❡✲❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❝❛♥ ❡❛s✐❧② ❞✐✛✉s❡ ❜❡t✇❡❡♥
❝❛♥❝❡r ❝❡❧❧s ❛❢t❡r ❧♦❝❛❧ ❛❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥✳ ❆❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡ t✐♠❡ r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r t✉♠♦✉r
t❛r❣❡t✐♥❣✱ ❧♦♥❣✲❧✐✈❡❞ ❛❧♣❤❛ ❡♠✐tt❡rs ❛r❡ ❜❡tt❡r s✉✐t❡❞ ❢♦r s②st❡♠✐❝ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ t❤❛♥
s❤♦rt✲❧✐✈❡❞✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ♠♦r❡ ❡✛❡❝t✐✈❡ ✐♥ ❛ ❧♦❝♦r❡❣✐♦♥❛❧ ❛♣♣r♦❛❝❤ ❬✽✵❪✳ ❙②st❡♠✐❝ t❤❡r✲
❛♣② ❡✣❝❛❝② ❞❡♣❡♥❞s ♦♥ ✈❛s❝✉❧❛r s✉♣♣❧② t♦ t❤❡ ❞✐s❡❛s❡ s✐t❡✱ t❤❡ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ t❤❡ ❛❧♣❤❛
❡♠✐tt✐♥❣ r❛❞✐♦✐s♦t♦♣❡✱ t❤❡ ❞✐✛✉s✐♦♥ r❛t❡ ♦❢ t❤❡ t❛r❣❡t✐♥❣ ✈❡❝t♦r ❛♥❞ t❤❡ ❞✐❧✉t✐♦♥
♦❢ t❤❡ ❞♦s❡ ❜② t❤❡ ❜❧♦♦❞ ✈♦❧✉♠❡✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ s②st❡♠✐❝ ❛❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥ ✐s ✐❞❡❛❧ ❢♦r
t❛r❣❡t✐♥❣ ❜❧♦♦❞✲❜♦r♥❡ ❝❛♥❝❡rs✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❞✐ss❡♠✐♥❛t❡❞ ❛♥❞ ❤✐❣❤❧② ❛❝❝❡ss✐❜❧❡ ❬✹✺❪✳
❆♥ ❡①❛♠♣❧❡ ❢♦r t❤❡ ♠♦r❡ ❡✛❡❝t✐✈❡ ❧♦❝♦r❡❣✐♦♥❛❧ ❛♣♣r♦❛❝❤ ✐s t❤❡ tr❡❛t♠❡♥t ♦❢ ❜r❛✐♥
t✉♠♦✉rs✳ ❚❤❡ ❞r✉❣ ✐s ❛♣♣❧✐❡❞ t❤r♦✉❣❤ ❛♥ ✐♠♣❧❛♥t❡❞ r❡s❡r✈♦✐r s②st❡♠ ♦r ❝❛t❤❡t❡r✱
s✐♥❝❡ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ✐♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ ❜r❛✐♥ t✉♠♦✉rs t❤❡ ❜❧♦♦❞✲❜r❛✐♥✲❜❛rr✐❡r ❣r❡❛t❧② r❡str✐❝ts
❛❝❝❡ss ♦❢ ❧❛r❣❡ ♠♦❧❡❝✉❧❡s s✉❝❤ ❛s ❛♥t✐❜♦❞✐❡s t❤r♦✉❣❤ s②st❡♠✐❝ ❛❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥ ✭❋✐❣✳
✶✳✹✮ ❬✽✶✱ ✽✷❪✳
❆ ♠❛❥♦r ❧✐♠✐t❛t✐♦♥ t♦ ❛ ♠♦r❡ ❣❡♥❡r❛❧ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢ ❘■❚ ✐s t❤❡ ✐rr❛❞✐❛t✐♦♥ ♦❢

❤❡❛❧t❤② t✐ss✉❡ ❜② t❤❡ r❛❞✐♦✲♠❆❜✲❝♦♥❥✉❣❛t❡✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ ❘■❚ ✐s ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❧✐♠✐t❡❞ ❜②

✷✷



❈❤❛♣t❡r ✶✳ ■♥tr♦❞✉❝t✐♦♥ ✶✳✹✳ ❘❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧ ❆s♣❡❝ts

❋✐❣✉r❡ ✶✳✹✿ ❧❡❢t✿ ▲♦❝♦r❡❣✐♦♥❛❧ ❞r✉❣ ❛❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥ ❢♦r t❤❡ tr❡❛t♠❡♥t ♦❢ ❜r❛✐♥ t✉♠♦✉rs❀ r✐❣❤t✿
❙②st❡♠✐❝ ❛❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥ ♦❢ t❛r❣❡t✲s♣❡❝✐✜❝ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s ❛❧❧♦✇s tr❡❛t♠❡♥t ♦❢ ❞✐ss❡♠✐♥❛t❡❞✱
♠❡t❛st❛t✐❝ t✉♠♦✉rs✳

t❤❡ ❛❜s♦r❜❡❞ ❞♦s❡ t♦ t❤❡ r❛❞✐♦s❡♥s✐t✐✈❡ ❜♦♥❡ ♠❛rr♦✇ ❬✽✸✱ ✷✶❪✳ ❉✉❡ t♦ ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧
❜❛rr✐❡rs✱ t❛r❣❡t✐♥❣✱ ✉♣t❛❦❡ ❛♥❞ ❜❧♦♦❞ ❝❧❡❛r❛♥❝❡ ♦❢ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✐s ♦❢t❡♥ t♦♦ s❧♦✇✳ ❋♦r
✐♥st❛♥❝❡✱ t✉♠♦✉r ✉♣t❛❦❡ ✇✐t❤ s②st❡♠✐❝❛❧❧② ❛❞♠✐♥✐st❡r❡❞ ■❣● ♠♦❧❡❝✉❧❡s ♦❢t❡♥ r❡❛❝❤❡s
❛ ♠❛①✐♠✉♠ ♦♥❧② ❛❢t❡r ♦♥❡ ♦r t✇♦ ❞❛②s✳ ❲✐t❤ ❡①❝❡♣t✐♦♥ ♦❢ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s t❛r❣❡t✐♥❣
❧❡✉❦❛❡♠✐❛✱ ♠♦st ✭❃ ✾✾ ✪✮ ♦❢ t❤❡ ✐♥❥❡❝t❡❞ ❛♥t✐❜♦❞② t❤❡r❡❢♦r❡ r❡♠❛✐♥s ❝✐r❝✉❧❛t✐♥❣ ✐♥
t❤❡ ❜❧♦♦❞ ♦r ✐s ♥♦t ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ t❛r❣❡t t✉♠♦✉r✳ ❚❤✐s ♣r♦❧♦♥❣❡❞ ❝✐r❝✉❧❛t✐♦♥
t✐♠❡ ♦❢ ✉♥t❛r❣❡t❡❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✐s ✉s✉❛❧❧② ✐♥ t❤❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ❞❛②s ♦r ✇❡❡❦s ❛♥❞ r❡s✉❧ts ✐♥
✐♥❝r❡❛s❡❞ r❛❞✐❛t✐♦♥ ❡①♣♦s✉r❡ ♦❢ ❝❛t❛❜♦❧✐s✐♥❣ ♦r❣❛♥s ✭❧✐✈❡r ❛♥❞ ❦✐❞♥❡②s✮❬✶✹❪✳ ❋♦r s✉❝❤
❛ s②st❡♠✐❝ ❛♣♣r♦❛❝❤ ❧♦♥❣✲❧✐✈❡❞ ♥✉❝❧✐❞❡s ❛r❡ ♠♦r❡ s✉✐t❛❜❧❡✱ ❜❡❝❛✉s❡ ❛ ❧❛r❣❡r ❢r❛❝t✐♦♥
✇✐❧❧ ❜❡ ❡①❝r❡t❡❞ ❜❡❢♦r❡ ♠♦st ♦❢ t❤❡♠ ❤❛✈❡ ❞❡❝❛②❡❞ ❬✼✵❪✳

✶✳✹✳✸ ❉❡✈❡❧♦♣♠❡♥t ♦❢ ❘❛❞✐♦♣❤❛♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s

❆❢t❡r ❝♦♥❞✉❝t✐♥❣ t❤❡ ✜rst ♣r♦s♣❡r♦✉s r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✐t ✉s✉❛❧❧②
t❛❦❡s s❡✈❡r❛❧ ②❡❛rs ✉♥t✐❧ ❛ ♥❡✇ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧ ❞r✉❣ ✐s ❛♣♣r♦✈❡❞ ❢♦r r♦✉t✐♥❡ ❛♣✲
♣❧✐❝❛t✐♦♥ ✐♥ ❝❧✐♥✐❝❛❧ t❤❡r❛♣②✳ ❆ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ♣r❡❝❧✐♥❝❛❧ ✐♥ ✈✐tr♦ ✭st❛❜✐❧✐t② ♦❢ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉✲
❣❛t❡s ✉♥❞❡r ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s❀ ✐♠♠✉♥♦r❡❛❝t✐✈✐t②✱ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t②✱ ✐♥t❡r♥❛❧✐s❛✲
t✐♦♥✱ ❝②t♦t♦①✐❝✐t②✮✱ ✐♥ ✈✐✈♦ ✭❛♥✐♠❛❧s✿ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✐♥ ❛ ❧✐✈✐♥❣ ♦r❣❛♥✐s♠❀
❜✐♦❞✐str✐❜✉t✐♦♥✱ t✉♠♦✉r✴❤❡❛❧t❤② ♦r❣❛♥ ✉♣t❛❦❡✱ ✐❞❡♥t✐✜❝❛t✐♦♥ ♦❢ ❞♦s❡✲❧✐♠✐t✐♥❣ ♦r❣❛♥s✱
♠❛①✐♠✉♠ t♦❧❡r❛t❡❞ ❞♦s❡❀ ❡①tr❛♣♦❧❛t✐♦♥ t♦ t❤❡ ❤✉♠❛♥ ♦r❣❛♥✐s♠✮ ❛♥❞ ❝❧✐♥✐❝❛❧ ♣❛t✐❡♥t
st✉❞✐❡s ✭♣❤❛s❡ ■✲■❱✮ ♥❡❡❞ t♦ ❜❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛♥❞ ✜♥❛❧✐s❡❞ s✉❝❝❡ss❢✉❧❧②✳ ❚❤❡ ♠♦st ❛❞✲
✈❛♥❝❡❞ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧ ❞r✉❣ ✐s ❆❧♣❤❛r❛❞✐♥➤ ✭r❛❞✐✉♠✲✷✷✸ ❝❤❧♦r✐❞❡✱ t➼❂✶✶✳✹
❞✱ ❝❛s❝❛❞❡ ♦❢ ✹ α−♣❛rt✐❝❧❡s✮✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✉s❡❞ ❢♦r t❤❡r❛♣② ♦❢ ♣r♦st❛t❡ ❝❛♥❝❡r ❛♥❞ ❜♦♥❡
♠❡t❛st❛s❡s ❛♥❞ ✐s ❝✉rr❡♥t❧② t❡st❡❞ ✐♥ ♣❤❛s❡ ■■■ st✉❞✐❡s ❬✽✹✱ ✽✺✱ ✽✻❪✳
▼♦st t❤❡r❛♣❡✉t✐❝❛❧ α✲❧❛❜❡❧❧❡❞ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✉s❡❞ ✐♥ t❛r❣❡t❡❞ r❛❞✐♦t❤❡r❛♣② ❛r❡

❝✉rr❡♥t❧② ✐♥ ♣❤❛s❡ ■■ st✉❞✐❡s✳ ❚❤❡ ✇♦r❦ ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ t❤✐s P❤❉ t❤❡s✐s ❛✐♠s ♦♥ t❤❡
♦♣t✐♠✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✲❧❛❜❡❧❧❡❞ r✐t✉①✐♠❛❜✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞
❜② ✐♥ ✈✐tr♦ ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡✳ ❚❤✐s ♣r♦❥❡❝t ❝♦♥tr✐❜✉t❡s t♦ t❤❡
♣r❡❝❧✐♥✐❝❛❧ ✐♥ ✈✐tr♦ st✉❞✐❡s r❡q✉✐r❡❞ t♦ t❛❦❡ t❤❡ r❡s❡❛r❝❤ ♦♥ ❆❝✲✷✷✺✲❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s
❢♦r t❤❡r❛♣② ♦❢ ◆♦♥✲❍♦❞❣❦✐♥s✲▲②♠♣❤♦♠❛ t♦ t❤❡ ♥❡①t ❧❡✈❡❧✳

✷✸





❈❤❛♣t❡r ✷✳ ❙❝♦♣❡ ❛♥❞ ▼♦t✐✈❛t✐♦♥

✷ ❙❝♦♣❡ ❛♥❞ ▼♦t✐✈❛t✐♦♥

❚❤❡ s✉❝❝❡ss❢✉❧ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢ ❛✲❡♠✐tt❡rs ✐♥ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦t❤❡r❛♣② ❣♦❡s t♦❣❡t❤❡r ✇✐t❤
❞❡✈❡❧♦♣♠❡♥ts ✐♥ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ❛♥❞ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❝❤❡♠✐str②✳ ❊s♣❡❝✐❛❧❧② ♣r♦✲
❢♦✉♥❞ ✉♥❞❡rst❛♥❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ❝❤❡♠✐str② ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥✲❧✐❣❛♥❞
s②st❡♠ ✐s ♦❢ ♠❛❥♦r ✐♠♣♦rt❛♥❝❡ t♦ ❞❡✈❡❧♦♣ ♣r♦t♦❝♦❧s ❢♦r t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥✲
♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❛♥❞ t♦ ♣r❡❞✐❝t t❤❡ ❢❛t❡ ♦❢ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✐♥ ✈✐✈♦✳
❚❤❡ s❝♦♣❡ ♦❢ t❤❡ ♣r❡s❡♥t❡❞ ✇♦r❦ ✐s t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❡✈❛❧✉✲

❛t✐♦♥ ♦❢ ✶✱✹✱✼✱✶✵✲t❡tr❛❛③❛❝②❝❧♦❞♦❞❡❝❛♥❡✲✶✱✹✱✼✱✶✵✲t❡tr❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞ ✭❉❖❚❆✮ ❛s ❛ s✉✐t✲
❛❜❧❡ ❝❤❡❧❛t♦r ❢♦r tr✐✈❛❧❡♥t ❛❝t✐♥✐❞❡s ✭❆♥✭■■■✮✮✱ ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② ✐♥ t❡r♠s ♦❢ st❛❜❧❡ ❜✐♥❞✐♥❣
♦❢ t❤❡ ❧♦♥❣✲❧✐✈❡❞ ❛❧♣❤❛ ❡♠✐tt✐♥❣ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❆❝✲✷✷✺ t♦ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡s ❢♦r s❛❢❡ ❛♣♣❧✐❝✲
❛t✐♦♥ ✐♥ ❘■❚✳ ❚❤❡ ♣r♦❥❡❝t ✐♥❝❧✉❞❡s ♥♦t ♦♥❧② ❜❛s✐❝ st✉❞✐❡s t♦ ❝♦♥tr✐❜✉t❡ t♦ ❛ ❜❡tt❡r
✉♥❞❡rst❛♥❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♠❡❝❤❛♥✐s♠s ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝s✱ ❜✉t✱ ❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡s❡
✜♥❞✐♥❣s✱ ✐s ❛✐♠❡❞ ❛t t❤❡ ❞❡✈❡❧♦♣♠❡♥t ♦❢ ❛ r♦❜✉st ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r ❢❛❝✐❧❡ ❛♥❞
❡✛❡❝t✐✈❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ ❛♥ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❈❉✷✵✲❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡✳ ■♥ t❤❡ ❝♦✉rs❡ ♦❢
t❤❡ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s✱ ❢♦❝✉s ✐s s❡t ♦♥ ✐♥ ✈✐tr♦ t❡st✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥✲
❥✉❣❛t❡✱ ✐♥ ♣❛rt✐❝✉❧❛r t❤❡ ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ✐♥ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ❝♦♠♣❡t✐♥❣
❛❣❡♥ts ❛s ✇❡❧❧ ❛s ✐♥ ❤✉♠❛♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠✳ ❆ss❡ss♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❣❡♥ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t②
♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❝♦♠♣❧❡t❡s t❤❡ ✇♦r❦✳
❚❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r t❤❡ ❞❡s✐❣♥ ❛♥❞ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s ♦❢ ▼❝❉❡✲

✈✐tt ❡t ❛❧ ♣r♦✈✐❞❡❞ t❤❡ st❛rt✐♥❣ ♣♦✐♥t ❢♦r t❤✐s st✉❞② ❬✻❪✳ ❚❤✐s r❡s❡❛r❝❤ ❣r♦✉♣ ❞❡✈❡❧♦♣❡❞
❛ s②♥t❤❡t✐❝ s❝❤❡♠❡ t♦ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧ ❉❖❚❆✲♣r♦t❡✐♥s ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺✳ ▲❛t❡r✱ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧
✇❛s ❛♣♣❧✐❡❞ t♦ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✐♥ ❢♦r♠ ♦❢ ❛ t✇♦✲st❡♣ s②♥t❤❡s✐s✱ ✇✐t❤ t❤❡ ✜rst st❡♣ ❜❡✐♥❣
t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ❉❖❚❆✲❇♥✲◆❈❙ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② t❤❡ ❝♦✉♣❧✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲
❉❖❚❆✲❇♥✲◆❈❙ t♦ t❤❡ ♠❆❜✳ ❚❤❡ ✐❞❡❛ ❜❡❤✐♥❞ t❤✐s t✇♦✲st❡♣ ❛♣♣r♦❛❝❤ ✇❛s t❤❛t✱ ✇❤❡♥
t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮ ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ✐s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛♥❞
❜❛s✐❝ ♣❍ ✭✜rst st❡♣✮✱ ♣r❡s✉♠❛❜❧② ❛ ♠♦r❡ st❛❜❧❡ ❝♦♠♣❧❡① ✐s ❢♦r♠❡❞✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ s✐♥❝❡
❤✐❣❤❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡✴♣❍ ❛r❡ ❦♥♦✇♥ t♦ ❤❛✈❡ ❛ ♥❡❣❛t✐✈❡ ❡✛❡❝t ♦♥ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❡✣✲
❝✐❡♥❝②✱ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t✐♦♥ t♦ t❤❡ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡ ❝❛♥ ❤❡♥❝❡ ♦♥❧② ❜❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛t ❧♦✇❡r
t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✐♥ ❛ s❡❝♦♥❞ st❡♣✳ ❚❤✐s t✇♦✲st❡♣ s②♥t❤❡s✐s t❤♦✉❣❤ s✉✛❡rs ❢r♦♠ ②✐❡❧❞s
❜❡❧♦✇ ✶✵ ✪✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❛ss✉♠❡❞ t♦ ❜❡ ❞✉❡ t♦ t❤❡ ❝♦♠♣❡t✐♥❣ ❤②❞r♦❧②s✐s r❡❛❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
✐s♦t❤✐♦❝②❛♥❛t❡ ♠♦✐❡t② ♦❝❝✉rr✐♥❣ ❛t t❤❡ ♣❍ ✉s❡❞ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ st❡♣ ❬✽✼❪✳
❚❤✐s ♠❛❦❡s t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ ❛♥ ✐♥t❡r❡st✐♥❣ s✉❜❥❡❝t ❢♦r ❢✉rt❤❡r st✉❞✐❡s ♦♥ ❤♦✇
t❤✐s s②♥t❤❡s✐s ❝❛♥ ❜❡ ✐♠♣r♦✈❡❞✳
❋r♦♠ t❤❡ ✜♥❞✐♥❣s ♦❢ ▼❝❉❡✈✐tt ❡t ❛❧ ✐t ✇❛s ❛♣♣❛r❡♥t t❤❛t ❛ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ✈❛r✐❛❜❧❡s

♥❡❡❞❡❞ t♦ ❜❡ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ✐♠♣r♦✈❡ ♦♥ t❤❡ ❧♦✇ ❡✣❝✐❡♥❝② ♦❢ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧✳
❚❤❡s❡ st✉❞✐❡s ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ♣r❡✈✐♦✉s❧② ❛♥❞ ❛r❡ s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥ t❤❡ ❉✐♣❧♦♠❛ ❚❤❡s✐s✱
❙✳ ❑❛♥♥❡♥❣✐❡ÿ❡r✱ ✷✵✵✾ ❬✼❪✳ ❆ ♦♥❡✲st❡♣ s②♥t❤❡s✐s ♣r♦t♦❝♦❧ ✇❛s t❡st❡❞ ❛♥❞ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣
②✐❡❧❞s ❢♦r ❆❝✲✷✷✺ ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ❞❡♣❡♥❞❡♥t ♦♥ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❛♥❞ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ♦♥ t❤❡
♣❍ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ♠✐①t✉r❡✳ ❊✈❡♥t✉❛❧❧②✱ ❛♥ ♦♣t✐♠✐s❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢
❉❖❚❆✲♣❡♣t✐❞❡s ❛♥❞ ▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ✉♣ t♦ ✷ ➭❈✐ ✭❂ ✼✹ ❦❇q✮ ♣❡r
✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜ ✇❛s ❡st❛❜❧✐s❤❡❞✱ ♦✛❡r✐♥❣ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ❃ ✾✺ ✪✳ ❚❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ♥♦✇
❛✐♠s ♦♥ tr❛♥s❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ s②♥t❤❡s✐s ♣r♦t♦❝♦❧ t♦ ❤✐❣❤❡r s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s
♦❢ ❝❧✐♥✐❝❛❧ r❡❧❡✈❛♥❝❡ ✭≥ ✶✵ ➭❈✐ ✭≥ ✸✼✵ ❦❇q✮ ♣❡r ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜✮✳

✷✺



❈❤❛♣t❡r ✷✳ ❙❝♦♣❡ ❛♥❞ ▼♦t✐✈❛t✐♦♥

❚♦ ❣❛✐♥ ♣r♦❢♦✉♥❞ ❦♥♦✇❧❡❞❣❡ ❛❜♦✉t t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ r❡❛❝t✐♦♥ ♠❡❝❤❛♥✐s♠ ❛♥❞ t❤❡
t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ t❤❡ ❆♥✭■■■✮✲❉❖❚❆ s②st❡♠✱ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥✲
❛t✐♦♥ ❝❤❡♠✐str② ✇❛s ✐♥✐t✐❛❧❧② st✉❞✐❡❞ ❜② ♠❡❛♥s ♦❢ t✐♠❡ r❡s♦❧✈❡❞ ❧❛s❡r ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡
s♣❡❝tr♦s❝♦♣② ✭❚❘▲❋❙✮✳ ❙✐♥❝❡ ❆❝✭■■■✮ ❤❛s ♥♦ s✉✐t❛❜❧❡ s♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝ ♣r♦♣❡rt✐❡s✱ t❤❡
♠❡t❛❧ ✐♦♥ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❜② ❉❖❚❆ ✇❛s ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ✇✐t❤ ❈♠✭■■■✮ ❛s s✉❜st✐t✉t❡ ❢♦r
t❤❡ tr✐✈❛❧❡♥t ❛❝t✐♥✐❞❡s✳ ❇❡s✐❞❡s ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ❛♥❞ t❤❡r✲
♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs ✭❧♦❣ ❑✱ ∆RG✮ ❛t ❧❛❜❡❧❧✐♥❣✲r❡❧❡✈❛♥t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✉♣ t♦ ✾✵
➦❈✱ ❛tt❡♥t✐♦♥ ✇❛s ❛❧s♦ ♣❛✐❞ t♦ t❤❡ ❞❡t❡❝t✐♦♥ ♦❢ ♣♦ss✐❜❧❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ✇❤✐❝❤
❛r❡ ❢r❡q✉❡♥t❧② ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ❬✶✶❪✳
❚❘▲❋❙ ✐s ❛ ♣♦✇❡r❢✉❧ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ♠❡t❤♦❞ ✇❤✐❝❤ ♠❛❦❡s ✉s❡ ♦❢ t❤❡ ❡①❝❡❧❧❡♥t ✢✉♦r✲

❡s❝❡♥❝❡ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ ❊✉✭■■■✮ ❛♥❞ ❈♠✭■■■✮✱ ❜♦t❤ r❡❣❛r❞❡❞ ❛s ❣♦♦❞ r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡s
❢♦r tr✐✈❛❧❡♥t ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡s ❛♥❞ ❛❝t✐♥✐❞❡s✳ ❲✐t❤ ❚❘▲❋❙ ✐t ✐s ♣♦ss✐❜❧❡ t♦ ❞❡t❡❝t ❛♥❞
❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡ ❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ✐♥ s✉❜✲♠✐❝r♦♠♦❧❛r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ✇✐t❤♦✉t ✐♥✢✉❡♥❝✐♥❣
t❤❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ♦❢ t❤❡ s②st❡♠✳ ❋♦r t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ♦❢ ✹✺ t♦ ✾✵ ➦❈✱ ♠❡❛s✉r❡✲
♠❡♥ts ✇✐t❤ ✜①❡❞ ♠❡t❛❧✲t♦✲❧✐❣❛♥❞ r❛t✐♦s ❛t ❞✐✛❡r❡♥t ♣❍ ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ t♦ ✐❞❡♥t✐❢② t❤❡
❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ❛♥❞ q✉❛♥t✐❢② t❤❡✐r r❡❧❛t✐✈❡ r❛t✐♦s ❜② ♠❡❛♥s ♦❢ ♣❡❛❦ ❞❡❝♦♥✈♦❧✉t✐♦♥✳
❇❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ♣♦t❡♥t✐♦♠❡tr✐❝❛❧❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ♣❑ ❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❉❖❚❆ ✐♥ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡
t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡✱ ❢r♦♠ t❤❡s❡ r❛t✐♦s t❤❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥❛❧ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❝♦♠♣❧❡① st❛✲
❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❧♦❣ ❑ ♦❢ ❬❈♠✭■■■✮❉❖❚❆❪✲ ✇❡r❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞✳ ❆♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✈❛♥✬t
❍♦✛ ❧❛✇ ❛❧❧♦✇❡❞ ❢♦r ❡①tr❛♣♦❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❛t ✷✺ ➦❈✳ ■❞❡♥t✐✜❝❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❢✉r✲
t❤❡r ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐♥✈♦❧✈❡❞ ❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ✇❛s ❞♦♥❡ ❜② ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ t❤❡
✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡s✱ ✇❤✐❝❤ ❣✐✈❡ ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛❜♦✉t t❤❡ ✜rst ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s♣❤❡r❡ ♦❢
t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥✳ ❆ ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ st✉❞② ♦♥ ❬❊✉✭■■■✮❉❖❚❆❪✲ ❤❛s ❜❡❡♥ r❡♣♦rt❡❞ ❜❡❢♦r❡
❬✽✱ ✾✱ ✶✵❪✳
❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s ✇✐t❤ ◆▼❘ ✇❡r❡ ❡①❡❝✉t❡❞ t♦ ✐❞❡♥t✐❢② ❛♥❞

✉♥❞❡rst❛♥❞ t❤❡ ♠❡❝❤❛♥✐s♠ r❡❧❛t❡❞ t♦ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✲❇♥✲◆❈❙✳
❇❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ◆▼❘ st✉❞②✱ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ♦❢ ❉❖❚❆ ❛♥❞
❉❖❚❆✲❇♥✲◆❈❙ ✇❡r❡ ❢✉rt❤❡r ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ❛♥❞ ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ ❣❛✐♥ ✐♥s✐❣❤t ✐♥t♦ t❤❡
✐♥✈♦❧✈❡❞ r❡❛❝t✐♦♥ ♠❡❝❤❛♥✐s♠s✳
Pr♦♣❡r ✉♥❞❡rst❛♥❞✐♥❣ ❛♥❞ ✐♥t❡r♣r❡t❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ♦❢ t❤❡

❈♠✭■■■✮✲❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛❧❧♦✇❡❞ ❢♦r ❢❛❝✐❧❡ tr❛♥s❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧
s❡tt✐♥❣s t♦ t❤❡ ❆❝✭■■■✮✲❉❖❚❆ s②st❡♠✳ ❙✐♥❝❡ ♥♦ s♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝ ♠❡t❤♦❞s ❛r❡ ❛✈❛✐❧✲
❛❜❧❡ ❢♦r t❤✐s s②st❡♠✱ ❈❤❡❧❡① ❝❛t✐♦♥ ❡①❝❤❛♥❣❡ r❡s✐♥ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ■♥st❛♥t ❚❤✐♥ ▲❛②❡r
❈❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② ✭■❚▲❈✮ ✇❡r❡ ❝❤♦s❡♥ ❛s r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ♠❡t❤♦❞s ❛♥❞ ✇❡r❡
❡✈❛❧✉❛t❡❞ ❢♦r t❤❡✐r ❢❡❛s❛❜✐❧✐t②✳ ❉❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ❛♥❞ r❡✜♥❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥✲
st❛♥t ❧♦❣ ❑ ♦❢ ❬❆❝✭■■■✮❉❖❚❆❪✲ ❢♦r t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✷✺ t♦ ✾✵ ➦❈ ✇❛s ❞♦♥❡ ✐♥
❛♥❛❧♦❣② t♦ t❤❡ ❈♠✭■■■✮✲❉❖❚❆ s②st❡♠✳ ❚♦ ♦❜t❛✐♥ r❡❧✐❛❜❧❡ r❡s✉❧ts✱ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r
t❤❡ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ ❘❛✲✷✷✺ r❡q✉✐r❡❞ ♦♣t✐♠✐s❛t✐♦♥ t♦ ❡♥s✉r❡
❤✐❣❤❡st ♣✉r✐t② ❛♥❞ q✉❛❧✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✳
❙✉❜s❡q✉❡♥t❧②✱ t❤❡ st✉❞✐❡s ♦♥ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲❇♥✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤

✇❡r❡ ❝♦♥t✐♥✉❡❞✳ ❚❤❡ ♣r❡✈✐♦✉s❧② ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ✇❛s ♠♦❞✐✜❡❞ ❛♥❞ ❢✉rt❤❡r ♦♣t✐♠✲
✐s❡❞ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ❜❡ ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡ ❢♦r ❢❛❝✐❧❡ ❝❧✐♥✐❝❛❧ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s
✇✐t❤ ❤✐❣❤❡r s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ✭❙❆✮ ✇✐t❤✐♥ ≤✷✵ ♠✐♥✳ ■♥ t❤✐s r❡❣❛r❞✱ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞②
❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❦✐♥❡t✐❝s ✇❡r❡ r❡✈✐❡✇❡❞ r❡s♣❡❝t✐✈❡ r❡❛❝t✐♦♥ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❛♥❞ ✐❞❡❛❧ ♣❍ ♦❢ t❤❡
❤✐❣❤✲②✐❡❧❞ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣✱ ✇❤✐❝❤ ♣❡r♠✐tt❡❞ ❢✉rt❤❡r ✐♠♣r♦✈❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❡❢✲
❢❡❝t✐✈❡♥❡ss ✭♣❍ ✾❀ ✸✼ ✲ ✹✷ ➦❈❀ ✺ ✲ ✶✺ ♠✐♥❀ ❛✈❡✳ ②✐❡❧❞s ✾✹ ✲ ✾✻ ✪✱ ❃ ✾✽ ✪ ❘❈P ❛❢t❡r
♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥✮✳ ❚❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ ✇❛s s✉❝❝❡ss❢✉❧❧② ❡✈❛❧✉❛t❡❞ ❢♦r r❡❧✐❛❜✐❧✐t② ✇✐t❤ ❙❆ ✉♣ t♦
✺✵ ➭❈✐ ✭❂ ✶✳✽✺ ▼❇q✮ ♣❡r ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜✳ ❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✇❡r❡ ❛ss❡ss❡❞

✷✻



❈❤❛♣t❡r ✷✳ ❙❝♦♣❡ ❛♥❞ ▼♦t✐✈❛t✐♦♥

❢♦r t❤❡✐r ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ✐♥ ❞✐✛❡r❡♥t ❜✉✛❡rs ❛s ✇❡❧❧ ❛s ✉♥❞❡r ♣❤②s✐♦❧♦❝✐❣❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s
✐♥ ❤✉♠❛♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ❛♥❞ ♣r♦✈❡❞ t♦ ❜❡ s❛t✐s❢②✐♥❣❧② st❛❜❧❡ ♦✈❡r ✉♣ t♦ ✸✵ ❞❛②s✳
❋✐♥❛❧❧②✱ ❛ ♣r❡❧✐♠✐♥❛r② r❛❞✐♦❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ st✉❞② ✇✐t❤ ❝❛♥❝❡r ❝❡❧❧s ✭❑✹✷✷ ❝❡❧❧ ❧✐♥❡✱ ❇✲❝❡❧❧

❧②♠♣❤♦♠❛✮ ✇❛s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ ❛♥t✐❣❡♥ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❧❛✲
❜❡❧❧❡❞ ❈❉✷✵✲❛♥t✐❜♦❞② ✭❙❆ ❂ ✶➭❈✐ ✭❂ ✸✼ ❦❇q✮✴✶✵✵➭❣ ♠❆❜❀ Bmax ❂ ✽✳✽✽ ♥▼❀ Kd

❂ ✺✷✳✺✺ ♥▼✮✳ ❚❤❡ r❡s✉❧ts ❣✐✈❡ r✐s❡ t♦ ❢✉rt❤❡r ♣r❡❝❧✐♥✐❝❛❧ ✐♥ ✈✐tr♦ st✉❞✐❡s✳

❋♦r r❡❝❛♣✐t✉❧❛t✐♦♥✱ ✐♥ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ✢♦✇❝❤❛rt t❤❡ s✉❝❝❡ss✐✈❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ st❡♣s
✉♥❞❡rt❛❦❡♥ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t P❤❉ st✉❞② ❛r❡ ♦✉t❧✐♥❡❞✿

■♥ s✉♠♠❛r②✱ ✐t ✐s ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ ✐♥ t❤✐s ✇♦r❦ t❤❛t ❤✐❣❤✲②✐❡❧❞ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢
❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ♠❆❜s ✐s ♣♦ss✐❜❧❡ ❜② ❝❤♦s✐♥❣ ❛♣♣r♦♣r✐❛t❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✇❤✐❝❤
s❡❡♠ t♦ ♣r❡s❡r✈❡ t❤❡ ✐♥t❡❣r✐t② ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❛♥❞ st✐❧❧ r❡s✉❧t ✐♥ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝❛❧❧②
❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝❛❧❧② st❛❜❧❡ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✇✐t❤ ❤✐❣❤ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s s✉✐t❛❜❧❡
❢♦r ❚❆❚✳

✷✼





❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

✸ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

✸✳✶ ❈❤❡♠✐str② ♦❢ t❤❡ ❢✲❊❧❡♠❡♥ts

❚❤❡ s❡r✐❡s ♦❢ t❤❡ ❢✲❡❧❡♠❡♥ts ❝♦♠♣r✐s❡ t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡ ✭✹❢✮ ❛♥❞ ❛❝t✐♥✐❞❡ ✭✺❢✮ ❡❧❡♠❡♥ts✳
❚❤❡ t✇♦ ❡♣♦♥②♠♦✉s ❡❧❡♠❡♥ts ❧❛♥t❤❛♥✉♠ ❛♥❞ ❛❝t✐♥✐✉♠ ❛r❡ ❛❝t✉❛❧ ♠❡♠❜❡rs ♦❢ t❤❡
t❤✐r❞ s✐❞❡ ❣r♦✉♣ ♦❢ t❤❡ P❙❊ ❛♥❞ ❛r❡✱ str✐❝t❧② s♣❡❛❦✐♥❣✱ ♥♦ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡ ♦r ❛❝t✐♥✐❞❡
❡❧❡♠❡♥ts✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡ ❞❡✜♥✐t✐♦♥ t❤❛t t❤❡ t✇♦ s❡r✐❡s ❡♥❝♦♠♣❛ss ❛❧❧
❡❧❡♠❡♥ts t❤❛t ❤❛✈❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣r♦♣❡rt✐❡s ❛ttr✐❜✉t❛❜❧❡ t♦ t❤❡ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ❧♦✇✲❧②✐♥❣
✻✴✼♣✱ ✺✴✻❞ ❛♥❞ ✹✴✺❢ ♦r❜✐t❛❧s✱ ✇✐t❤ t❤❡ tr✐♣♦s✐t✐✈❡ ❝❛t✐♦♥s ❤❛✈✐♥❣ t❤❡ ❡❧❡❝tr♦♥✐❝ ❝♦♥✲
✜❣✉r❛t✐♦♥ ✻✴✼♣✵ ✺✴✻❞✵ ❛♥❞ ✹✴✺❢♥ ✭♥ ❂ ✵✱ ✶✱✳✳✳✶✹✮✱ ❆❝ ❛♥❞ ▲❛ ❛r❡ ❝♦♠♠♦♥❧② ✐♥❝❧✉❞❡❞
❬✽✽❪✳ ❲❤✐❧❡ t❤❡ ♠❛❥♦r✐t② ♦❢ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡s ❤❛s st❛❜❧❡ ♥✉❝❧✐❞❡s✱ ❛❧❧ ❛❝t✐♥✐❞❡ ❡❧❡♠❡♥ts
❛r❡ r❛❞✐♦❛❝t✐✈❡✳ ❚❤❡ ❡❧❡♠❡♥ts t❤♦r✐✉♠✱ ♣r♦t❛❝t✐♥✐✉♠ ❛♥❞ ✉r❛♥✐✉♠ ♦❝❝✉r ♥❛t✉r❛❧❧②✱
✇❤✐❧❡ t❤❡ tr❛♥s✉r❛♥✐✉♠ ❡❧❡♠❡♥ts ❛r❡ s②♥t❤❡s✐s❡❞ ✐♥ r❡❛❝t♦rs✱ ❡✳❣✳ ♥❡♣t✉♥✐✉♠ t♦
❝✉r✐✉♠ ❜② ♥❡✉tr♦♥ ❝❛♣t✉r❡ r❡❛❝t✐♦♥s ✭♥✱ γ✮✳

✸✳✶✳✶ ❖①✐❞❛t✐♦♥ ❙t❛t❡s

❈♦♥tr❛r② t♦ t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡ ❡❧❡♠❡♥ts✱ ✇❤✐❝❤ ♠♦st❧② ❛♣♣❡❛r ❛s ▲♥✸✰✱ t❤❡r❡ ❛r❡ ♠❛♥②
♣♦ss✐❜❧❡ ♦①✐❞❛t✐♦♥ st❛t❡s ❦♥♦✇♥ ❢♦r ❛❝t✐♥✐❞❡ ❡❧❡♠❡♥ts ✐♥ s♦❧✉t✐♦♥✱ ✇✐t❤ t❤❡ ❧✐❣❤t❡r
❛❝t✐♥✐❞❡s s❤♦✇✐♥❣ ❛ ❣r❡❛t ✈❛r✐❡t② ♦❢ st❛❜❧❡ ♦①✐❞❛t✐♦♥ st❛t❡s ✭❋✐❣✳ ✸✳✶✮✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡
♦①✐❞❛t✐♦♥ st❛t❡ ✸✰ ✭❡❧❡❝tr♦♥ ❝♦♥✜❣✉r❛t✐♦♥ ❢♥❞✵s✵✮ ✐s ❣❡♥❡r❛❧❧② t❤❡ ♠♦st ❢❛✈♦✉r❡❞✱
❡s♣❡❝✐❛❧❧② ✇✐t❤ ❛❝t✐♥✐✉♠ ❛♥❞ t❤❡ ❤❡❛✈✐❡r ❛❝t✐♥✐❞❡ ❡❧❡♠❡♥ts st❛rt✐♥❣ ❢r♦♠ ❝✉r✐✉♠✱
✇❤✐❝❤ ✇✐❧❧ ♦♥❧② ♦❝❝✉r ❛s tr✐✈❛❧❡♥t ❛q✉♦ ✐♦♥s An(H2O)3+9 ✐♥ ❛q✉❡♦✉s s♦❧✉t✐♦♥ ❬✽✾❪✳ ❆♥
❡①❝❡♣t✐♦♥ ❢r♦♠ t❤✐s ❜❡❤❛✈✐♦✉r ✐s ◆♦❜❡❧✐✉♠✱ ❢♦r ✇❤✐❝❤ t❤❡ ✷✰ st❛t❡ ✐s ❡♥❡r❣❡t✐❝❛❧❧②
st❛❜✐❧✐s❡❞ ❞✉❡ t♦ t❤❡ ❝❧♦s❡❞ ✺❢ s❤❡❧❧✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✶✿ ❑♥♦✇♥ ♦①✐❞❛t✐♦♥ st❛t❡s ♦❢ t❤❡ ❛❝t✐♥✐❞❡ ❡❧❡♠❡♥ts✳ ❘❡❞ sq✉❛r❡s✿ ♠♦st st❛❜❧❡ ♦①✐❞❛t✐♦♥
st❛t❡s✳ ▼♦❞✐✜❡❞ ❢r♦♠ ❬✾✵❪✳

■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ t❤❡ ❢✲❡❧❡❝tr♦♥s ❛r❡ ✐♥♥❡r ❡❧❡❝tr♦♥s✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❡✛❡❝t✐✈❡❧② s❤✐❡❧❞❡❞ ❜② t❤❡
♦✉t❡r s✲ ❛♥❞ ♣✲❡❧❡❝tr♦♥s ♦❢ t❤❡ ♥❡①t ❤✐❣❤❡r ❢✉❧❧ s❤❡❧❧✳ ❚❤✐s ❡✛❡❝t ✐s ♠♦r❡ ♣r♦♥♦✉♥❝❡❞
❢♦r t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡s ✭✹❢✮ t❤❛♥ ❢♦r t❤❡ ❛❝t✐♥✐❞❡s ✭✺❢✮✳ ❋♦r ❢♥ ❝♦♥✜❣✉r❛t✐♦♥s ✇✐t❤ ♥ ≤ ✻✱
❛ ❧♦✇❡r ❡♥❡r❣② ✐s r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r t❤❡ ♣r♦♠♦t✐♦♥ ♦❢ ❛ ✺❢ ❡❧❡❝tr♦♥ t♦ ❛ ✻❞ ♦r❜✐t❛❧ ✭❛❝t✐♥✐❞❡s✮

✷✾



✸✳✶✳ ❈❤❡♠✐str② ♦❢ t❤❡ ❢✲❊❧❡♠❡♥ts ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

t❤❛♥ ✐t ✐s ♥❡❡❞❡❞ t♦ ♣r♦♠♦t❡ ❛ ✹❢ ❡❧❡❝tr♦♥ t♦ ❛ ✺❞ ♦r❜✐t❛❧ ✭❧❛♥t❤❛♥✐❞❡s✮✳ ❚❤✐s ✐s t❤❡
r❡❛s♦♥ ❢♦r t❤❡ ❤✐❣❤ ❡❧❡❝tr♦❝❤❡♠✐❝❛❧ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❤✐❣❤❡r ♦①✐❞❛t✐♦♥ st❛t❡s ♦❢ ♠❛♥②
❧✐❣❤t❡r ❛❝t✐♥✐❞❡s✱ ✇❤✐❧❡ t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡s ❢❛✈♦✉r t❤❡ ♦①✐❞❛t✐♦♥ st❛t❡ ✸✰✳ ❚❤❡ r❡✈❡rs❡
✐s t❤❡ ❝❛s❡ ❢♦r ❢♥ s②st❡♠s ✇✐t❤ ♥ ≥ ✼✳ ❍❡r❡ t❤❡ ❡♥❡r❣② ♥❡❡❞❡❞ ❢♦r t❤❡ ♣r♦♠♦t✐♦♥ ♦❢
❛ ✺❢ ❡❧❡❝tr♦♥ t♦ ❛ ✻❞ ♦r❜✐t❛❧ ✐s ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ ❢♦r t❤❡ ✹❢ ✙ ✺❞ tr❛♥s✐t✐♦♥✳ ❚❤✐s r❡s✉❧ts
✐♥ r❡❧❛t✐✈❡❧② ❧♦✇ ❡❧❡❝tr♦❝❤❡♠✐❝❛❧ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❤❡❛✈✐❡r ❛❝t✐♥✐❞❡s ✐♥ ❤✐❣❤ ♦①✐❞❛t✐♦♥
st❛t❡s✳ ❚❤❡ ❤❡❛✈✐❡r ❛❝t✐♥✐❞❡s t❤❡r❡❢♦r❡ ♣r❡❢❡r t❤❡ ♦①✐❞❛t✐♦♥ st❛t❡ ✸✰✱ ❛s ✐t ✐s ❢♦✉♥❞
❢♦r t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡ ❡❧❡♠❡♥ts ✐♥ s♦❧✉t✐♦♥ ❬✾✶❪✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✷✿ ❙②st❡♠❛t✐❝ ❞❡❝r❡❛s❡ ♦❢ t❤❡ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✐
♦❢ tr✐✈❛❧❡♥t ❛❝t✐♥✐❞❡ ❛♥❞ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡ ✐♦♥s ❢♦r ❝♦✲
♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♥✉♠❜❡rs ✻ ❛♥❞ ✾ ✭✏❧❛♥t❤❛♥✐❞❡✴❛❝t✐♥✐❞❡
❝♦♥tr❛❝t✐♦♥✑ ✮ ❬✾✷✱ ✾✸❪✳

❚❤❡ r❡❛s♦♥ ❢♦r t❤✐s tr❡♥❞ ✐s ✇❤❛t ✐s
r❡❢❡rr❡❞ t♦ ❛s t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡ ❛♥❞ ❛❝✲
t✐♥✐❞❡ ❝♦♥tr❛❝t✐♦♥ ❬✾✹❪✳ ❚❤❡ ❢✲❡❧❡❝tr♦♥s
❛r❡ ❧♦❝❛t❡❞ ♥❡❛r t❤❡ ♥✉❝❧❡✉s ❛♥❞ t❤❡r❡✲
❢♦r❡ t❤❡② r❡❞✉❝❡ ❜♦t❤ t❤❡ ❡♥❡r❣② ❛♥❞
t❤❡ s♣❛t✐❛❧ ❡①t❡♥t ♦❢ t❤❡ ✇❛✈❡ ❢✉♥❝t✐♦♥✳
❉✉❡ t♦ t❤✐s ❝♦♥tr❛❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❢✲♦r❜✐t❛❧s✱
t❤❡r❡ ✐s ❛ s②st❡♠❛t✐❝ ❞❡❝r❡❛s❡ ♦❢ t❤❡
✐♦♥ r❛❞✐✐ ✇✐t❤ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ❛t♦♠✐❝ ♥✉♠✲
❜❡r ✭❋✐❣✳ ✸✳✷✮✳ ❆t t❤❡ s❛♠❡ t✐♠❡✱ t❤❡
❡♥❡r❣② ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❢✲♦r❜✐t❛❧
❛♥❞ t❤❡ ❤✐❣❤❡r ❞✲ ❛♥❞ s✲♦r❜✐t❛❧s ✐♥✲
❝r❡❛s❡s✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ t❤❡ ❡❧❡❝tr♦♥ tr❛♥s✲
✐t✐♦♥ ❢♦r r❡❛❝❤✐♥❣ ❤✐❣❤❡r ♦①✐❞❛t✐♦♥ st❛t❡s
❜❡❝♦♠❡s ♠♦r❡ ❞✐✣❝✉❧t✳
❋♦r t❤❡ ❛❝t✐♥✐❞❡s ✐t ❢♦❧❧♦✇s t❤❛t ✇✐t❤

✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ❛t♦♠✐❝ ♥✉♠❜❡r t❤❡ s♣❛t✐❛❧
❡①t❡♥t ♦❢ t❤❡ ✺❢ ♦r❜✐t❛❧s ❞❡❝r❡❛s❡s✿ ❍❡♥❝❡ t❤❡ ❝❤❡♠✐str② ♦❢ ❛❝t✐♥✐❞❡s ❢r♦♠ ❩ ≥
✾✺ ✭❆♠✮ ✐s ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ t♦ t❤❡ ❝❤❡♠✐str② ♦❢ t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡s✳

✸✳✶✳✷ ❈♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ❈❤❡♠✐str② ♦❢ ❢✲❊❧❡♠❡♥ts

❚r✐✈❛❧❡♥t ❛❝t✐♥✐❞❡s ❛♥❞ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡s ❛r❡ s♠❛❧❧ ✐♦♥s ✇✐t❤ ❤✐❣❤ ✐♦♥✐❝ ❝❤❛r❣❡ ❛♥❞ ❛r❡
❤❡♥❝❡ ❞✐✣❝✉❧t t♦ ♣♦❧❛r✐s❡✳ ❚❤❡② ❛r❡ ❝❛t❡❣♦r✐s❡❞ ❛s ❤❛r❞ ❛❝✐❞s ✭P❡❛rs♦♥ ❍❙❆❇
❝♦♥❝❡♣t✮ ❛♥❞ t❤❡r❡❢♦r❡ ❢♦r♠ str♦♥❣ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ♥❛t✉r❛❧❧② ♦❝❝✉r✐♥❣ ✐♥♦r❣❛♥✐❝
❧✐❣❛♥❞s✱ ✇✐t❤ t❤❡ str❡♥❣t❤ ♦❢ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❞❡❝r❡❛s✐♥❣ ✐♥ t❤❡ r♦✇✿

CO2−
3 > OH− > F− > PO3−

4 , SO2−
4 > NO−

3 , Cl−, (ClO−
4 ) ✳

❙✐♥❝❡ ClO−
4 ✐s ❝❧❛ss✐✜❡❞ ❛s ♥♦♥✲❝♦♦r❞✐♥❛t✐♥❣ ❧✐❣❛♥❞ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❞♦❡s ♥♦t ✐♥✢✉❡♥❝❡

t❤❡ s♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝❛❧ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ♦❢ ❈♠✭■■■✮✱ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ t❤❡ ❚❘▲❋❙ st✉❞✐❡s
✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✐♥ ♣❡r❝❤❧♦r✐❝ ❛❝✐❞ ♠❡❞✐❛✱ ❡♠♣❧♦②✐♥❣ NaClO−

4 ❛s ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ❡❧❡❝✲
tr♦❧②t❡✳
❚❤❡ ✐♥♥❡r ❢✲❡❧❡❝tr♦♥s ♦❢ t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡s ❛♥❞ ❛❝t✐♥✐❞❡s ❛r❡ ♥♦r♠❛❧❧② ♥♦t ✐♥✈♦❧✈❡❞

✐♥ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❜♦♥❞✐♥❣✱ ❛❧t❤♦✉❣❤ t❤❡ ✇❡❛❦❡r s❤✐❡❧❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❛❝t✐♥✐❞❡ ✺❢ ❡❧❡❝tr♦♥s ✐♥
❝♦♥tr❛st t♦ t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡ ✹❢ ❡❧❡❝tr♦♥s ✇♦✉❧❞ ❛❧❧♦✇ t❤❡✐r ♣❛rt✐❝✐♣❛t✐♦♥ ✐♥ ❝♦✈❛❧❡♥t
❜♦♥❞s✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ t❤❡ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥s ❜❡t✇❡❡♥ ▲♥✭■■■✮ ❛♥❞ ❆♥✭■■■✮ ❝❛t✐♦♥s ✇✐t❤ ♦r❣❛♥✐❝
❧✐❣❛♥❞s✱ ♣r❡❢❡r❛❜❧② ✇✐t❤ ❤❛r❞ ❞♦♥♦rs s✉❝❤ ❛s ❛♠✐♥❡✲◆ ❛♥❞ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡✲❖✱ ❛r❡ ♣r❡✲
❞♦♠✐♥❛♥t❧② ✐♦♥✐❝ ✇✐t❤ s♠❛❧❧ ❝♦✈❛❧❡♥t ❝♦♥tr✐❜✉t✐♦♥ ✐♥ ❝❛s❡ ♦❢ t❤❡ ❛❝t✐♥✐❞❡s ❬✾✹✱ ✾✺❪✳
❆s ❧♦♥❣ ❛s t❤❡r❡ ❛r❡ ♥♦ str♦♥❣❡r ❧✐❣❛♥❞s ♣r❡s❡♥t✱ t❤❡ ❛q✉❡♦✉s ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ❝❤❡♠✐str②
♦❢ ❆♥✭■■■✮✴▲♥✭■■■✮ ✐s ❞♦♠✐♥❛t❡❞ ❜② ❤②❞r♦❧②s✐s✱ ❛s ❖❍✲ ✐s ♦♥❡ ♦❢ t❤❡ str♦♥❣❡st ❧✐❣❛♥❞

✸✵



❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✶✳ ❈❤❡♠✐str② ♦❢ t❤❡ ❢✲❊❧❡♠❡♥ts

❢♦r t❤❡s❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ❬✾✻❪✳ ❍②❞r♦❧②s✐s ❜❡❝♦♠❡s r❡❧❡✈❛♥t ❛t ♣❍ ≥ ✻ ✱ ✇❤✐❝❤ ❡✳❣✳
❧❛r❣❡❧② ❝♦♥str❛✐♥s t❤❡ s♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✸✰ t♦ t❤❡ ❛❝✐❞ ♣❍ r❡❣✐♦♥✳
■♥ ❝♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ tr❛♥s✐t✐♦♥ ♠❡t❛❧s✱ ❝♦✈❛❧❡♥❝② ❛♥❞ ❧✐❣❛♥❞ ✜❡❧❞ ❡✛❡❝ts ❛r❡ ✐♠♣♦rt❛♥t

❢❛❝t♦rs ❝♦♥tr✐❜✉t✐♥❣ t♦ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s✳ ❖♣♣♦s❡❞ t♦
t❤❛t✱ ❛❝t✐♥✐❞❡ ❛♥❞ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❛r❡ ✐♥ ❣❡♥❡r❛❧ ❦✐♥❡t✐❝❛❧❧② ❧❛❜✐❧❡ s✐♥❝❡ t❤❡✐r
❜♦♥❞s ❤❛✈❡ ♦♥❧② ❧♦✇ ❝♦✈❛❧❡♥❝②✳ ■♥ ✐♦♥✐❝ ❜♦♥❞s✱ t❤❡ ❜♦♥❞ str❡♥❣t❤ ❛♥❞ t❤✉s t❤❡
str❡♥❣t❤ ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✐s ❞✐r❡❝t❧② r❡❧❛t❡❞ t♦ t❤❡ ❡✛❡❝t✐✈❡ ❝❤❛r❣❡ ❞❡♥s✐t② ♦❢ t❤❡
♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥✳ ❋♦r ❛❝t✐♥✐❞❡s✱ ✐❢ st❡r✐❝ ❡✛❡❝ts ❛r❡ ♦❢ ♥♦ ✐♥✢✉❡♥❝❡✱ ✇✐t❤ ❛ ❣✐✈❡♥ ❧✐❣❛♥❞
t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ✉s✉❛❧❧② ✐♥❝r❡❛s❡s ✐♥ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ♦r❞❡r ✭t❤❡ ✐♦♥s ◆❛✰ ❛♥❞ ❈❛✷✰

❛r❡ ✐♥❝❧✉❞❡❞ ❢♦r ❝♦♠♣❛r✐s♦♥✮ ❬✾✼✱ ✾✹❪✿

Na+❁✗❁ Ca2+❁ AnO+
2 ❁ An3+≤ AnO2+

2 ❁ An4+

♦①✐❞❛t✐♦♥ st❛t❡ ✿ ✰■ ✰■■ ✰❱ ✰■■■ ✰❱■ ✰■❱
❡✛❡❝t✐✈❡ ✐♦♥✐❝ ❝❤❛r❣❡ ✿ ✰✶✳✵ ✰✷✳✵ ✰✷✳✷±✵✳✶ ✰✸✳✵ ✰✸✳✸±✵✳✶ ✰✹✳✵

❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♥✉♠❜❡r ✭❈◆✮
✹ ✽ ✲ ✾ ✻ ✼ ✲ ✽

✐♥ s♦❧✉t✐♦♥ ✿

❚❤❡r❡ ✐s ♥♦ str✐❝t ♦r❞❡r ❝♦♥❝❡r♥✐♥❣ t❤❡ ♦①✐❞❛t✐♦♥ st❛t❡s✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❡①♣❧❛✐♥❡❞ ❜② t❤❡
❢❛❝t t❤❛t t❤❡ ♦①✐❞❛t✐♦♥ st❛t❡s ✰❱ ❛♥❞ ✰❱■ ❛r❡ r❡♣r❡s❡♥t❡❞ ❜② ❧✐♥❡❛r ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞
❛❝t✐♥②❧ ✐♦♥s✳ ❉✉❡ t♦ t❤❡ t✇♦ ❛①✐❛❧ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❡❧❡❝tr♦♥❡❣❛t✐✈❡ ❖✷✲ ❛t♦♠s t❤❡ ❡✛❡❝t✐✈❡
❝❤❛r❣❡ ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ✐s ❞❡❝r❡❛s❡❞✱ ✇❤✐❝❤ ❤❛s ❞✐r❡❝t ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦♥ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①
st❛❜✐❧✐t②✳
❚❤❡ ♣r❡❞♦♠✐♥❛♥t❧② ✐♦♥✐❝ ♥❛t✉r❡ ♦❢ ❢✲✐♦♥✲❧✐❣❛♥❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ✐s ❛❧s♦ r❡✢❡❝t❡❞ ✐♥

t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❡♥t❤❛❧♣✐❡s ❛♥❞ ❡♥tr♦♣✐❡s✳ ❚❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ✐♥♥❡r✲s♣❤❡r❡ ✶ ✿ ✶
❝♦♠♣❧❡①❡s ✐♥ ❛q✉❡♦✉s ♠❡❞✐❛ ✐s ✉s✉❛❧❧② ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡❞ ❜② ♣♦s✐t✐✈❡ ❡♥tr♦♣② ❛♥❞ ✇❡❛❦❧②
♣♦s✐t✐✈❡ ♦r ✇❡❛❦❧② ♥❡❣❛t✐✈❡ ❡♥t❤❛❧♣②✳ ❋♦r s✐♠♣❧❡ ❧✐❣❛♥❞s✱ t❤❡ ❝❤❛♥❣❡ ♦❢ ❡♥t❤❛❧♣②✱ ❛♥❞
t❤✉s t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥t✱ ✐s ♦❢t❡♥ ❞♦♠✐♥❛t❡❞ ❜② t❤❡ ❝❤❛♥❣❡ ♦❢ ❡♥tr♦♣②✳ ■♥ ❛q✉❡♦✉s
♠❡❞✐❛✱ t❤❡ ♣♦s✐t✐✈❡ ❝❤❛♥❣❡s ♦❢ t❤❡ ❡♥tr♦♣② ❛r❡ ✉s✉❛❧❧② ❞✉❡ t♦ ❞❡❤②❞r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐♥♥❡r
❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s♣❤❡r❡ ❬✾✽✱ ✾✾❪✿ s✐♥❝❡ ❢r❡❡ ❆♥✭■■■✮ ❛♥❞ ▲♥✭■■■✮ ✐♦♥s ✐♥ ❛q✉❡♦✉s ❛❝✐❞✐❝
s♦❧✉t✐♦♥ ❛r❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❜② ✾±✵✳✺ ✇❛t❡r ❧✐❣❛♥❞s✱ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ✐♥✈♦❧✈❡s
s✉❜st✐t✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡s❡ ♠♦❧❡❝✉❧❡s ❜② ❛ ♣♦❧②❞❡♥t❛t❡ ❝❤❡❧❛t♦r✱ ❢♦r ✐♥st❛♥❝❡✱ r❡s✉❧t✐♥❣ ✐♥
❛♥ ✐♥❝r❡❛s❡ ♦❢ ❡♥tr♦♣②✳
❚❤❡ ❡❧❡❝tr♦st❛t✐❝ ❛ttr❛❝t✐♦♥ ❜❡t✇❡❡♥ ❆♥✭■■■✮✴▲♥✭■■■✮ ❝❛t✐♦♥s ❛♥❞ ❧✐❣❛♥❞s ✐s ♣r♦✲

♣♦rt✐♦♥❛❧ t♦ t❤❡ ♣r♦❞✉❝t ♦❢ t❤❡ ❡✛❡❝t✐✈❡ ✐♦♥✐❝ ❝❤❛r❣❡ ♦❢ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ❛♥❞ ❧✐❣❛♥❞ ❞✐✈✐❞❡❞
❜② t❤❡ ❜♦♥❞ ❧❡♥❣t❤✳ ❚❤❡ ❜♦♥❞ ❧❡♥❣t❤✱ ❛♥❞ t❤✉s t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ str❡♥❣t❤ ♦❢ t❤❡
♠❡t❛❧✲❧✐❣❛♥❞ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥✱ ❝❛♥ ❜❡ r❡❞✉❝❡❞ ❜② st❡r✐❝ ❡✛❡❝ts ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞s✳ ❚❤❡
❞❡❣r❡❡ ♦❢ st❡r✐❝ ❤✐♥❞r❛♥❝❡ ❞❡♣❡♥❞s ♦♥ t❤❡ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✉s ♦❢ t❤❡ ❝❡♥tr❛❧ ✐♦♥ ❛s ✇❡❧❧ ❛s
♦♥ t❤❡ ♥✉♠❜❡r ❛♥❞ s♣❛t✐❛❧ ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞♦♥♦r ❛t♦♠s✳ ❚❤❡ ✢❡①✐❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡
❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ♦♣❡♥ ❝❤❛✐♥ ❝❤❡❧❛t❡ ❧✐❣❛♥❞s ❛♥❞ t❤❡ r✐♥❣ s✐③❡ ♦❢ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❝❤❡❧❛t❡
❧✐❣❛♥❞s ❛r❡ ✐♠♣♦rt❛♥t ❢❛❝t♦rs ❢♦r t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ♣♦❧②❞❡♥t❛t❡ ❧✐❣❛♥❞s✳

✸✳✶✳✸ ❆❝t✐♥✐✉♠

❆❝t✐♥✐✉♠ ✇❛s ❞✐s❝♦✈❡r❡❞ ❜② ❉❡❜✐❡r♥❡ ♠♦r❡ t❤❛♥ ❤✉♥❞r❡❞ ②❡❛rs ❛❣♦ ❬✶✵✵❪✳ ❚❤❡
✐s♦t♦♣❡ ❆❝✲✷✷✺✱ ❛ ❞❛✉❣❤t❡r ♦❢ ❯✲✷✸✸ ❛♥❞ tr❛♥s✐❡♥t❧② ♣r❡s❡♥t ✐♥ t❤❡ ✭❡①t✐♥❝t✮ ◆♣✲✷✸✼
✭t➼ ❂ ✷✳✶·106②✮ ✹♥✰✶ r❛❞✐♦❛❝t✐✈❡ s❡r✐❡s✱ ✐s ♦♥❡ ♦❢ t❤❡ ♠♦st ♣♦♣✉❧❛r ❛❧♣❤❛ ❡♠✐tt❡rs
❢♦r ❚❆❚ ❬✸✱ ✶❪✳ ❆❧r❡❛❞② ✐♥ ✶✾✽✹ ❆❝✲✷✷✺ ✇❛s s✉❣❣❡st❡❞ ❜② ●❛♥s♦✇ ❡t ❛❧ ❛s ♣r♦♠✐s✐♥❣
r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❢♦r ❘■❚ ❬✻✽❪✳

✸✶



✸✳✶✳ ❈❤❡♠✐str② ♦❢ t❤❡ ❢✲❊❧❡♠❡♥ts ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

❆❝t✐♥✐✉♠ ✐s t❤❡ ✜rst ❛❝t✐♥✐❞❡ ✐♥ t❤❡ ♣❡r✐♦❞✐❝ t❛❜❧❡ ✭❡❧❡❝tr♦♥✐❝ str✉❝t✉r❡ ❬❘♥❪✻❞✼s✷✮
❛♥❞ t❤❡ ❡❧❡❝tr♦♥✐❝ ❤♦♠♦❧♦❣✉❡ ♦❢ t❤❡ ✜rst ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡ ❧❛♥t❤❛♥✉♠ ✭❡❧❡❝tr♦♥✐❝ str✉❝t✉r❡
❬❳❡❪✺❞✻s✷✮ ❬✶✵✵❪✳ ▲✐tt❧❡ ✐s ❦♥♦✇♥ ❛❜♦✉t t❤❡ ❝❤❡♠✐str② ♦❢ ❛❝t✐♥✐✉♠✳ ❚❤❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧
♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ ❛❝t✐♥✐✉♠ ❛r❡ s✐♠✐❧❛r t♦ t❤♦s❡ ♦❢ t❤❡ r❛r❡ ❡❛rt❤s ❛♥❞ ❧❛♥t❤❛♥✉♠✱ ✐♥
♣❛rt✐❝✉❧❛r✱ ✇✐t❤ ❜♦t❤ ❡❧❡♠❡♥ts s❤♦✇✐♥❣ ✐❞❡♥t✐❝❛❧ r❡❞✉❝t✐♦♥ ♣♦t❡♥t✐❛❧s ✭❆❝✸✰ ✰ ✸❡✲ ✙
❆❝ ❀ ❊ ❂ ✲✷✳✻✷ ❱✮✳ ❉✉❡ t♦ t❤❡✐r ❛♥❛❧♦❣②✱ s♦♠❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ ❆❝✭■■■✮
❝❛♥ ❜❡ ❡st✐♠❛t❡❞ ❢r♦♠ ▲❛✭■■■✮ ❬✶✵✶❪✳ ❚❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ♦❢ ❆❝✲❝♦♠♣❧❡①❡s ❛r❡
t❤❡ s❛♠❡ ❛s✱ ♦r s❧✐❣❤t❧② s♠❛❧❧❡r t❤❛♥✱ t❤♦s❡ ♦❢ t❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ ▲❛✲❝♦♠♣❧❡①❡s✳ ❚❤❡
❞✐✛❡r❡♥❝❡ ✐s ❛ttr✐❜✉t❛❜❧❡ t♦ t❤❡ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ✐♥ t❤❡ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✐ ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s✳
❙✐♥❝❡ t❤❡ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✉s ❢♦r ❆❝✸✰ ✐s r❡♣♦rt❡❞ t♦ ❜❡ ✶✳✶✷ ➴ ❢♦r ❈◆ ❂ ✻✱ ❆❝✭■■■✮ ✐s t❤❡
❧❛r❣❡st ❛♥❞ ♠♦st ❜❛s✐❝ ✭❂ ❧❡ss s✉❜❥❡❝t t♦ ❤②❞r♦❧②s✐s✮ tr✐♣♦s✐t✐✈❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ❦♥♦✇♥✳
❋♦r ❝♦♠♣❛r✐s♦♥✱ ▲❛✭■■■✮ ✇✐t❤ t❤❡ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✉s ❢♦r ▲❛✸✰ ❜❡✐♥❣ ✶✳✵✸ ➴ ✭❈◆ ❂ ✻✮ ✐s
♠♦r❡ s❡♥s✐t✐✈❡ t♦ ❤②❞r♦❧②s✐s ❬✽✽❪✳
❚❤❡r❡ ✐s ♦♥❧② ❛ ❧✐♠✐t❡❞ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❛❝t✐♥✐✉♠ ❝♦♠♣♦✉♥❞s ❦♥♦✇♥✳ ❆s ❡①♣❡❝t❡❞ ❢♦r

❛♥ ❢✵ ✐♦♥✱ ✐ts ❝♦♠♣♦✉♥❞s ❛r❡ ❝♦❧♦✉r❧❡ss✱ ✇✐t❤ ♥♦ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ✐♥ t❤❡ ❯❱✕❱✐s r❡❣✐♦♥✳
❙♦♠❡ ❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝s ♦❢ t❤❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✐♥ ❛q✉❡♦✉s s♦❧✉t✐♦♥ ✐♥✲
❝❧✉❞❡✱ t❤❛t ✐♥ ❛❜s❡♥❝❡ ♦❢ ❛♥② ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❛❣❡♥t✱ ❆❝✲✷✷✺ ✉♥❞❡r❣♦❡s ❤②❞r♦❧②s✐s ❢♦r♠✐♥❣
[Ac(OH)3−x]

x−✭① ❂ ✵✱ ✶✱ ✷✮ s♣❡❝✐❡s✳ ❚❤❡s❡ ❤②❞r♦①✐❞❡s ❢♦r♠ r❛❞✐♦❝♦❧❧♦✐❞s ❛♥❞ ❜✐♥❞
t♦ t❤❡ s✉r❢❛❝❡ ♦❢ r❡❛❝t✐♦♥ ✈❡ss❡❧s ❛♥❞ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ♣r❡s❡♥t ✐♥ s♦❧✉t✐♦♥✳ ■♥ ❛ ❧✐✈✐♥❣ ♦r✲
❣❛♥✐s♠✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ ❆❝✲✷✷✺ ✇✐❧❧ ♥♦t ❜❡ ♣r❡s❡♥t ❛s ✏❢r❡❡✑✱ ✉♥❝♦♠♣❧❡①❡❞ s♣❡❝✐❡s ❜✉t ✇✐❧❧
❜❡ ❜♦✉♥❞ t♦ ♠❡t❛❧✲tr❛♥s♣♦rt s❡r✉♠ ♣r♦t❡✐♥s✳
❚❤❡ ❤②❞r♦❧②s✐s ♦❢ ❆❝✸✰ ✐s t❤❡ ✇❡❛❦❡st ♦❢ ❛❧❧ ✸✰ ✐♦♥s✳ ❚❤❡ ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ✐ts ✜rst

❤②❞r♦❧②s✐s ❝♦♥st❛♥t ❤❛s ❜❡❡♥ s✉❜❥❡❝t ♦❢ s❡✈❡r❛❧ st✉❞✐❡s✳ ❑✉❧✐❦♦✈ ❡t ❛❧✳✱ ✇❤♦ st✉❞✐❡❞
t❤❡ ❤②❞r♦❧②t✐❝ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✈✐❛ ❡❧❡❝tr♦♠✐❣r❛t✐♦♥✱ ♣r❡❞✐❝t❡❞ t❤❛t ✐♥ ❛q✉❡♦✉s
s♦❧✉t✐♦♥ ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼✱ ✷✾✽ ❑✮ ♥♦ ❤②❞r♦❧②t✐❝ ♣r♦❝❡ss ♦❝❝✉rs ✉♥t✐❧ ♣❍ ✶✵✳✹ ❬✶✵✷❪✳ ❙❡✈❡r❛❧
②❡❛rs ❧❛t❡r t❤❡ ✜rst ❤②❞r♦❧②s✐s ❝♦♥st❛♥t ❢♦r ❆❝✸✰ ❢♦r t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠

K1H =

[

AcOH2+
]

[H+]

[Ac3+]
✭✸✳✶✮

✇❛s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ t♦ ❜❡ ♣❑ ✶❍❂ ✾✳✹±✵✳✶✱ ✇❤✐❝❤ ✐s s❧✐❣❤t❧② ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ t❤❡ ❝♦♥st❛♥t
❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❢♦r ▲❛✸✰ ✭♣❑ ✶❍❂ ✾✳✵±✵✳✶✮ ❬✶✵✸❪✳
❆❝✭❖❍✮✸ ✐s t❤❡ ♠♦st s♦❧✉❜❧❡ ♦❢ ❛❧❧ ❢✲❡❧❡♠❡♥t tr✐❤②❞r♦①✐❞❡s✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❝♦♥s✐st❡♥t ✇✐t❤

t❤❡ ❧❛r❣❡ ❆❝✸✰ ❜❡✐♥❣ t❤❡ ♠♦st ❜❛s✐❝ tr✐✈❛❧❡♥t ❝❛t✐♦♥ ❬✽✽❪✳

✸✳✶✳✸✳✶ Pr♦♣❡rt✐❡s ♦❢ t❤❡ ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✐♥ t❤❡ ❯✲✷✸✸ ❉❡❝❛② ❈❤❛✐♥

❆❝t✐♥✐✉♠✲✷✷✺ ✐s ❛♥ ✐♥t❡♥s✐✈❡❧② st✉❞✐❡❞✱ ✈❡r② ♣♦t❡♥t t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❛❧♣❤❛ ❡♠✐tt❡r ❬✶✵✹❪✳
■t ❤❛s ❛ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ✶✵ ❞❛②s✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ♥♦t ♦♥❧② ❝♦♥✈❡♥✐❡♥t ✐♥ t❡r♠s ♦❢ ❝❡♥tr❛❧✐s❡❞
♣r♦❞✉❝t✐♦♥✱ q✉❛❧✐t② ❝♦♥tr♦❧ ❛♥❞ s❤✐♣♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s✱ ❜✉t ❛❧s♦
❤❡❧♣s t♦ ❞❡❧✐✈❡r ♠♦r❡ ❞♦s❡ t♦ t✉♠♦✉r t✐ss✉❡ s✐♥❝❡ ✐t ✐s ❝♦♠♣❛t✐❜❧❡ ✇✐t❤ t❤❡ t✐♠❡
✐t t❛❦❡s ❢♦r ❛♥t✐❜♦❞✐❡s t♦ ❧♦❝❛❧✐s❡ ❛t t❤❡ t✉♠♦✉r ✐♥ s✉✣❝✐❡♥t ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❬✶✵✺❪✳
❉✉r✐♥❣ t❤❡ ❞❡❝❛② ♦❢ ♦♥❡ ❆❝✲✷✷✺ ❛t♦♠✱ ❢♦✉r α✲ ♣❛rt✐❝❧❡s ❛r❡ ❡♠✐tt❡❞ ✇✐t❤ ❛ t♦t❛❧
❡♥❡r❣② ♦❢ ♠♦r❡ t❤❛♥ ✸✸ ▼❡❱✱ ♦❢ ✇❤✐❝❤ ∼✾✵ ✪ ✐s ❝❛rr✐❡❞ ❜② s❤♦rt✲r❛♥❣❡ ❤✐❣❤✲▲❊❚
α−♣❛rt✐❝❧❡s ❝❛♣❛❜❧❡ ♦❢ ❦✐❧❧✐♥❣ ❛ ❝❡❧❧ ✇✐t❤ ♦♥❡ ♦r t✇♦ ❤✐ts ✐♥ ❝❧♦s❡ ♣r♦①✐♠✐t② ✭✺✵ ✲
✽✵ ➭♠✮ t♦ t❤❡ t❛r❣❡t ❬✶✵✻❪✳ ■♥ t❤✐s ❝❛s❝❛❞❡ ♥♦ ❞✐st✉r❜✐♥❣ ❡♠✐ss✐♦♥ ♦❢ ✭❤✐❣❤✲❡♥❡r❣②✮
❣❛♠♠❛ r❛②s ♦❝❝✉rs✱ ❡①❝❡♣t ❢♦r ✷ ✉s❡❢✉❧ ❣❛♠♠❛ ❡♠✐ss✐♦♥s ✭❋r✲✷✷✶✱ ❇✐✲✷✶✸✮✱ ✇❤✐❝❤
❛r❡ ✉s❡❞ t♦ q✉❛♥t✐❢② ❡✳❣✳ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ❜② ❣❛♠♠❛✲s♣❡❝tr♦♠❡tr②✳
❆❝✲✷✷✺ ✐s ❛ ❞❛✉❣❤t❡r ♥✉❝❧✐❞❡ ♦❢ ❚❤✲✷✷✾ ✭t➼ ❂ ✼✽✽✵ ❛✮✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❛ ❞❡❝❛② ♣r♦❞✉❝t ♦❢

❯✲✷✸✸✿

✸✷



❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✶✳ ❈❤❡♠✐str② ♦❢ t❤❡ ❢✲❊❧❡♠❡♥ts

❋✐❣✉r❡ ✸✳✸✿ ❚❤❡ ❯✲✷✸✸ ✴ ❚❤✲✷✷✾ ❞❡❝❛② ❝❤❛✐♥✳ ❉❛t❛ ❞❡r✐✈❡❞ ❢r♦♠ ❬✶✵✼❪✳

❚❤♦r✐✉♠ ✐s ❝❧❛ss✐✜❡❞ ❛s ❛♥ ❛❝t✐♥✐❞❡ ❛❧t❤♦✉❣❤ ✐ts ❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣r♦♣❡rt✐❡s ❞✐✛❡r ❢r♦♠
t❤❛t ♦❢ ❛❝t✐♥✐✉♠ ❛♥❞ t❤❡ ♦t❤❡r ❛❝t✐♥✐❞❡s✳ ■♥ ❛q✉❡♦✉s s♦❧✉t✐♦♥ ❚❤✲✷✷✾ ❡①✐sts ❛s ❚❤✹✰✱
✇❤✐❧❡ ❆❝✲✷✷✺ ✐s ♣r❡s❡♥t ❛s ❆❝✸✰✱ ✇❤✐❝❤ ❢r♦♠s t❤❡ ❜❛s✐s ❢♦r s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡s❡ t✇♦
♥✉❝❧✐❞❡s ❜② ❡✳❣✳ ❡①tr❛❝t✐♦♥ ❛♥❞ ❝❛t✐♦♥ ❡①❝❤❛♥❣❡ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②✳ ●❡♥❡r❛❧❧②✱ t❤❡
♦❝❝✉rr❡♥❝❡ ♦❢ ❞✐✛❡r❡♥t ❝❛t✐♦♥ ✈❛❧❡♥❝✐❡s ✐♥ ❛ ❞❡❝❛② ❝❛s❝❛❞❡ s✉❣❣❡sts s♦♠❡ ❞✐✛❡r❡♥❝❡s
✐♥ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♣r♦♣❡rt✐❡s✱ r❡❛❝t✐✈✐t② ❛♥❞ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ♥✉❝❧✐❞❡s ✇✐t❤
✈❛r✐♦✉s ❝♦♠♣❧❡①✐♥❣ ❛❣❡♥ts✳
❚❤✲✷✷✾ ❞❡❝❛②s ❜② ❛❧♣❤❛ ❡♠✐ss✐♦♥ t♦ t❤❡ β−✲❡♠✐tt✐♥❣ ❘❛✲✷✷✺ ✭t➼ ❂ ✶✹✳✾ ❞✮✱ ✇❤✐❝❤

✐s t❤❡ ❞✐r❡❝t ♠♦t❤❡r ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✳ ❲✐t❤ ❛♥ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✉s ♦❢ ✶✳✹ ➴✱ ❘❛✷✰ ❝❛t✐♦♥s ❛r❡ ❧❛r❣❡r
t❤❛♥ t❤❡ ♠♦st ❛❜✉♥❞❛♥t ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ✐♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠✳ ❉✉❡ t♦ ✐ts s✐♠✐❧❛r✐t② t♦ ♦t❤❡r
❛❧❦❛❧✐ ♠❡t❛❧s ❧✐❦❡ ❈❛✷✰✱ ❘❛✷✰ ♥❛t✉r❛❧❧② ❛❝❝✉♠✉❧❛t❡s ✐♥ ❜♦♥❡s ✭s❡❡ ❆❧♣❤❛r❛❞✐♥➤✱
♣❛r❛❣r❛♣❤ ✶✳✺✳✸✮ ❬✶✵✽✱ ✻✾❪✳
❚❤r♦✉❣❤ ❡♠✐ss✐♦♥ ♦❢ ♦♥❡ ❛❧♣❤❛ ♣❛rt✐❝❧❡✱ ❆❝✲✷✷✺ ❞❡❝❛②s ✐♥t♦ ✐ts ✜rst ❞❛✉❣❤t❡r ❋r✲

✷✷✶✳ ◆♦t ♠✉❝❤ ✐s ❦♥♦✇♥ ❛❜♦✉t t❤❡ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ♦❢ ❋r✲✷✶✶✱ ❜✉t ✐t ✐s ❡①♣❡❝t❡❞
t♦ ❜❡❤❛✈❡ ❧✐❦❡ ♦t❤❡r ❛❧❦❛❧✐ ♠❡t❛❧s ❤❛✈✐♥❣ ❛ ✶✰ ❝❤❛r❣❡✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡ ❋r✲✷✷✶ ✐s ♣r♦❜❛❜❧②
tr❛✣❝❦✐♥❣ ❛♥❞ ♠✐♠✐❝❦✐♥❣ ❑✰ ❛♥❞ ✇✐❧❧ ❜❡ ♣✉♠♣❡❞ ♦✉t ♦❢ t❤❡ ❝❡❧❧s✱ t❤❡r❡❜② ❝❛✉s✲
✐♥❣ t♦①✐❝✐t② t❤r♦✉❣❤♦✉t t❤❡ ❜♦❞②✳ ❚❤✐s ❝♦✉❧❞ ✈✐rt✉❛❧❧② ❡❧✐♠✐♥❛t❡ ❛♥② t❤❡r❛♣❡✉t✐❝
❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢ ✐ts ♠♦t❤❡r ❆❝✲✷✷✺ ❞✉❡ t♦ ❛ ❧❛❝❦ ♦❢ ✈✐❛❜❧❡ ❝❤❡❧❛t✐♦♥ ❝❤❡♠✐str② ❬✶✵✾❪✳
❲✐t❤ ❛ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ✹✻ ♠✐♥✱ ❇✐✲✷✶✸ ✐s t❤❡ ♥❡①t ❆❝✲✷✷✺ ❞❡❝❛② ♣r♦❞✉❝t ✇♦rt❤ ♠❡♥t✐♦♥✲

✐♥❣✳ ■t ✐s t❤❡ ❧♦♥❣❡st✲❧✐✈❡❞ ❞❛✉❣t❤❡r ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❛♥❞ ✉s✉❛❧❧② ❛♣♣❡❛rs ✐♥ t❤❡ ♦①✐❞❛t✐♦♥
st❛t❡ ✸✰ ✇✐t❤ ❛♥ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✉s ♦❢ ✶✳✵✸➴ ✭❈◆ ✻✮✳ ❆❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ P❡❛rs♦♥✬s ❍❙❆❇ t❤❡✲
♦r②✱ ❇✐✭■■■✮ ✐s ❛ ❜♦r❞❡r❧✐♥❡ ♠❡t❛❧✱ ❜✉t ❤❛s ❛ ❤✐❣❤ ❛✣♥✐t② ❢♦r ♠✉❧t✐❞❡♥t❛t❡ ❧✐❣❛♥❞s
❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ❖✲ ❛♥❞ ◆✲❞♦♥♦r ❛t♦♠s ❬✶✶✵❪✳ ■t ❛❧s♦ ❢♦r♠s ✈❡r② st❛❜❧❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤
❤❛❧✐❞❡s✱ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ✐♦❞✐❞❡✱ ❛ ♣r♦♣❡rt② ✇❤✐❝❤ ✐s ✉s❡❞ t♦ s❡❧❡❝t✐✈❡❧② ❡❧✉t❡ ✐t ❛s ❇✐■✺ ❢r♦♠
t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✴❇✐✲✷✶✸ ❣❡♥❡r❛t♦r ❬✶✶✶❪✳ ❚❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♥✉♠❜❡r ✐♥ ❇✐✭■■■✮ ❝♦♠♣❧❡①❡s
✈❛r✐❡s ❢r♦♠ ✸ t♦ ✾✳ ❇✐✭■■■✮ ✐s ❦♥♦✇♥ t♦ ❜✐♥❞ t♦ ❩♥✭■■✮✲ ❛♥❞ ❋❡✭■■■✮✲s✐t❡s ♦❢ ♣r♦t❡✐♥s
✐♥ ✈✐✈♦ ✭❡✳❣✳ tr❛♥s❢❡rr✐♥✮✳
❇✐s♠✉t❤✲✷✶✸ ✐s ❛ ♠✐①❡❞ ❛❧♣❤❛✲ ❛♥❞ ❜❡t❛✲❡♠✐tt❡r ✇❤✐❝❤✱ ✇✐t❤ ❛ ❜r❛♥❝❤✐♥❣ r❛t✐♦ ♦❢

✾✽✪ ✭β✲✮✱ ♠❛✐♥❧② ❞❡❝❛②s t♦ t❤❡ ♣✉r❡ ❛✲❡♠✐tt❡r P♦✲✷✶✸✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❞✉❡ t♦ t❤❡ ✈❡r②
s❤♦rt ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ P♦✲✷✶✸ ✭t➼❂✹✳✷ ➭s✮✱ ❇✐✲✷✶✸ ✐ts❡❧❢ ❝❛♥ ❜❡ r❡❣❛r❞❡❞ ❛s ❛✲❡♠✐tt❡r ❬✶✶✷❪✳
■♥ ✉♥❝❤❡❧❛t❡❞ ❢♦r♠ ✐t ✐s ❦♥♦✇♥ t♦ ❛❝❝✉♠✉❧❛t❡ ✐♥ t❤❡ ❦✐❞♥❡②s ✇✐t❤✐♥ ♠✐♥✉t❡s ❛❢t❡r
s②st❡♠✐❝ ❆❝✲✷✷✺ ✐♥❥❡❝t✐♦♥✱ ❛♥❞ t❤❡r❡❢♦r❡ ♥❡♣❤r♦t♦①✐❝✐t② ✇❛s ❤②♣♦t❤❡s✐s❡❞ t♦ ❜❡ t❤❡
❞♦s❡✲❧✐♠✐t✐♥❣ t♦①✐❝✐t② ✐♥ ❆❝✲✷✷✺ ❘■❚ ❬✶✶✸❪❬✶✵✾❪✳
❚♦❣❡t❤❡r ✇✐t❤ t❤❡ ❡①tr❡♠❡❧② ❧♦♥❣✲❧✐✈❡❞ ❇✐✲✷✵✾ ✭t➼❂✶✳✾·1019❛✮✱ t❤❡ ❜✲♣❛rt✐❝❧❡ ❡♠✐t✲

t✐♥❣ ❞❛✉❣❤t❡r P❜✲✷✵✾ ✭t➼❂✸✳✷✺ ❤✮ ♠❛r❦s t❤❡ ❡♥❞ ♦❢ t❤❡ ✹♥✰✶ ❞❡❝❛② ❝❤❛✐♥✱ ✇❤✐❝❤
❡✈❡♥t✉❛❧❧② t❡r♠✐♥❛t❡s ✇✐t❤ st❛❜❧❡ ❚❧✲✷✵✺✳ P❜✲✷✵✾ ✐s ♣r♦❜❛❜❧② ❛❜❧❡ t♦ r❡❧♦❝❛t❡ ❢r♦♠
t❤❡ t✉♠♦✉r ❛♥❞ ✇✐❧❧ ❧♦❝❛❧✐s❡ ✐♥ t❤❡ ❧✐✈❡r✱ ❜❧♦♦❞ ❝❡❧❧s✱ ❛♥❞ ✐♥ t❤❡ ❜♦♥❡ str✉❝t✉r❡✱

✸✸



✸✳✷✳ ❈♦♠♣❧❡① ❙t❛❜✐❧✐t② ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

❡✈❡♥t✉❛❧❧② ❝❛✉s✐♥❣ t♦①✐❝✐t②❬✶✶✹❪✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ❛♠♦✉♥t ♦❢ P❜✲✷✵✾ ✐♥ t❤❡ ❧✐✈❡r ❝❛♥ ❜❡
❞❡❝r❡❛s❡❞ ❜② ✐♥tr❛✈❡♥♦✉s ✐♥❥❡❝t✐♦♥s ♦❢ ❊❉❚❆ s♦❧✉t✐♦♥ ❬✻✽❪✳
❖✈❡r❛❧❧✱ t❤❡ ❞❡❝❛② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ♣r♦❞✉❝❡s s✐① ♣r✐♥❝✐♣❛❧ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❞❛✉❣❤t❡rs✱ ❡❛❝❤

✐♥❞✐✈✐❞✉❛❧❧② ❧❡t❤❛❧ t♦ ❝❡❧❧s✱ ✐♥ ❛ r❛♣✐❞ ❛♥❞ ❤✐❣❤❧② ❝②t♦t♦①✐❝ ❝❤❛✐♥ r❡❛❝t✐♦♥✳ ❚❤❡
r❛❞✐♦t♦①✐❝✐t② ♦❢ ❢♦✉r ❛❧♣❤❛ ♣❛rt✐❝❧❡s ✐♥ t♦t❛❧ ♣r♦❜❛❜❧② ♥❡❝❡ss✐t❛t❡s ♦♥❧② ♦♥❡ ❞❡❝❛②
♣❡r t✉♠♦✉r ❝❡❧❧✳ ❘❛❞✐♦t❤❡r❛♣② ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺ ✐s t❤❡r❡❢♦r❡ ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ✇♦r❦ ❛t ❧♦✇
❞♦s❡s✱ r❡❞✉❝✐♥❣ s✐❞❡ ❡✛❡❝ts✳

✸✳✷ ❈♦♠♣❧❡① ❙t❛❜✐❧✐t②

❚❤❡ ♠♦st ✐♠♣♦rt❛♥t ♣r♦♣❡rt② ❛ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ♥❡❡❞s t♦ ❤❛✈❡ ✐s ❜❡✐♥❣ t❤❡r✲
♠♦❞②♥❛♠✐❝❛❧❧② ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝❛❧❧② st❛❜✐❧❡ ✐♥ ✈✐✈♦✳ ❚❤❡ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❛ ❝♦♠♣❧❡① ✐s ✐♥✲
✢✉❡♥❝❡❞ ❜② ❢❛❝t♦rs s✉❝❤ ❛s ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ❡❧❡❝tr♦♥❡❣❛t✐✈✐t②✱ ❡✛❡❝t✐✈❡ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✐✱ ❛♥❞
st❡r✐❝ ❢❛❝t♦rs r❡s✉❧t✐♥❣ ❢r♦♠ ❞✐✛❡r❡♥❝❡s ✐♥ ❧✐❣❛♥❞ s✐③❡✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥
❝❤❡♠✐str② ♦❢ ♠❡t❛❧s ❛♥❞ ❧✐❣❛♥❞s ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ ✉♥❞❡rst♦♦❞✳

✸✳✷✳✶ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❛♥❞ ❑✐♥❡t✐❝ ❙t❛❜✐❧✐t②

❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❝♦♥st❛♥ts ♣r♦✈✐❞❡ ✉s❡❢✉❧ ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛❜♦✉t t❤❡ st❛❜✐❧✲
✐t② ♦❢ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✐♥ s♦❧✉t✐♦♥ ✉♥❞❡r ❞❡✜♥❡❞ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳ ❊q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❝♦♥st❛♥ts ✐♥❞✐❝❛t❡
t❤❡ s♣♦♥t❛♥❡♦✉s ❞✐r❡❝t✐♦♥ ♦❢ ❛ r❡❛❝t✐♦♥ ✭❡✳❣✳ ✇❤❡t❤❡r ❛ ♠❡t❛❧ ❝❤❡❧❛t❡ ✇✐❧❧ ❜❡ t❤❡r✲
♠♦❞②♥❛♠✐❝❛❧❧② st❛❜❧❡ ✐♥ s❡r✉♠✱ ♦r ✇❤❡t❤❡r ✐t ✇✐❧❧ t❡♥❞ t♦ ❞✐ss♦❝✐❛t❡✮ ❜✉t ❝❛♥ ♥♦t
r❡✈❡❛❧ t❤❡ r❛t❡ ♦❢ ❛ r❡❛❝t✐♦♥ ❬✶✶✺❪✳
❋♦r ✉s❡ ✐♥ ♥✉❝❧❡❛r ♠❡❞✐❝✐♥❡✱ ❛ ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❛❣❡♥t ♠✉st ❢♦r♠ ❛ ♠❡t❛❧ ❝♦♠♣❧❡① ✇✐t❤ ❤✐❣❤

t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t② t♦ r❡t❛✐♥ t❤❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ✐♥t❡❣r✐t② ♦❢ t❤❡ ❘■❈ ✐♥ ❝♦♠♣❡t✐t✐♦♥
✇✐t❤ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ❛♥❞ ♥❛t✉r❛❧ ❝❤❡❧❛t♦rs ❝♦♥t❛✐♥❡❞ ✐♥ ❜❧♦♦❞✱ ❡✳❣✳ ❛❧❜✉♠✐♥ ❛♥❞
tr❛♥s❢❡rr✐♥ ❬✶✶✺❪✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ♦♥❝❡ t❤❡ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧ ✐s ✐♥❥❡❝t❡❞ ✐♥t♦ t❤❡ ❜❧♦♦❞
str❡❛♠✱ ✐t ✐s ❞✐❧✉t❡❞ ❛♥❞ ✐ts ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♠❛② ❜❡❝♦♠❡ s♦ ❧♦✇ t❤❛t ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥
♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♠❡t❛❧ ❢r♦♠ t❤❡ ❝❤❡❧❛t❡ ✇✐❧❧ ❡✈❡♥t✉❛❧❧② ❜❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝❛❧❧② ❢❛✈♦✉r❡❞✳
❋♦r ❡①❛♠♣❧❡✱ ✐♥❥❡❝t✐♦♥ ♦❢ ✶✵ ♠❣ ♦❢ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ♠❆❜ ✐♥t♦ ✸ ❧✐tr❡s ♦❢ ❜❧♦♦❞ r❡s✉❧ts ✐♥ ❛
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ 2 · 10−8▼ ❛♥t✐❜♦❞② ❬✶✶✻❪✳
❍❡♥❝❡✱ ❤✐❣❤ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❛r❡ ♥♦t t❤❡ s♦❧❡ r❡q✉✐r❡♠❡♥t✳

❯♥❞❡r ✐♥ ✈✐✈♦ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ♥♦t ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ ✐♥ t❤❡s❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❝♦♥✲
st❛♥ts✱ t❤❡ s♦❧✉t✐♦♥ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❛ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧ ✐♥ ❜❧♦♦❞ ✐s ♣r❡❞♦♠✐♥❛♥t❧②
❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❜② t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ ✐♥❡rt♥❡ss ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①✱ ✇✐t❤ t❤❡ t❡r♠ ✏❦✐♥❡t✐❝ ✐♥❡rt✲
♥❡ss✑ r❡❢❡rr✐♥❣ t♦ t❤❡ r❛t❡ ♦❢ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❢r♦♠ t❤❡ ❝❤❡❧❛t❡ ❬✶✶✼❪✳
❊s♣❡❝✐❛❧❧② ❝❤❡❧❛t♦rs ✇✐t❤ ❤✐❣❤❧② ❜❛s✐❝ ❣r♦✉♣s ✭❡✳❣✳ t❤❡ ♣♦❧②❛♠✐♥♦❝❛r❜♦①②❧❛t❡✬s ◆✲
❛t♦♠s ✇✐t❤ ♣❑ ❛❃✼✳✹✮ ✇✐❧❧ ❜✐♥❞ ❍✰ ❛✈✐❞❧② ❛t ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ♣❍ ✇❤✐❝❤ ❢❛✈♦✉rs ❝♦♠♣❧❡①
❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥✳ ❚❤✐s ❝❛♥ r❡❞✉❝❡ t❤❡ ❡✛❡❝t✐✈❡ ✐♥ ✈✐✈♦ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❜② ❛
❧❛r❣❡ ❢❛❝t♦r✳
■♥ ❛❞❞✐t✐♦♥✱ t❤❡ ❧♦ss ♦❢ ♠❡t❛❧ ✐♦♥s ❢r♦♠ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ✐s ❛❧s♦ ❝♦♥tr♦❧❧❡❞ ❜② ❦✐♥❡t✐❝

❢❛❝t♦rs t❤❛t ❞❡♣❡♥❞ ♦♥ t❤❡ str✉❝t✉r❡ ♦❢ t❤❡ ❝❤❡❧❛t❡✳ ▼❡t❛❧ ✐♦♥ ❝♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❛❝②❝❧✐❝
❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❛❣❡♥ts s✉❝❤ ❛s ❊❉❚❆ ❛♥❞ ❉❚P❆ s❤♦✇ ❢❛st ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ✇❤✐❧❡ ♠❡t❛❧
❝♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❝❤❡❧❛t♦rs ❛r❡ ♠✉❝❤ ♠♦r❡ ❦✐♥❡t✐❝❛❧❧② ✐♥❡rt✳ ❇② r❡❛s♦♥ ♦❢ t❤❡
♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❡✛❡❝t✱ ❉❖❚❆ ✐s s✉♣❡r✐♦r ♦✈❡r ♦♣❡♥✲❝❤❛✐♥❡❞ ❧✐❣❛♥❞s ✐♥ t❡r♠s ♦❢ ❦✐♥❡t✐❝
st❛❜✐❧✐t②✿ ❢♦r ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢ r✐❣✐❞ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❝❤❡❧❛t❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s✱ ♠♦r❡ t❤❛♥ ♦♥❡
❜♦♥❞ t♦ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ ❜r♦❦❡♥ ❛t ♦♥❝❡ ✇❤✐❝❤ ✐s ❤❛♠♣❡r❡❞ ❜② t❤❡ ✈❡r②

✸✹



❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✷✳ ❈♦♠♣❧❡① ❙t❛❜✐❧✐t②

❧✐♠✐t❡❞ ✢❡①✐❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ❝❛❣❡ ✭❢♦r ♠♦r❡ ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦♥ t❤❡ ❝❤❡❧❛t❡✴♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝
❡✛❡❝t s❡❡ ✼✳✷ ●❧♦ss❛r②✮✳

✸✳✷✳✷ ❙t❛❜✐❧✐t② ❈♦♥st❛♥ts ♦❢ ❈♦♠♣❧❡①❡s

❚❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥t✱ ❛❧s♦ r❡❢❡rr❡❞ t♦ ❛s st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥t ♦❢ ❛ ❝♦♠♣❧❡①✱
✐s ❛ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❝♦♥st❛♥t✳ ■t ✐s ✉s✉❛❧❧② ❣✐✈❡♥ ❢♦r ❛ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥
✐♥ s♦❧✉t✐♦♥ ❛♥❞ ❛❝ts ❛s ❛♥ ✐♥❞✐❝❛t♦r ❢♦r t❤❡ str❡♥❣t❤ ♦❢ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ ♠❡t❛❧
✐♦♥ t♦ ❛ ❧✐❣❛♥❞✳ ❙t❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❛r❡ ✐♠♣♦rt❛♥t ✐♥ ❝❤❡♠✐str②✱ ♠❡❞✐❝✐♥❡ ❛♥❞ ❜✐♦❧♦❣②
❢♦r ❡st✐♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✐♥ ✈✐tr♦ ❛♥❞ ✐♥ ✈✐✈♦✳ ❆
❧❛r❣❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❢♦r ✈❛r✐♦✉s ❧✐❣❛♥❞ s②st❡♠s ❛❝❝✉♠✉❧❛t❡
✐♥ ❞❛t❛❜❛s❡s✱ ❤♦✇❡✈❡r ♦❢t❡♥ s❤♦✇✐♥❣ ❧❛r❣❡ ✈❛r✐❛t✐♦♥s ❢♦r t❤❡ s❛♠❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥✲❧✐❣❛♥❞
s②st❡♠✳ ❚❤✐s ✐s ♦❢t❡♥ ❡①♣❧❛✐♥❡❞ ✇✐t❤ ♣r♦❜❧❡♠s t♦ t❤♦r♦✉❣❤❧② ❛tt❛✐♥ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝
❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❛♥❞ ✐s ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❞❡❧✐❝❛t❡ ❢♦r r❡❛❝t✐♦♥ s②st❡♠s ✉♥❞❡r❧②✐♥❣ s❧♦✇ r❡❛❝t✐♦♥
❦✐♥❡t✐❝s✳
❚❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ r❡❛❝t✐♦♥ ♦❢ ❛ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ▼♠✰ ❛♥❞ ❛ ❧✐❣❛♥❞ ▲ ✐s ❛ s✉❜st✐✲

t✉t✐♦♥ r❡❛❝t✐♦♥✳ ▼❡t❛❧ ✐♦♥s ✐♥ s♦❧✉t✐♦♥ ✇✐❧❧ ♥❡✈❡r ❜❡ ♣r❡s❡♥t ❛s ✏❢r❡❡✑ ♠❡t❛❧ ✐♦♥s ❜✉t
❛❧✇❛②s ❛s ❤②❞r♦①♦✲ ❛♥❞ ❛q✉♦ ✐♦♥s✱ ♠❡❛♥✐♥❣ t❤❛t t❤❡ ✇❛t❡r ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ s✉❜st✐t✉t❡❞
❜② t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ t♦ ❢♦r♠ t❤❡ ▼▲ ❝♦♠♣❧❡①✳ ❚❤❡ ❡q✉❛t✐♦♥ ❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ✐s
t❤❡r❡❢♦r❡ ✇r✐tt❡♥ ❛s

[M(H2O)n] + L ⇋ [M(H2O)n−1L] +H2O . ✭✸✳✷✮

❙✐♥❝❡ ✐♥ s♦❧✉t✐♦♥ t❤❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ❛tt❛❝❤❡❞ t♦ ❡❛❝❤ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ✐s ❝♦♥✲
st❛♥t ❛♥❞ s✐♥❝❡ ✐♥ ❞✐❧✉t❡ s♦❧✉t✐♦♥s t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ✇❛t❡r ✐s ❡✛❡❝t✐✈❡❧② ❝♦♥st❛♥t✱
❍✷❖ ✐s ♦♠✐tt❡❞ ✐♥ t❤❡ ❡q✉❛t✐♦♥✳ ❍❡♥❝❡ t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❝♦♥st❛♥t ❢♦r t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✐s
❣✐✈❡♥ ❜②

β =
[ML]

[M ][L]
. ✭✸✳✸✮

❚❤✐s ♦✈❡r❛❧❧ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥t β ✐s t❤❡ ❝♦♥st❛♥t ❢♦r t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ ❝♦♠♣❧❡①
❢r♦♠ r❡❛❣❡♥ts✳
❚❤❡ st❡♣✇✐s❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❑ ♥❡❡❞ t♦ ❜❡ ❛♣♣❧✐❡❞ ✐❢ t❤❡ ✇❤♦❧❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥

r❡❛❝t✐♦♥ ❝♦♥s✐sts ♦❢ ❛ r♦✇ ♦❢ s❡✈❡r❛❧ s❡♣❛r❛t❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ st❡♣s✳ ❑ ✶ ✱ ❑ ✷ ✱ ✳ ✳ ✳ ❑ ♥

r❡❢❡r t♦ ♦♥❡ st❡♣ ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❡❛❝❤✳

MLn−1 + L ⇋ [ML] ; Kn =
[ML]

[MLn−1] [L]
, ✭✸✳✹✮

logK = log
[Ml]

[MLn−1]
− log[L] . ✭✸✳✺✮

❆♥ ♦✈❡r❛❧❧ ❝♦♥st❛♥t ❝❛♥ ❛❧✇❛②s ❜❡ ❡①♣r❡ss❡❞ ❛s t❤❡ ♣r♦❞✉❝t ♦❢ st❡♣✇✐s❡ ❝♦♥st❛♥ts✳
■t ❢♦❧❧♦✇s t❤❛t

β = K1 ·K2 · ...Kn . ✭✸✳✻✮

❚❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❧♦❣ ❑♥ ❞❡✜♥❡❞ ❛❜♦✈❡ ❛r❡ ❛ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ❛♥❞ s❤♦✉❧❞
♥♦t ❜❡ ❝♦♥❢✉s❡❞ ✇✐t❤ ♣❑ ❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❛❝✐❞ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts✱ ✇❤❡r❡ ❑ ❞✐ss

✐s t❤❡ st❡♣✇✐s❡ ❛❝✐❞ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥t

pKa = −logKdiss = log

(

1

Kdiss

)

. ✭✸✳✼✮

✸✺



✸✳✷✳ ❈♦♠♣❧❡① ❙t❛❜✐❧✐t② ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

❋♦r ❡①❛♠♣❧❡✱ ❉❖❚❆ ✐s ❞❡♥♦t❡❞ ❜② ❍✹▲ ❛♥❞ t❤✉s ❤❛s ❢♦✉r st❡♣✇✐s❡ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥
❝♦♥st❛♥ts ✭s❡❡ ❚❛❜❧❡ ✸✳✶ ✷✺➦❈✱ ■❂ ✵✳✶ ▼✮❬✶✶❪✳ ❲✐t❤ t❤❡s❡ ♣❑ ❛✱♥ ✈❛❧✉❡s t❤❡ s♣❡❝✐❡s
❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ❝❛♥ ❜❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ✐♥ r❡❧❛t✐♦♥ t♦ t❤❡ ♣❍ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥
s②st❡♠ ✭❋✐❣✳ ✸✳✹✮✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✹✿ ❉❖❚❆ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦✈❡r t❤❡ ❡♥t✐r❡ ♣❍ r❛♥❣❡✱ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡
❛❧♣❤❛ ✈❛❧✉❡s✳

✸✳✷✳✷✳✶ ■♦♥✐❝ ❙tr❡♥❣t❤✱ ❚❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❉❡♣❡♥❞❡♥❝❡ ♦❢ ❑

❚❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❝♦♥st❛♥t K0 ❢♦r t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ M + L = ML ✐s
❞❡✜♥❡❞ ❛s

K0 =
{ML}

{M} {L} , ✭✸✳✽✮

✇❤❡r❡ {ML}✱ {M} ❛♥❞ {L} ❛r❡ t❤❡ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ♦❢ t❤❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ s♣❡❝✐❡s✳ ❲✐t❤ t❤❡
❛❝t✐✈✐t② ❜❡✐♥❣ t❤❡ ♣r♦❞✉❝t ♦❢ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❛❝t✐✈✐t② ❝♦❡✣❝✐❡♥t γi✱ t❤❡ ❡①♣r❡ss✐♦♥
✐s ✇r✐tt❡♥ ❛s

K0 =
[ML]

[M ] [L]
· γML

γM · γL
=

[ML]

[M ] [L]
· Γ , ✭✸✳✾✮

✇❤❡r❡ [ML]✱ [M ] ❛♥❞ [L] r❡♣r❡s❡♥t t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ s♣❡❝✐❡s✳
❚❤❡ ❢❛❝t♦r Γ ✐s ❛ q✉♦t✐❡♥t ♦❢ ❛❝t✐✈✐t② ❝♦❡✣❝✐❡♥ts✳ ❚♦ ❛✈♦✐❞ t❤❡ ✉s❡ ♦❢ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ✐♥

t❤❡ ❡q✉❛t✐♦♥✱ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❛r❡ ✉s✉❛❧❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ ❛ ♠❡❞✐✉♠ ❝♦♥s✐st✐♥❣ ♦❢
❛ s♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ❡❧❡❝tr♦❧②t❡ ❛t ❝♦♥st❛♥t✱ ❤✐❣❤ ✐♦♥✐❝ str❡♥❣t ✭❡✳❣✳ ✵✳✶ ♠♦❧✴❧
◆❛❈❧❖✹✮✳ ▲✐❦❡ t❤✐s✱ ● ❝❛♥ ❜❡ ❛ss✉♠❡❞ t♦ ❜❡ ❛❧✇❛②s ❝♦♥st❛♥t ❛♥❞ ❢✉rt❤❡r ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥s
❛r❡ ❤❡♥❝❡ s✐♠♣❧✐✜❡❞✳ ❆s ❛ r❡s✉❧t✱ ❛❧❧ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ♣✉❜❧✐s❤❡❞ r❡❢❡r t♦ t❤❡ s♣❡❝✐✜❝
❡❧❡❝tr♦❧②t❡ ♠❡❞✐✉♠ ❛♥❞ s♣❡❝✐✜❝ ✐♦♥✐❝ str❡♥❣t❤ ❢♦r ✇❤✐❝❤ t❤❡② ✇❡r❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞✳
❙✐♥❝❡ ❛❧❧ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❝♦♥st❛♥ts ✈❛r② ♥♦t ♦♥❧② ✇✐t❤ ✐♦♥✐❝ str❡♥❣t❤ ❜✉t ❛❧s♦ ✇✐t❤

t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❛t ✇❤✐❝❤ t❤❡ ❝♦♥st❛♥t ✇❛s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❛❧s♦
♥❡❡❞s t♦ ❜❡ ✐♥❞✐❝❛t❡❞✳ ❋♦r ❡①❛♠♣❧❡✱ ✐♥ ❡①♦t❤❡r♠✐❝ r❡❛❝t✐♦♥s ✇✐t❤ ♥❡❣❛t✐✈❡ ❡♥t❤❛❧♣②
∆RH✱ K ❞❡❝r❡❛s❡s ✇✐t❤ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱ ✇❤✐❧❡ ❢♦r ❡♥❞♦t❤❡r♠✐❝ r❡❛❝t✐♦♥s ✭♣♦s✐t✐✈❡
∆RH✮ K ✐♥❝r❡❛s❡s ✇✐t❤ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✿

dlnK

dT
=

∆H0

RT 2
. ✭✸✳✶✵✮

✸✻



❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✸✳ ❚✐♠❡ ❘❡s♦❧✈❡❞ ▲❛s❡r ❋❧✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❙♣❡❝tr♦s❝♦♣②

✸✳✸ ❚✐♠❡ ❘❡s♦❧✈❡❞ ▲❛s❡r ❋❧✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❙♣❡❝tr♦s❝♦♣②

❖♥❡ ♣♦✇❡r❢✉❧ ♠❡t❤♦❞ t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❛♥❞ ♦t❤❡r t❤❡r♠♦❞②✲
♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs ✐s t❤❡ ❚✐♠❡ ❘❡s♦❧✈❡❞ ▲❛s❡r ✐♥❞✉❝❡❞ ❋❧✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❙♣❡❝tr♦s❝♦♣②✳
❚❘▲❋❙ ✐s ✇❡❧❧✲❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ❛♥❞ ✇✐❞❡❧② ✉s❡❞ ❢♦r ✉❧tr❛tr❛❝❡ ❛♥❛❧②s✐s ❛♥❞ s♣❡❝✐❛t✐♦♥
st✉❞✐❡s ♦❢ ❛❝t✐♥✐❞❡s ❛♥❞ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡s ❬✶✶✽❪✳ ❚❘▲❋❙ ✐s ❛❜❧❡ t♦ ♣r♦✈✐❞❡ ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥
❛❜♦✉t t❤❡ ❞✐r❡❝t ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❡♥✈✐r♦♥♠❡♥t ♦❢ ❛ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥✱ ✐♥❝❧✉❞✐♥❣ t②♣❡ ❛♥❞ ♥✉♠❜❡r
♦❢ ✐♥♥❡rs♣❤❡r❡ ✲ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❧✐❣❛♥❞s✳ ❚❤✐s ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ ♥❡❡❞s t♦ ❤❛✈❡ s✉✐t✲
❛❜❧❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ♣r♦♣❡rt✐❡s✱ ❧✐❦❡ ✐t ✐s ♦❜s❡r✈❡❞ ❢♦r t❤❡ ❛❝t✐♥✐❞❡ ❈♠✭■■■✮ ❛♥❞ ❧❛♥t❤❛♥✲
✐❞❡ ❊✉✭■■■✮✱ ✇❤✐❝❤ ❝❛♥ ❜❡ ❞❡t❡❝t❡❞ ❡✈❡♥ ✐♥ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❛s ❧♦✇ ❛s 10−9 − 10−12▼
❛♥❞ 10−7▼✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② ❬✶✶✾✱ ✾✻❪✳
❙✉❜❥❡❝t ♦❢ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ s♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s ❛r❡ tr❛♥s✐t✐♦♥s ❜❡t✇❡❡♥

❡❧❡❝tr♦♥✐❝ st❛t❡s ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥✱ ✇❤✐❝❤ ✐s s✉rr♦✉♥❞❡❞ ❜② ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♥❣ ❧✐❣❛♥❞s✳ ■♥✲
t❡r♣r❡t❛t✐♦♥ ♦❢ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ s♣❡❝tr❛ t❤❡r❡❢♦r❡ r❡q✉✐r❡s ❦♥♦✇❧❡❞❣❡ ❛❜♦✉t t❤❡ ❡❧❡❝tr♦♥✐❝
str✉❝t✉r❡✱ t❤❡ q✉❛♥t✉♠ ♠❡❝❤❛♥✐❝ s❡❧❡❝t✐♦♥ r✉❧❡s ❛♣♣❧②✐♥❣ ❢♦r tr❛♥s✐t✐♦♥s ❜❡t✇❡❡♥
❡❧❡❝tr♦♥✐❝ st❛t❡s✱ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ♦❢ t❤❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ✜❡❧❞ ♦♥ t❤❡ ❡❧❡❝tr♦♥✐❝ str✉❝✲
t✉r❡✳ ❘❡s✉❧t✐♥❣ ❢r♦♠ t❤❡ ❡✛❡❝t✐✈❡ s❤✐❡❧❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ♥❢✲ s❤❡❧❧s ❜② t❤❡ ❝❧♦s❡❞ ✭♥✰✷✮s✲
❛♥❞ ♣✲s❤❡❧❧s✱ t❤❡ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥ ♦❢ ❢✲❡❧❡♠❡♥ts ✇✐t❤ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ✜❡❧❞ ✐s ♦♥❧② ✇❡❛❦✳ ◆❡✈❡r✲
t❤❡❧❡ss✱ t❤✐s ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥ ❣✐✈❡s r✐s❡ ❢♦r s♣❧✐tt✐♥❣ ❛♥❞ s❤✐❢t✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❡♥❡r❣② ❧❡✈❡❧s✱ ✇❤✐❝❤
❛❧❧♦✇ ❢♦r ♣r❡❞✐❝❛t✐♦♥s ❛❜♦✉t t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s♣❤❡r❡ ♦❢ t❤❡ ❛❝t✐♥✐❞❡ ♦r ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡
❬✾✻❪✳
❚❤❡r❡ ❛r❡ t❤r❡❡ ♠❛✐♥ s♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝ t❡❝❤♥✐q✉❡s t♦ ❣❛t❤❡r ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛❜♦✉t t❤❡

♠❡t❛❧✲❧✐❣❛♥❞ s②st❡♠✱ s✉❝❤ ❜❡✐♥❣ t❤❡ r❡❝♦r❞✐♥❣ ♦❢ ❡①❝✐t❛t✐♦♥✲ ❛♥❞ ❡♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛
❛s ✇❡❧❧ ❛s ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✸✳✸✳✸✮✳ ■♥ t❤✐s ✇♦r❦✱
♦♥❧② t❤❡ ❧❛tt❡r t✇♦ t❡❝❤♥✐q✉❡s ✇❡r❡ ❛♣♣❧✐❡❞✳
❊♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ♦❢ t❤❡ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ♠❡t❛❧ ✐♦♥s ❞✐s♣❧❛② t❤❡ s♣❡❝tr❛❧ ✐♥t❡♥s✐t② ❞✐s✲

tr✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❛t ❝♦♥st❛♥t ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤✳ ■♥ ❣❡♥✲
❡r❛❧✱ t❤❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞s ✇✐❧❧ ❝❤❛♥❣❡ t❤❡✐r ✐♥t❡♥s✐t② ❛♥❞ s❤❛♣❡ ❛♥❞ s❤✐❢t
t♦ ❞✐✛❡r❡♥t ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤s ❞❡♣❡♥❞✐♥❣ ♦♥ t❤❡ ♣r♦❣r❡ss ♦❢ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥✳ ❋r♦♠
t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❞❛t❛ t❤❡ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ❛♥❞ t❤❡r❡❜② t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts
♦❢ t❤❡ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ❝♦♠♣❧❡① ❝❛♥ ❜❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞✳ ❇♦t❤ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥✲ ❛♥❞
❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ r❛t❡s ❝❛♥ ❛❧s♦ ❜❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❜② ❚❘▲❋❙✳

✸✳✸✳✶ ▲✉♠✐♥❡s❝❡♥❝❡

❆❢t❡r ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ♦❢ ❡❧❡❝tr♦♠❛❣♥❡t✐❝ r❛❞✐❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ ❝❡rt❛✐♥ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤✱ ❢♦r s♦♠❡ ♠♦✲
❧❡❝✉❧❡s ❛♥ ❡♠✐ss✐♦♥ ♦❢ ❧✐❣❤t ✇✐t❤ ❧♦♥❣❡r ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ❝❛♥ ❜❡ ♦❜s❡r✈❡❞✳ ❚❤✐s ❜❡❤❛✈✐♦✉r
✐s r❡❢❡rr❡❞ t♦ ❛s ❧✉♠✐♥❡s❝❡♥❝❡✱ ✇❤✐❝❤ ✐♥❝❧✉❞❡s t✇♦ ♣♦ss✐❜❧❡ ♣r♦❝❡ss❡s ❝❛❧❧❡❞ ✢✉♦r❡s✲
❝❡♥❝❡ ❛♥❞ ♣❤♦s♣❤♦r❡s❝❡♥❝❡ ✭❋✐❣✳ ✸✳✺✮✳
❲❤❡♥ ❧✐❣❤t ✐s ❛❜s♦r❜❡❞ ❜② ❡❧❡❝tr♦♥s ♦❢ ❛ ♠♦❧❡❝✉❧❡✱ t❤❡ ❡❧❡❝tr♦♥s ❛r❡ ♣r♦♠♦t❡❞ ❢r♦♠

t❤❡ ❣r♦✉♥❞ st❛t❡ ❙✵ t♦ ❛ ❧❡ss st❛❜❧❡ s✐♥❣❧❡t ❡①❝✐t❡❞ st❛t❡ ❙✶ ✭❜❧✉❡✱ △RS✮✳ ❚❤❡ ❡♥❡r❣②
♦❢ t❤❡ ❛❜s♦r❜❡❞ ♣❤♦t♦♥ ❡q✉❛❧s t❤❡ ❡♥❡r❣② ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ t✇♦ st❛t❡s✱ E = h · ν✳
❍❡r❡✉♣♦♥ t❤❡ ❡❧❡❝tr♦♥s r❡❧❛① s♣♦♥t❛♥❡♦✉s❧② ✐♥t♦ ❛ ❣r♦✉♥❞ st❛t❡ ❙✶ ❜② ❧♦s✐♥❣ ❡♥❡r❣②
t❤r♦✉❣❤ ❝♦❧❧✐s✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ✇✐t❤ s♦❧✈❡♥t ♠♦❧❡❝✉❧❡s ✭✈✐❜r♦♥✐❝ r❡❧❛①❛t✐♦♥✱
❱❘✱ ♦r❛♥❣❡✱ τ =✶✵ ❢s ✲ ✶✵ ♣s✮✳
❘❡❧❛①❛t✐♦♥ ✐♥t♦ t❤❡ ❣r♦✉♥❞ st❛t❡ ❙✵ ✐s r❡❛❧✐s❡❞ ❡✐t❤❡r t❤r♦✉❣❤ ♥♦♥✲r❛❞✐❛t✐✈❡ ✐♥✲

t❡r♥❛❧ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥ ✭■❈✱ ♣✉r♣❧❡✮ ♦r t❤r♦✉❣❤ ❡♠✐ss✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛❜s♦r❜❡❞ ❡♥❡r❣② ✐♥ ❢♦r♠ ♦❢
✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❣❤t ✭❣r❡❡♥✮✳ ❙✐♥❝❡ ❞✉❡ t♦ ❱❘ ♥♦t ❛❧❧ ♦❢ t❤❡ ❡♥❡r❣② ✐s ❡♠✐tt❡❞ ❛s ❧✐❣❤t✱
t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❣❤t ✐s ♦❢ ❧♦✇❡r ❡♥❡r❣② ✭❧♦♥❣❡r ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤✱ ✏❙t♦❦❡s s❤✐❢t✑✮ t❤❛♥ t❤❡

✸✼



✸✳✸✳ ❚✐♠❡ ❘❡s♦❧✈❡❞ ▲❛s❡r ❋❧✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❙♣❡❝tr♦s❝♦♣② ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

❛❜s♦r❜❡❞ ❧✐❣❤t✿
λfluorescence > λabsorbance ✭✸✳✶✶✮

❚❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ r❡❢❡rs t♦ t❤❡ ❛✈❡r❛❣❡ t✐♠❡ t❤❡ ♠♦❧❡❝✉❧❡ st❛②s ✐♥ ✐ts ❡①❝✐t❡❞
st❛t❡ ❜❡❢♦r❡ ❡♠✐tt✐♥❣ ❛ ♣❤♦t♦♥ ✭τ =✶ ♥s ✲ ✶ ➭s✮✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✺✿ ❏❛❜❧♦♥s❦✐ ❞✐❛❣r❛♠ ❢♦r ❧✉♠✐♥❡s❝❡♥❝❡
♣r♦❝❡ss❡s✳

❍♦✇❡✈❡r✱ ✐❢ t❤❡ ❡①❝✐t❡❞ ♠♦❧❡❝✉❧❡ ✉♥✲
❞❡r❣♦❡s ✐♥t❡r s②st❡♠ ❝r♦ss✐♥❣ ✭❜❧❛❝❦✮✱
t❤❡ ❡❧❡❝tr♦♥s ❝r♦ss ♦✈❡r ❢r♦♠ t❤❡ ❡①✲
❝✐t❡❞ s✐♥❣❧❡t st❛t❡ ❙✶ t♦ t❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✲
✐♥❣ ❡①❝✐t❡❞ tr✐♣❧❡t st❛t❡ ❚✶ ✭△S 6= 0)✳
❙✐♥❝❡ t❤❡ r❡❧❛①❛t✐♦♥ ♣r♦❝❡ss ❚✶→❙✵ ✐s
s♣✐♥ ❢♦r❜✐❞❞❡♥ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ s❧♦✇✱ tr✐♣❧❡t
st❛t❡s ❤❛✈❡ ❛ ❧♦♥❣❡r ❧✐❢❡t✐♠❡ t❤❛♥ s✐♥❣✲
❧❡t ❡①❝✐t❡❞ st❛t❡s✳ ❚❤✉s t❤❡ ♠♦❧❡❝✉❧❡
✇✐❧❧ ❡♠✐t t❤❡ ❡♥❡r❣② ♦✈❡r ❛ ❝❡rt❛✐♥ t✐♠❡
♣❡r✐♦❞ ✇❤✐❧❡ ❝♦♠✐♥❣ ❜❛❝❦ t♦ t❤❡ ❣r♦✉♥❞
st❛t❡ ✭τ =✶ ♠s ✲ ✶✵✵ s✮❀ t❤✐s ♣r♦❝❡ss ✐s
❝❛❧❧❡❞ ♣❤♦s♣❤♦r❡s❝❡♥❝❡ ✭r❡❞✮✳
❙♦♠❡ ❢✲❡❧❡♠❡♥ts ❤❛✈❡ s✉✐t❛❜❧❡ ✢✉♦r❡s✲

❝❡♥❝❡ ♣r♦♣❡rt✐❡s✱ ✇✐t❤ ❡✳❣✳ t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✲
✐❞❡s ●❞✸✰✱ ❚❜✸✰ ❛♥❞ ❊✉✸✰ ❛♥❞ t❤❡ ❛❝t✐♥✐❞❡s ❯✭❱■✮✱ ❆♠✸✰ ❛♥❞ ❈♠✸✰✱ ✇❤✐❝❤ ❡①❤✐❜✐t
str♦♥❣ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ✐♥ ❛q✉❡♦✉s s♦❧✉t✐♦♥✳ ❉✉r✐♥❣ t❤✐s P❤❉ st✉❞②✱ ♠❛✐♥❧②
❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇✐t❤ ❈♠✸✰ ❛♥❞ ❢❡✇ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✇✐t❤ ❊✉✸✰ ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞✳ ❙tr✐❝t❧②
s♣❡❛❦✐♥❣✱ t❤❡ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ♣r♦❝❡ss ❤❛✈❡ ❧✐❢❡t✐♠❡s ✐♥ t❤❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✻✺ ✲ ✶✷✵✵ ➭s ❛♥❞
s❤♦✉❧❞ ❛❝t✉❛❧❧② ❜❡ ❝❧❛ss✐✜❡❞ ❛s ♣❤♦s♣❤♦r❡s❝❡♥❝❡ ♣r♦❝❡ss❡s✳ ◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss✱ t❤❡ ❧✉♠✐♥✲
❡s❝❡♥❝❡ ♦❢ ❊✉✸✰ ❛♥❞ ❈♠✸✰✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥ ❞❡t❛✐❧ ✐♥ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ♣❛r❛❣r❛♣❤✱
✐s ❝♦♠♠♦♥❧② r❡❢❡rr❡❞ t♦ ❛s ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡✱ t♦ ✇❤✐❝❤ ✐s ❛❞❛♣t❡❞ ✐♥ t❤✐s ✇♦r❦ ❬✾✻❪✳

✸✳✸✳✷ ❋❧✉♦r❡s❝❡♥❝❡ Pr♦♣❡rt✐❡s ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ❛♥❞ ❊✉✭■■■✮

❚❘▲❋❙ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❛r❡ ❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ❧✉♠✐♥❡s❝❡♥❝❡ ❡✛❡❝ts r❡s✉❧t✐♥❣ ❢r♦♠ ▲❛♣♦rt❡✲
❢♦r❜✐❞❞❡♥ ❢✲❢✲tr❛♥s✐t✐♦♥s ♦❢ ❡❧❡❝tr♦♥s ❛❢t❡r ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ❜② ❧❛s❡r ❧✐❣❤t ♦❢ ❛ ❝❡rt❛✐♥
✇❛✈❡❧❡♥❣t❤✳ ❚❤❡ ❜❛s✐s ♦❢ t❤❡ ✭❧♦♥❣✲❧✐✈❡❞✮ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ✐s ❛ ❤✐❣❤ ❡♥❡r❣②
❞✐✛❡r❡♥❝❡ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❡❧❡❝tr♦♥✐❝ ❣r♦✉♥❞ st❛t❡ ❛♥❞ t❤❡ ❡①❝✐t❡❞ st❛t❡✳ ❋♦r ❊✉✭■■■✮
❡✈❡♥ ❧♦♥❣❡r✲❧✐✈❡❞ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ✐s ♦❜s❡r✈❡❞✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❞✉❡ t♦ t❤❡ ❜❡tt❡r s❤✐❡❧❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡
❢✲❡❧❡❝tr♦♥s ♦❢ t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡s✳
❋r♦♠ t❤❡ ❝❤❛♥❣❡ ♦❢ ♣♦s✐t✐♦♥✱ ✐♥t❡♥s✐t② ❛♥❞ s❤❛♣❡ ♦❢ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ❛♥❞ t❤❡

❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡✱ ✐t ✐s ♣♦ss✐❜❧❡ t♦ ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡ t❤❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❡♥✈✐r♦♥♠❡♥t
♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ✴ ❊✉✭■■■✮ ✐♦♥✳ ❈♦♥tr❛r② t♦ ❈♠✸✰✱ t❤❡ ♣♦s✐t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞✱
✐♥✢✉❡♥❝❡❞ ❜② ❝❤❛♥❣❡s ✐♥ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ✜❡❧❞✱ ✇✐❧❧ ♦♥❧② ❝❤❛♥❣❡ ♠❛r❣✐♥❛❧❧② ✐♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢
❊✉✭■■■✮✱ ✇❤✐❝❤ ❛❣❛✐♥ r❡s✉❧ts ❢r♦♠ ❜❡tt❡r ❢✲❡❧❡❝tr♦♥ s❤✐❡❧❞✐♥❣✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ s②♠♠❡tr②
♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ✜❡❧❞ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ✐♥✢✉❡♥❝❡s t❤❡ s♣❧✐tt✐♥❣ ♦❢ ✐ts ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞s✳ ■♥
❣❡♥❡r❛❧✱ t❤❡ ❤✐❣❤❡r t❤❡ s②♠♠❡tr② ✐s✱ t❤❡ ❧❡ss t❤❡ ❜❛♥❞s ❛r❡ s♣❧✐t✳
❋♦r s♣❡❝tr♦s❝♦♣② ✇✐t❤ ❈♠✭■■■✮ ❛♥❞ ❊✉✭■■■✮ ❛♥ ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ♦❢ ✸✾✻✳✻ ♥♠

✭❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ t♦ t❤❡ ❡♥❡r❣② ♦❢ t❤❡ ❋✲tr❛♥s✐t✐♦♥✮ ❛♥❞ ✸✾✹✳✵ ♥♠✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✱ ✐s
❛♣♣❧✐❡❞✳ ■♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥ ✭❡❧❡❝tr♦♥ ❝♦♥✜❣✉r❛t✐♦♥ ❈♠✸✰ ❂ ❬❘♥❪✺❢✼✮
❛♥ ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ❢r♦♠ t❤❡ ❞❡❣❡♥❡r❛t❡❞ ❩✲❣r♦✉♥❞ st❛t❡ 8S ′

7
2

t♦ t❤❡ ❋✲st❛t❡ t❛❦❡s ♣❧❛❝❡✱

❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② ♥♦♥✲r❛❞✐❛t✐✈❡ r❡❧❛①❛t✐♦♥ ✐♥t♦ t❤❡ ❆✲st❛t❡ 6D′
7
2

✭❋✐❣✳ ✸✳✻✮✳ ❚❤❡ ❧❛r❣❡

✸✽



❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✸✳ ❚✐♠❡ ❘❡s♦❧✈❡❞ ▲❛s❡r ❋❧✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❙♣❡❝tr♦s❝♦♣②

❡♥❡r❣② ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ♦❢ ∼✶✻✱✽✵✵ ❝♠✲✶ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❞❡❣❡♥❡r❛t❡❞ ❆✲ ❛♥❞ t❤❡ ❩✲st❛t❡s ❢♦r♠s
t❤❡ ❜❛s✐s ❢♦r t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ♣r♦❝❡ss✿ ❋❧✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ♠❛✐♥❧② r❡s✉❧ts ❢r♦♠ s✉❜s❡q✉❡♥t
r❡❧❛①❛t✐♦♥ ❜② 6D′

7
2

→8 S ′
7
2

tr❛♥s✐t✐♦♥✱ ✇❤✐❝❤ ❣✐✈❡s ❛ ❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ❢♦r

t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥ ❛t ✷✺ ➦❈ ✭✺✾✸✳✽ ♥♠✱ ❋❲❍▼ ❂ ✼✳✼ ♥♠✮ ❬✶✶✾❪✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✻✿ ❧❡❢t✿ ❚❡r♠✲❞✐❛❣r❛♠ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❀ r✐❣❤t✿ ❚❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦✐♦♥
✭✺✾✸✳✽ ♥♠ ❬✶✶✾❪✮✳

❈❤❛♥❣❡s ✐♥ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s♣❤❡r❡ ♦❢ ❈♠✭■■■✮✱ ✇❤✐❝❤ r❡s✉❧t ❢r♦♠ s✉❜st✐t✉t✐♦♥ ♦❢
✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ❜② ❝♦♠♣❧❡①✐♥❣ ❧✐❣❛♥❞s✱ ✇✐❧❧ ❤❛✈❡ ❛ s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❡✛❡❝t ♦♥ t❤❡ ❞❡❣❡♥❡r✲
❛t❡❞ 6D′

7
2

st❛t❡s ❧❡❛❞✐♥❣ t♦ ❛ s♣❧✐tt✐♥❣ ❛♥❞ ❧♦✇❡r✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❝❡♥t❡r ♦❢ t❤❡ ❆✲st❛t❡s ✭❋✐❣✳

✸✳✼✮✳ ❚❤✐s ❞❡❝r❡❛s❡s t❤❡ ❡♥❡r❣② ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❆✶✲ ❛♥❞ t❤❡ ❩✲ st❛t❡ ❛♥❞ r❡s✲
✉❧ts ✐♥ ❛ ❜❛t❤♦❝❤r♦♠❡ s❤✐❢t ♦❢ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ✭✏r❡❞✲s❤✐❢t✑ t♦ ❤✐❣❤❡r ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤✮
✇❤✐❝❤ ✐s ❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝ ❢♦r ❡❛❝❤ ❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❢❛❝✐❧✐t❛t❡s s♣❡❝✐❛t✐♦♥ st✉❞✲
✐❡s ❬✶✷✵❪✳ ■♥ s♦♠❡ ❝❛s❡s✱ ❛❧s♦ tr❛♥s✐t✐♦♥s ❢r♦♠ t❤❡ ❆✷ ♦r ❆✸ st❛t❡s ❜❡❝♦♠❡ ✈✐s✐❜❧❡ ❛s
✏❤♦t ❜❛♥❞s✑ ✳
❆s ❣❡♥❡r❛❧ ❛♣♣r♦①✐♠❛t✐♦♥✱ t❤❡ str♦♥❣❡r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✐s✱ t❤❡ ♠♦r❡ t❤❡ ❜❛♥❞s

❛r❡ r❡❞✲s❤✐❢t❡❞ ❬✾✻❪✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✼✿ ❙♣❧✐tt✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❆✲st❛t❡s ✭6D′
7
2

✮ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ✉♥❞❡r t❤❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ ❛ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♥❣

❧✐❣❛♥❞ ✭r✐❣❤t✮✳

✸✾



✸✳✸✳ ❚✐♠❡ ❘❡s♦❧✈❡❞ ▲❛s❡r ❋❧✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❙♣❡❝tr♦s❝♦♣② ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

✸✳✸✳✸ ❋❧✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ▲✐❢❡t✐♠❡s

❇② ♠❡❛s✉r✐♥❣ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ τ ♦❢ t❤❡ ❞✐st✐♥❝t ❆♥✭■■■✮✴▲♥✭■■■✮ s♣❡❝✐❡s✱
✇❤✐❝❤ ✐s t❤❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❡①❝✐t❡❞ st❛t❡✱ ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛❜♦✉t t❤❡ ♥✉♠❜❡r
♦❢ ✐♥♥❡r✲s♣❤❡r❡ ✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s n ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❛❜♦✉t t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ st❛t❡
♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ❝❛♥ ❜❡ ❣❛t❤❡r❡❞ ❬✶✷✶✱ ✶✷✷❪✳ ❚❤✐s ✐s ♣♦ss✐❜❧❡ s✐♥❝❡✱ ❜② ❝♦✉♣❧✐♥❣
✇✐t❤ t❤❡ ❤✐❣❤✲❡♥❡r❣② ❖❍ ♦s❝✐❧❧❛t♦rs ♦❢ t❤❡ ✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ✭∼✸✺✵✵ ❝♠✲✶✮✱ ❛♥ ❡✣❝✐❡♥t
♥♦♥✲r❛❞✐❛t✐✈❡ ❞❡❝❛② ♣❛t❤ ✐s ♣r♦✈✐❞❡❞ t♦ ♦✈❡r❝♦♠❡ t❤❡ ❧❛r❣❡ ❡♥❡r❣② ❣❛♣ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❩✲
❣r♦✉♥❞ st❛t❡ ❛♥❞ t❤❡ ✜rst ❡①❝✐t❡❞ ❆✲ st❛t❡✱ ✇❤✐❝❤ ❝♦♥s❡q✉❡♥t❧② r❡s✉❧ts ✐♥ ❞❡❝r❡❛s❡❞
✢♦✉r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡s ✭✏q✉❡♥❝❤✐♥❣✑ ✱ ❋✐❣✳ ✸✳✽✮ ❬✾✻❪✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✽✿ Pr✐♥❝✐♣❧❡ ♦❢ t❤❡ ♥♦♥✲r❛❞✐❛t✐✈❡ r❡❧❛①❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❡①❝✐t❡❞ ❈♠✸✰ 6D′
7
2

st❛t❡ ✈✐❛ ❖❍✲
♦s❝✐❧❧❛t✐♦♥ ♦✈❡rt♦♥❡s ν✳

▲✐❣❛♥❞s ❧✐❦❡ ❉✷❖✱ ✇❤✐❝❤ ❞♦ ♥♦t ❝♦♥t❛✐♥ ❖❍ ♦s❝✐❧❧❛t♦rs✱ ❤❛✈❡ ❛ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② r❡❞✉❝❡❞
q✉❡♥❝❤✐♥❣ ❡✛❡❝t✐✈✐t② s✐♥❝❡ t❤❡ ❢r❡q✉❡♥❝❡ ❢♦r ❖❉✲♦s❝✐❧❧❛t✐♦♥s ✐s ❧♦✇❡r ✭∼✷✺✷✵ ❝♠✲✶✮
❛♥❞ t❤✉s t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❡♥❡r❣② tr❛♥s❢❡r ✐s ❧❡ss ❧✐❦❡❧②✳ ❚❤✐s ✐s r❡✢❡❝t❡❞ ❜② t❤❡ ✢✉♦r❡✲
❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡s ✐♥ ❉✷❖ s②st❡♠s ✭♠s✮ ❜❡✐♥❣ ❛ ❧♦t ❧♦♥❣❡r t❤❛♥ ✐♥ ❍✷❖ s②t❡♠s ✭➭s✮
❬✾✻❪✳
❈♠✭■■■✮ ❝❛♥ ❛❝❝♦♠♦❞❛t❡ ❛ ♠❛①✐♠✉♠ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ♥✐♥❡ ✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ✐♥ ✐ts ✜rst

❤②❞r❛t✐♦♥ s❤❡❧❧✳ ■♥ t❤✐s ❝❛s❡ t❤❡ q✉❡♥❝❤✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ✢♦✉r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ✐s ♠❛①✐♠✐s❡❞✱
✇❤✐❝❤ r❡✢❡❝ts ✐♥ ❛ s❤♦rt ❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ ✻✺ ➭s ❢♦r t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦✐♦♥ ❬✶✶✾❪✳ ❚❤❡r❡✲
❢♦r❡ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ s♣❡❝✐❡s ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ✇✐t❤ ❧❡ss t❤❛♥ ♥✐♥❡
✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ✐s ✐♥❝r❡❛s❡❞ ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ t❤❡ ❢✉❧❧② ❤②❞r❛t❡❞ ❈♠✭■■■✮✳ ❊ss❡♥t✐❛❧❧②
t❤✐s ♠❡❛♥s✱ t❤❡ ❤✐❣❤❡r t❤❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❍✷❖ ❧✐❣❛♥❞s ✐♥ t❤❡ ✜rst ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s♣❤❡r❡✱
t❤❡ s❤♦rt❡r ✐s t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡✳ ❚❤❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ q✉❡♥❝❤✐♥❣ ❧✐❣❛♥❞s ✐♥ t❤❡
s❡❝♦♥❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s♣❤❡r❡ ✐s ♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡ ❬✾✻❪✳
❚❤❡ r❡❧❛t✐♦♥ ♦❢ n ✇✐t❤ t❤❡ ✢♦✉r❡s❝❡♥❝❡ ❞❡❝❛② r❛t❡ kobs = 1

τ [ms]
✐s ❣✐✈❡♥ ❜② t❤❡

❡q✉❛t✐♦♥
kobs = krad + knon−rad + n · kH2O , ✭✸✳✶✷✮

✇✐t❤ krad ❛♥❞ knon−rad ❜❡✐♥❣ t❤❡ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ❢♦r t❤❡ r❛❞✐❛t✐✈❡ ❛♥❞ ♥♦♥✲r❛❞✐❛t✐✈❡
❞❡❡①❝✐t❛t✐♦♥ ♣r♦❝❡ss✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② ❬✶✷✸❪✳ kH2O ✐s ❛♥ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥t ✇❤✐❝❤
❛❝❝♦✉♥ts ❢♦r ✈✐❜r♦♥✐❝ q✉❡♥❝❤✐♥❣ ❜② t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ❬✶✷✹❪✳
❚❤❡ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥t kobs ✉s✉❛❧❧② ❢♦❧❧♦✇s ✜rst ♦r❞❡r ❦✐♥❡t✐❝s ❢♦r ♦♥❡ s♣❡❝✐❡s✱ ✇❤✐❝❤

❝♦♠♣❧✐❡s ✇✐t❤ ♠♦♥♦❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ❞❡❝r❡❛s❡ ♦❢ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t② ❬✾✻❪✳ ❙✐♥❝❡

✹✵



❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✹✳ ▲✐❣❛♥❞s ❢♦r ▼✉❧t✐✈❛❧❡♥t ▼❡t❛❧ ❈❛t✐♦♥s

❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ✐s ♥♦t tr✐✈✐❛❧✱ ❛ ❢❛❝✐❧❡ ❡♠♣✐r✐❝❛❧ ❡q✉❛t✐♦♥ ✇❛s
❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ❜② ❑✐♠✉r❛ ❡t ❛❧ ✇❤✐❝❤ ❛❧❧♦✇s ❢♦r ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ q✉❡♥❝❤✐♥❣
❛q✉♦ ❧✐❣❛♥❞s ✐♥ t❤❡ ✜rst ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s♣❤❡r❡ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ❬✶✷✺❪✿

n(H2O) = 0.65 · kobs[ms−1]− 0.88 , ✭✸✳✶✸✮

✇✐t❤ n(H2O) ❜❡✐♥❣ t❤❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ✐♥ t❤❡ ✐♥♥❡r s♣❤❡r❡ ❛♥❞ kobs
❜❡✐♥❣ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✢♦✉r❡s❝❡♥❝❡ ❞❡❝❛② ❝♦♥st❛♥t✳ ❚❤❡ ❡q✉❛t✐♦♥ ❣❡♥❡r❛❧❧② ❤❛s ❛♥
✉♥❝❡rt❛✐♥t② ♦❢ ♥±✵✳✺✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ❑✐♠✉r❛ ❡q✉❛t✐♦♥ ✐s ♦♥❧② ✈❛❧✐❞ ❢♦r ✷✺ ➦❈ ❬✶✷✻❪✳ ■♥
❛ r❡❝❡♥t❧② ♣✉❜❧✐s❤❡❞ ♣❛♣❡r✱ ❚✐❛♥ ❛♥❞ ❘❛♦ r❡♣♦rt❡❞ ♦♥ t❤❡ ❝❤❛♥❣❡ ♦❢ t❤❡ ✢♦✉r❡s❝❡♥❝❡
❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❛q✉♦ ✐♦♥ ✐♥ t❤❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✶✵ t♦ ✽✺ ➦❈✱ ✇❤✐❝❤ t❤❡② ❛s❝r✐❜❡ t♦ t❤❡
t❤❡r♠❛❧ ♣♦♣✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ ❤✐❣❤❡r ❧❡✈❡❧s ♦❢ t❤❡ ✜rst ❡①❝✐t❡❞ st❛t❡ (6D′

7
2

) ♦❢ ❈♠✭■■■✮✳ ❆♥
❛❞❛♣t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❑✐♠✉r❛ ❡q✉❛t✐♦♥ ❢♦r t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ✐s ♣r❡s❡♥t❡❞
❜② t❤❡ ❛✉t❤♦rs ❛♥❞ ✇✐❧❧ ❜❡ ❞✐s❝✉ss❡❞ ❧❛t❡r ✐♥ t❤✐s ✇♦r❦ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✶✳✹✮ ❬✶✷✼❪✳
❚♦ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ ✢♦✉r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ t❤❡ 6D′

7
2

st❛t❡ ♦❢ ❈♠✭■■■✮✱

t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ✐♥t❡♥s✐t② ♦❢ t❤❡ 6D′
7
2

→8 S ′
7
2

tr❛♥s✐t✐♦♥ ✐s ♠❡❛s✉r❡❞ ❛t ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ❞❡❧❛②
t✐♠❡s✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ ❜② ❛♣♣❧②✐♥❣ ❛ ❞❡❧❛②✲❣❡♥❡r❛t♦r✱ t❤❡ t✐♠❡ ❜❡t✇❡❡♥ ❧❛s❡r ♣✉❧s❡ ❛♥❞
♦♣❡♥✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❝❛♠❡r❛ s❤✉tt❡r ✐s ❣r❛❞✉❛❧❧② ✐♥❝r❡❛s❡❞✳ ❚❤❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ τ ✐s t❤❡♥ ♦❜t❛✐♥❡❞
❜② ✜tt✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡❣r❛t❡❞✱ ❞❡❝❧✐♥✐♥❣ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t② I ❛t t❤❡ t✐♠❡ t ❛❢t❡r t❤❡
❧❛s❡r ♣✉❧s❡ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡ ❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ❡q✉❛t✐♦♥

I(t) = I0 · exp
(

− t

τ

)

, ✭✸✳✶✹✮

✇✐t❤ I0 ❜❡✐♥❣ t❤❡ ✐♥✐t✐❛❧ ✐♥t❡♥s✐t② ❛t t = 0 ❬✶✷✵❪✳ ❇② ♣❧♦tt✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ♥❛t✉r❛❧ ❧♦❣❛r✐t❤♠
ln(I) ❛❣❛✐♥st t✱ t❤❡ ✢♦✉r❡s❝❡♥❝❡ ❞❡❝❛② r❛t❡ kobs =

1
τ [ms]

✐s ❞❡r✐✈❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ s❧♦♣❡ ♦❢
t❤❡ ❣r❛♣❤✳ ❚❤❡ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥t kobs ✐s ❛♣♣❧✐❡❞ t♦ t❤❡ ❑✐♠✉r❛ ❡q✉❛t✐♦♥ ✸✳✶✸ t♦ ❝❛❧❝✉❧❛t❡
n(H2O)✳

✸✳✹ ▲✐❣❛♥❞s ❢♦r ❈♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ▼✉❧t✐✈❛❧❡♥t ▼❡t❛❧ ❈❛t✐♦♥s

❚❤❡ ✉s❡ ♦❢ tr✐✈❛❧❡♥t ❛❝t✐♥✐❞❡s ❧✐❦❡ ❆❝✲✷✷✺ ✐♥ ❚❆❚ ❤♦❧❞s ♣♦t❡♥t✐❛❧✱ ❜✉t s✐♥❝❡ s✉✐t❛❜❧❡
❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✇✐t❤ s✉✣❝✐❡♥t ✐♥ ✈✐✈♦ st❛❜✐❧✐t② ❛r❡ st✐❧❧ ✉♥❞❡r ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥✱ t❤❡ ✇✐❞❡s♣r❡❛❞
✉s❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❛s r❛❞✐♦t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❛❣❡♥t ✐s ❧✐♠✐t❡❞ ❜② t❤❡ t♦①✐❝✐t② ♦❢ t❤✐s r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✳
❖♥❡ ❛♣♣r♦❛❝❤ t♦ r❡❞✉❝❡ t❤❡ t♦①✐❝✐t② ✐s t♦ ✏tr❛♣✑ t❤❡ r❛❞✐♦♠❡t❛❧ ✐♥ ❛ r✐❣✐❞ ❧✐❣❛♥❞ ❝❛❣❡✱
✇❤✐❝❤ ❝❛♥ ❜❡ ❛❝❤✐❡✈❡❞ ✇✐t❤ ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❧✐❣❛♥❞s ❧✐❦❡ ❊❉❚❆✱ ❉❚P❆✱ ❛♥❞ ❉❖❚❆✳ ❚❤❡
s✉❝❝❡ss❢✉❧❧ ❝❤❡❧❛t♦r s❤♦✉❧❞ r❡t❛✐♥ ❛t ❧❡❛st ✾✵✪ ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ♦✈❡r t❤❡ ✶✵ ❞ ❤❛❧❢✲
❧✐❢❡ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ✐t ✐s ❞✐✣❝✉❧t t♦ ❡st✐♠❛t❡ ✐♥ ✈✐tr♦ ❤♦✇ st❛❜❧❡ ❛
r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❝♦♠♣❧❡① ♠✉st ❜❡ t♦ ♥♦t r❡❧❡❛s❡ t❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ✐♥ ✈✐✈♦✳ ◆♦r♠❛❧ t✐ss✉❡
t♦①✐❝✐t② ✐s ❛ ♠❛❥♦r r❡❛s♦♥ ✇❤② ♠❛♥② ❝♦♠♣♦✉♥❞s t❤❛t ❛r❡ ❡✣❝✐❡♥t ✐♥ ✈✐tr♦ ❢❛✐❧ ✐♥
❝❧✐♥✐❝❛❧ st✉❞✐❡s ❬✶✷✽❪✳

✸✳✹✳✶ ●❡♥❡r❛❧ ❈♦♥s✐❞❡r❛t✐♦♥s ❢♦r ▲✐❣❛♥❞ ❈❤♦✐❝❡

❚❤❡ ✇✐❞❡ ✈❛r✐❡t② ♦❢ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✉t✐❧✐s❡❞ ❢♦r ✐♠❛❣✐♥❣ ❛♥❞ r❛❞✐♦t❤❡r❛♣② r❡q✉✐r❡s t❤❡
❞❡s✐❣♥ ♦❢ ❧✐❣❛♥❞s s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r st❛❜❧❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♣❛rt✐❝✉❧❛r ♥✉❝❧✐❞❡✳ ❯♥❢♦r✲
t✉♥❛t❡❧②✱ ♥♦ s✐♥❣❧❡ ❝❤❡❧❛t♦r ✐s ❝♦♠♣❛t✐❜❧❡ ✇✐t❤ t❤❡ ❢✉❧❧ s♣❡❝tr✉♠ ♦❢ ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ♠❡t❛❧
✐♦♥s ♦❢ ❞✐✛❡r❡♥t ✈❛❧❡♥❝②✱ ❛♥❞ ❢✉♥❞❛♠❡♥t❛❧ ❞✐✛❡r❡♥❝❡s ✐♥ ♣r♦♣❡rt✐❡s ❛♥❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥
❝❤❡♠✐str② ❞❡✜♥❡ t❤❛t ❞✐✛❡r❡♥t ❝❛t✐♦♥s ✈❛r② ✐♥ t❤❡✐r ♣r❡❢❡r❡♥❝❡ ♦❢ s♣❡❝✐✜❝ ❧✐❣❛♥❞s

✹✶



✸✳✹✳ ▲✐❣❛♥❞s ❢♦r ▼✉❧t✐✈❛❧❡♥t ▼❡t❛❧ ❈❛t✐♦♥s ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

❬✶✷✾✱ ✸✼❪✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ t❤❡ ❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝s ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥✱ s✉❝❤ ❛s ❡❧❡❝tr♦♥❡❣❛t✐✈✐t②✱
♣r❡❢❡rr❡❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♥✉♠❜❡r✱ ❡✛❡❝t✐✈❡ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✉s✱ ♠❡t❛❧✲❜✐♥❞✐♥❣ ❝❤❛r❛❝t❡r ✭❤❛r❞
✈s✳ s♦❢t✮ ❛♥❞ r❡❛❝t✐✈✐t② ✭❤②❞r♦❧②s✐s ✈s✳ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✮ ♠✉st ❜❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ ✇❤❡♥
s❡❛r❝❤✐♥❣ ❢♦r ❛ s✉✐t❛❜❧❡ ❝❤❡❧❛t❡ ❬✶✸✵❪✳
❊s♣❡❝✐❛❧❧② r❛❞✐♦♠❡t❛❧ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥s ♠✉st ♠❡❡t ❝❡rt❛✐♥ r❡q✉✐r❡♠❡♥ts✿ t❤❡ r❛❞✐♦❧❛✲

❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦❝❡❞✉r❡ ♠✉st ❜❡ q✉✐❝❦✱ s✐♠♣❧❡✱ ❡✣❝✐❡♥t✱ r❡♣r♦❞✉❝✐❜❧❡ ❛♥❞ ❛✛♦r❞❛❜❧❡✱ r❡s✲
✉❧t✐♥❣ ✐♥ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇❤✐❝❤ ❛r❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝❛❧❧② ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝❛❧❧② st❛❜❧❡ ✐♥ ✈✐✈♦✳ ❚❤❡
st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ r❡s✉❧t✐♥❣ ❝♦♠♣❧❡①❡s str♦♥❣❧② ❞❡♣❡♥❞s ♦♥ t❤❡ ♥❛t✉r❡ ♦❢ ❞♦♥♦r ❛t♦♠s
❛♥❞ st❡r✐❝ ❢❛❝t♦rs s✉❝❤ ❛s ❧✐❣❛♥❞ str✉❝t✉r❡✳ ▼♦st ▼✭■■■✮ ❝❛t✐♦♥s ❛r❡ ❝❧❛ss✐✜❡❞ ❛s
❤❛r❞ ❛❝✐❞s✱ ✇❤✐❝❤ ♣r❡❢❡r❡♥t✐❛❧❧② ❝♦♦r❞✐♥❛t❡ t♦ ❤❛r❞ ❞♦♥♦rs ✭❖✱ ◆✱ ❋✮✳ ❋♦r ❡①❛♠♣❧❡✱
t❤❡ ♥❡❣❛t✐✈❡❧② ❝❤❛r❣❡❞ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ♦①②❣❡♥s ❛r❡ str♦♥❣ ❡❧❡❝tr♦♥ ❞♦♥♦rs ❢♦r ❤❛r❞ ✭❂
❤✐❣❤❧② ❝❤❛r❣❡❞✮ ♠❡t❛❧s✳ ❈♦♥tr❛r② t♦ ❛♥ ❛♠✐♥❡ ❣r♦✉♣✱ t❤❡ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ❣r♦✉♣ ✐s st❡r✲
✐❝❛❧❧② ✈❡r② ❡✣❝✐❡♥t ❛♥❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡s t♦ ♠❡t❛❧ ✐♦♥s ✇✐t❤♦✉t ❜r✐♥❣✐♥❣ ❛ ❧❛r❣❡ ♥✉♠❜❡r
♦❢ ❛t♦♠s t♦ ❧✐❡ ❝❧♦s❡ t♦ t❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥✳
●❡♥❡r❛❧❧②✱ ❛♠✐♥❡s ❛r❡ t②♣✐❝❛❧ ◆✲❞♦♥♦r ❢✉♥❝t✐♦♥s ✭❧♦♥❡ ♣❛✐r ✐♥ s♣✸ ♦r❜✐t❛❧✮✱ ✇✐t❤

t❤❡ ❜❛s✐❝✐t② t♦✇❛r❞ ♠❡t❛❧ ✐♦♥s ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ✐♥ t❤❡ ♦r❞❡r

◆❍✸❁ ❘◆❍✷❁ ❘✷◆❍ ❁ ❘✸◆✳

◆✐tr♦❣❡♥ ❝❛♥ ❛❧s♦ s❤❛r❡ ✐ts ❧♦♥❡✲♣❛✐r ✇✐t❤ ❤②❞r♦❣❡♥ ✐♦♥s ❛♥❞ ❢♦r♠ ❛♥ ❛♠♠♦♥✐✉♠
s♣❡❝✐❡s✳ ❆❢t❡r ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ t❤✐s ◆✲❛t♦♠ ❝❛♥ ♥♦ ❧♦♥❣❡r ❝♦♦r❞✐♥❛t❡ t♦ ❛ ♠❡t❛❧ ✐♦♥✳
❚❤❡r❡❢♦r❡ t❤❡ ❝♦♠♣❡t✐t✐♦♥ ♦❢ ♣r♦t♦♥s ❢♦r ♥✐tr♦❣❡♥ ❛t♦♠s s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❛✛❡❝ts t❤❡
❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ t❤❡ ❛♠✐♥❡s ❬✶✷✾❪✳ ■♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ ❛③❛♠❛❝r♦❝②❝❧❡s✱ ❡✳❣✳✱
♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ♠♦❞✐✜❡s t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ r✐❣✐❞✐t② ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡s t❤❡ ❝♦♠✲
♣❧❡①❛t✐♦♥ r❛t❡s ❬✽❪✳

●✉✐❞❡❧✐♥❡s ❢♦r s❡❧❡❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ❛♥❞ ❧✐❣❛♥❞ ❬✶✸✵❪✿

❼ ❚❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ s❤♦✉❧❞ ❜❡ ♦❢ s✉✐t❛❜❧❡ s✐③❡ t♦ ✜t ✐♥ t❤❡ ❝❛✈✐t② ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ t♦ ❛❝❤✐❡✈❡
✐♥✲♣❧❛♥❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ♠♦r❡ st❛❜❧❡ t❤❛♥ ♦✉t✲♦❢✲♣❧❛♥❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥✳

❼ ❖①②❣❡♥ ❛t♦♠s ✭❡✳❣✳ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡✮ ❛s ✏❤❛r❞✑ ❞♦♥♦rs ❜✐♥❞ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ✐♥ ❤✐❣❤
♦①✐❞❛t✐♦♥ st❛t❡s ✭❤❛r❞ ❛❝✐❞s✮ str♦♥❣❡r t❤❛♥ ✏s♦❢t❡r✑ ❞♦♥♦rs ✭❡✳❣✳ ♥✐tr♦❣❡♥ ❞♦♥♦r
❛t♦♠s✮✳ ❈♦♥tr❛r② t♦ ❝♦✈❛❧❡♥t ✏s♦❢t✲s♦❢t✑ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥s✱ ✏❤❛r❞✲❤❛r❞✑ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥s
❛r❡ ✉s✉❛❧❧② ♦❢ ❡❧❡❝tr♦st❛t✐❝ ♥❛t✉r❡✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥
♦❢ ❢✲❡❧❡♠❡♥ts t❤❛t ❢♦r♠ ♣r❡❞♦♠✐♥❛♥t❧② ✐♦♥✐❝ ❜♦♥❞s✳

❼ ❙✐♥❝❡ t❤❡ ❧❡♥❣t❤ ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧✕♦①②❣❡♥ ❜♦♥❞s ✐s ✈❡r② s❤♦rt✱ ❛ ❧❛r❣❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ♠❛②
♦♥ ❛✈❡r❛❣❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡ t♦ ♠♦r❡ ❖✲❞♦♥♦rs t❤❛♥ ❛ s♠❛❧❧❡r ♠❡t❛❧ ✐♦♥✳

❼ ❘✐❣✐❞✱ ❝②❝❧✐❝ ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❛❣❡♥ts ✇✐t❤ ❛ ✜①❡❞ ❝❛✈✐t② s✐③❡ ♣r♦✈✐❞❡ ❤✐❣❤❡r s❡❧❡❝t✐✈✐t② ♦♥
t❤❡ ❜❛s✐s ♦❢ s✐③❡ ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ ♦♣❡♥ ❝❤❛✐♥ ❛♥❛❧♦❣✉❡s✳

❼ Pr❡♦r❣❛♥✐s❛t✐♦♥ ♦❢ ❧✐❣❛♥❞s ✉s✉❛❧❧② ✐s ♦❢ ❣r❡❛t ❛❞✈❛♥t❛❣❡ ❢♦r r❛♣✐❞ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥❀
❡s♣❡❝✐❛❧❧② ♠❛❝r♦❝②❝❧❡s ♣r♦✈✐❞❡ ❛ ♣r❡❢♦r♠❡❞ ♠❡t❛❧ ❜✐♥❞✐♥❣ s✐t❡✳

❆ r✐❣✐❞✱ ♣r❡♦r❣❛♥✐s❡❞ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❝❤❡❧❛t♦r s✉❝❤ ❛s ❉❖❚❆✱ ❝❛♣❛❜❧❡ ♦❢ ♣r♦✈✐❞✐♥❣ ❛
❧❛r❣❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❖✲❞♦♥♦r ❣r♦✉♣s✱ ✇✐❧❧ t❤❡r❡❢♦r❡ ❤❛✈❡ ✈❡r② ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ♣r♦♣❡rt✐❡s ❬✻✾❪✳
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❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✹✳ ▲✐❣❛♥❞s ❢♦r ▼✉❧t✐✈❛❧❡♥t ▼❡t❛❧ ❈❛t✐♦♥s

❚❤❡ ♠❛✐♥ ✐ss✉❡ ✇❤❡♥ t❡st✐♥❣ ❛ ❧✐❣❛♥❞ ❢♦r ❆❝✲✷✷✺ ✐s✱ t❤❛t ❛ ❝❤❡❧❛t♦r ✐s r❡q✉✐r❡❞
✇❤✐❝❤ st❛❜❧② ❜✐♥❞s ❆❝✲✷✷✺ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ✐ts ❞❛✉❣❤t❡rs✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡ t❤❡ ❝❤❡❧❛t❡ ♠✉st
✇✐t❤st❛♥❞ t❤❡ ✐♠♠❡♥s❡ α✲ ♣❛rt✐❝❧❡ r❡❝♦✐❧ ❡♥❡r❣② ♦❢ ✶✵✵ ✲ ✷✵✵ ❦❡❱✱ ✇❤✐❝❤ ❤♦✇❡✈❡r
✐s ❣r❡❛t❡r t❤❛♥ t❤❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❜✐♥❞✐♥❣ ❡♥❡r❣② ♦❢ ❛❝t✐♥✐❞❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✭❢♦r ❡①❡♠♣❧❛r②
❡♥❡r❣② ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥ s❡❡ ❣❧♦ss❛r② ✏r❡❝♦✐❧ ❡♥❡r❣②✑✮✳ ❈✉rr❡♥t❧② ♥♦ ❝♦♥✈❡♥t✐♦♥❛❧ ❝❤❡❧❛t❡
t❤❛t ✇♦✉❧❞ ✇✐t❤st❛♥❞ t❤✐s ❡♥❡r❣② r❡❧❡❛s❡ ✐s ❦♥♦✇♥✳ ■♥ ❛❞❞✐t✐♦♥✱ t❤❡ ♠♦♥♦✈❛❧❡♥t ✜rst
❞❛✉❣t❤❡r ❋r✲✷✷✶ r❡q✉✐r❡s s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❞✐✛❡r❡♥t ❝❤❡❧❛t✐♦♥ ❝❤❡♠✐str② t❤❛♥ ✐ts tr✐✈❛❧❡♥t
♠♦t❤❡r✳ ❚❤✉s✱ ♠❛✐♥t❛✐♥✐♥❣ ❛♥ ✐♥t❛❝t ❆❝✲✷✷✺ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❛❢t❡r ✐ts ✜rst ❛❧♣❤❛ ❞❡❝❛②s
s❡❡♠s ✉♥❧✐❦❡❧②✳ ■t ✐s ❜❡❧✐❡✈❡❞✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ t❤❛t t❤❡ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ❋r✲✷✷✶ ✭t➼ ❂ ✹✳✾ ♠✐♥✮
✐s t♦♦ s❤♦rt t♦ ❛❧❧♦✇ ❢♦r s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❞✐s❧♦❝❛t✐♦♥ ❢r♦♠ t❤❡ t✉♠♦✉r s✐t❡✳ ❖♥❧② t❤❡
❧♦♥❣❡st✲❧✐✈❡❞ ❞❛✉❣t❤❡r ❇✐✲✷✶✸ ❝❛♥ ❧❡❛✈❡ t❤❡ t✉♠♦✉r s✐t❡ ❜❡❢♦r❡ ✐t ❞❡❝❛②s✱ ❜✉t ♠❛②
❣❡t s✉✣❝✐❡♥t❧② ❞✐❧✉t❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣❛t✐❡♥t✬s ❜♦❞② t♦ ♥♦t ❝❛✉s❡ s❡r✐♦✉s r❛❞✐♦t♦①✐❝✐t②✳

✸✳✹✳✷ ❈♦♠♣❧❡①♦♥❡s

P♦❧②❛♠✐♥♦✲♣♦❧②❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ❝❤❡❧❛t♦rs✱ s♦✲❝❛❧❧❡❞ ❝♦♠♣❧❡①♦♥❡s✱ ❛r❡ ❦♥♦✇♥ t♦ ❜❡ s✉✐t✲
❛❜❧❡ ❝❤❡❧❛t♦rs ❢♦r ▲♥✭■■■✮✴❆♥✭■■■✮ ❛♥❞ ♦t❤❡r ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ✇✐t❤ ✈❛r✐♦✉s ✈❛❧❡♥❝✐❡s ❬✺❪✳
❚❤❡r❡ ❛r❡ t✇♦ ❝❧❛ss❡s ♦❢ ❝♦♠♣❧❡①♦♥❡s ✇✐t❤ ❡✐t❤❡r ❛❝②❝❧✐❝ ♦r ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ str✉❝t✉r❡s✳
❚❤❡ ♦♣❡♥✲❝❤❛✐♥ ♣♦❧②❞❡♥t❛t❡ ❝❤❡❧❛t♦rs ❊❉❚❆ ✭❊t❤②❧❡♥❡❉✐❛♠✐♥❡❚❡tr❛❛❝❡t✐❝ ❆❝✐❞✱
❋✐❣✳ ✸✳✶✵✱ ❧❡❢t✮ ❛♥❞ ❉❚P❆ ✭❉✐❡t❤②❧❡♥❡❚r✐❛♠✐♥❡P❡♥t❛❛❝❡t✐❝ ❆❝✐❞✱ ❋✐❣✳ ✸✳✶✵✱ r✐❣❤t✮
❛r❡ ❝♦♠♠♦♥❧② ✉s❡❞ ❢♦r ❝❤❡❧❛t✐♦♥ t❤❡r❛♣② ❛❢t❡r ❤❡❛✈② ♠❡t❛❧ ✐♥t♦①✐❝❛t✐♦♥✳ ❊❉❚❆
❢♦r♠s ❡s♣❡❝✐❛❧❧② str♦♥❣ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ❞✐✲ ❛♥❞ tr✐✈❛❧❡♥t ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s✱ ❡✳❣✳ ❋❡✭■■■✮✳
❈♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❊❉❚❆ ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺ ✭❧♦❣ ❑ ∼✶✹✮ ❤❛✈❡ ❛❧s♦ ❜❡❡♥ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞✱ ❜✉t
✐♥s✉✣❝✐❡♥t ✐♥ ✈✐✈♦ st❛❜✐❧✐t② ✇❛s ❢♦✉♥❞ ❬✷✱ ✶✷✽❪✳
❚♦❞❛②✱ ❉❚P❆✲❞❡r✐✈❡❞ ❧✐❣❛♥❞s r❡♣r❡s❡♥t t❤❡ ♠♦st ❝♦♠♠♦♥❧② ✉s❡❞ ❛❝②❝❧✐❝ ❝❤❡❧❛t♦rs

❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ ❘■❚✳ ❉❚P❆ ✐s ❛♥ ❡①♣❛♥❞❡❞ ✈❡rs✐♦♥ ♦❢ ❊❉❚❆ ✇✐t❤ ✜✈❡ ❝❛r❜♦①②♠❡t❤②❧
❣r♦✉♣s✳ ▲✐❦❡ ❊❉❚❆✱ ✐t ❤❛s ❛ ❤✐❣❤ ❛✣♥✐t② ❢♦r ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❧❛r❣❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥s✱ ❡✳❣✳ ▲♥✴❆♥✳
❚❤❡r❡❢♦r❡ ❉❚P❆ ❤❛s ❜❡❡♥ ❛♣♣r♦✈❡❞ ❜② t❤❡ ❯❙ ❋❉❆ ❢♦r ❝❤❡❧❛t✐♦♥ t❤❡r❛♣② ♦❢ P✉ ♣♦✐s✲
♦♥✐♥❣✳ ❚❤❡ ♣❡♥t❛❛♥✐♦♥ ❉❚P❆✺✲ ✐s ♣♦t❡♥t✐❛❧❧② ❛♥ ♦❝t❛❞❡♥t❛t❡ ❧✐❣❛♥❞✱ ✇❤✐❧❡ ❊❉❚❆✹✲

✐s ❤❡①❛❞❡♥t❛t❡✳ ❙✐♥❝❡ ❛♥ ✐♥❝r❡❛s❡ ✐♥ t❤❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❞♦♥♦r ❛t♦♠s ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ r❡s✉❧ts
✐♥ ❤✐❣❤❡r ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t②✱ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ❢♦r ❉❚P❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s
✐♥ ❣❡♥❡r❛❧ ❛r❡ ❝♦♥s✐❞❡r❛❜❧② ❧❛r❣❡r t❤❛♥ t❤♦s❡ ❢♦r ❊❉❚❆ ❬✷✱ ✺❪✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✾✿ ▼♦❧❡❝✉❧❡ str✉❝t✉r❡s ♦❢ ❡t❤②❧❡♥❡❞✐❛♠✐♥❡ t❡tr❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞ ✭❊❉❚❆✱ ❧❡❢t✮ ❛♥❞ ❞✐❡t❤②❧❡♥✲
❡tr✐❛♠✐♥❡ ♣❡♥t❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞ ✭❉❚P❆✱ r✐❣❤t✮✳

❉❡r✐✈❛t❡s ♦❢ ❉❚P❆ ❛r❡ ❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ ♥✉❝❧❡❛r ♠❡❞✐❝✐♥❡ ❢♦r t❤❡r❛♣② ❛♥❞ ✐♠❛❣✐♥❣✳ ❚❤❡
❝❤❡❧❛t♦r t✐✉①❡t❛♥ ✐♥ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞②✲❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐❜r✐t✉♠♦♠❛❜ t✐✉①❡t❛♥ ✭❩❡✈❛❧✐♥➤✮ ✐s ❛
♠♦❞✐✜❡❞ ✈❡rs✐♦♥ ♦❢ ❉❚P❆ ❬✺✹✱ ✸✽❪✳ ❉❚P❆ ✐s ❛❧s♦ ✉s❡❞ ❛s ❛ ❝♦♠♣❧❡①✐♥❣ ❛❣❡♥t ❢♦r
●❞✭■■■✮ ✐♥ ▼❘■ ✭▼❛❣♥❡✈✐st✮ ❬✶✸✶❪✳

✹✸



✸✳✹✳ ▲✐❣❛♥❞s ❢♦r ▼✉❧t✐✈❛❧❡♥t ▼❡t❛❧ ❈❛t✐♦♥s ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ t❤❡ ❞②♥❛♠✐❝ ❛❝②❝❧✐❝ ❧✐❣❛♥❞s ❛r❡ ❡✛❡❝t✐✈❡ ❝❤❡❧❛t♦rs ✇❤✐❝❤ ♣♦ss❡ss r❛♣✐❞
❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ❡✈❡♥ ❛t ❛♠❜✐❡♥t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✱ ❜✉t ♦❢t❡♥ ♣r❡s❡♥t ❧✐♠✐t❡❞
❦✐♥❡t✐❝ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ✐♥ ✈✐tr♦ ❛♥❞ ✐♥ ✈✐✈♦✳ ❚❤✐s ✐♥st❛❜✐❧✐t② r❡str✐❝ts t❤❡ ✉s❡ ♦❢
❉❚P❆✲r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s t♦ ❧♦❝❛❧✱ ❡♥❞♦❝❛✈✐t❛r② tr❡❛t♠❡♥ts ❬✹✼❪✳ ❚♦ r❡t❛✐♥ t❤❡
r❛♣✐❞ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ❜✉t ❞r❛st✐❝❛❧❧② s❧♦✇ ❞♦✇♥ t❤❡ ♦♣❡♥✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❝❤❡❧❛t❡ r✐♥❣✱
t❤❡ st❡r✐❝❛❧❧② r❡✐♥❢♦r❝❡❞✱ s❡♠✐✲r✐❣✐❞ ❝②❝❧♦❤❡①②❧✲❉❚P❆ ✭❈❍❳✲❉❚P❆✮ ✇❛s s②♥t❤❡s✐s❡❞
❛♥❞ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ ❢♦r s②st❡♠✐❝ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ❛s ❇✐✲✷✶✸✲❈❍❳✲❉❚P❆✲❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡
❬✶✸✷✱ ✻✼❪✳ ❈❍❳✲❉❚P❆✲♠❆❜ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇❡r❡ ❛❧s♦ t❡st❡❞ ❢♦r ✉s❡ ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺✱ ❤♦✇❡✈❡r
♣♦♦r ✐♥ ✈✐✈♦ st❛❜✐❧✐t② ✇❛s ✐♥❞✐❝❛t❡❞ ❬✷✱ ✶✷✽❪✳ ❙✐♥❝❡ ❉❚P❆✲❞❡r✐✈❛t❡s ❛❧❧♦✇ ❢♦r r❛♣✐❞
r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛t ❛♠❜✐❡♥t t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱ t❤❡② ♠❛② st✐❧❧ ❜❡ ♣r❡❢❡rr❡❞ ❢♦r ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢
❤❡❛t✲s❡♥s✐t✐✈❡ ♠❆❜s ✇✐t❤ s❤♦rt✲❧✐✈❡❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s✳

✸✳✹✳✸ ▼❛❝r♦❝②❧❡s

❆♥ ✐♠♣♦rt❛♥t ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ❜❡t✇❡❡♥ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❧✐❣❛♥❞s ❛♥❞ t❤❡✐r ♦♣❡♥✲❝❤❛✐♥ ❛♥❛❧♦❣✉❡s
✐s t❤❛t t❤❡ ❢♦r♠❡r✱ ❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ s✐③❡ ♦❢ t❤❡ r✐♥❣ ❝❛✈✐t②✱ ❣❡♥❡r❛❧❧② s❤♦✇ s❡❧❡❝t✐✈✐t②
❢♦r ♠❡t❛❧ ✐♦♥s✳ ❆t t❤❡ ♠♦♠❡♥t✱ r✐❣✐❞ ♠❛❝r♦❝②❧✐❝ ❝②❝❧❡♥✲ ♦r ❝②❝❧❛♠✲❞❡r✐✈❡❞ ❧✐❣❛♥❞s
❛r❡ t❤❡ ♠♦st ♣r♦♠✐s✐♥❣ ❝❧❛ss ♦❢ ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❛❣❡♥ts ❢♦r r❛❞✐♦t❤❡r❛♣② s✐♥❝❡ t❤❡② ❤❛✈❡
❦❡② ♣r♦♣❡rt✐❡s ✇❤✐❝❤ ♠❛t❝❤ ✇❡❧❧ ✇✐t❤ ❜✐♦♠❡❞✐❝❛❧ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s ❬✶✸✸❪✳ ❚❤❡② ❢♦r♠ ❡①✲
tr❡♠❡❧② st❛❜❧❡ ❛♥❞ ✐♥❡rt ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ❛ ✇✐❞❡ ✈❛r✐❡t② ♦❢ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ❬✶✸✹✱ ✶✸✺❪✳
❚❤❡ s❧♦✇ ❝♦♠♣❧❡① ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ r❛t❡s✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ ❣♦ t♦❣❡t❤❡r ✇✐t❤ s❧♦✇❡r ❝♦♠♣❧❡①
❛ss♦❝✐❛t✐♦♥ r❛t❡s ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ t❤❡ ❛❝②❝❧✐❝ ❛♥❛❧♦❣✉❡s❀ ❤❡♥❝❡✱ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛t ❤✐❣❤❡r t❡♠✲
♣❡r❛t✉r❡s ✐s ♦❢t❡♥ r❡q✉✐r❡❞✳
■t ✐s ❦♥♦✇♥ t❤❛t ❛③❛♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❧✐❣❛♥❞s ❧✐❦❡ ❚❊❚❆ ✭✶✱✹✱✽✱✶✶✲ t❡tr❛❛③❛✲

❝②❝❧♦❞♦❞❡❝❛♥✲ ✶✱✹✱✽✱✶✶✲ t❡tr❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞✱ ❋✐❣✳ ✸✳✶✵✱ ♠✐❞❞❧❡✮ ♣r♦✈✐❞❡ ❡①❝❡❧❧❡♥t ❜✐♥❞✲
✐♥❣ ❡♥✈✐r♦♥♠❡♥ts ❢♦r ❡✳❣✳ ❈✉✭■■✮ ✐♦♥s✱ ❝♦♠❜✐♥✐♥❣ r❛♣✐❞ ♠❡t❛❧❛t✐♦♥ ❛♥❞ s♦❧✉❜✐❧✲
✐t② ✐♥ ✇❛t❡r ✇✐t❤ r❡s✐st❛♥❝❡ t♦ ❜✐♦r❡❞✉❝t✐♦♥ ❛♥❞ tr❛♥s❝❤❡❧❛t✐♦♥ ♦❢ ❈✉✭■■✮ ✐♥ ✈✐✈♦
❬✶✸✻✱ ✶✸✼❪✳ ❚❤❡ ♠♦st ❝♦♠♠♦♥❧② ✉s❡❞ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❝❤❡❧❛t♦rs ❢♦r ❛❝t✐♥✐❞❡s ❛♥❞ ❧❛♥t❤❛♥✲
✐❞❡s ❛r❡ ❞✐✛❡r❡♥t ❞❡r✐✈❛t✐✈❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ✭✶✱✹✱✼✱✶✵✲ t❡tr❛❛③❛❝②❝❧♦❞♦❞❡❝❛♥❡✲ ✶✱✹✱✼✱✶✵✲
t❡tr❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞✱ ❋✐❣✳ ✸✳✶✵✱ ❧❡❢t✮✳ ❆s ❛❧t❡r♥❛t✐✈❡ t♦ ❉❖❚❆✱ ❍❊❍❆ ✭✶✱✹✱✼✱✶✵✱✶✸✱✶✻✲
❤❡①❛❛③❛❝②❝❧♦❤❡①❛❞❡❝❛♥❡✲ ✶✱✹✱✼✱✶✵✱✶✸✱✶✻✲ ❤❡①❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞✱ ❋✐❣✳ ✸✳✶✵✱ r✐❣❤t✮ ✇❛s ❛❧s♦
♣r♦♣♦s❡❞ ❜❡✐♥❣ ❛ s✉✐t❛❜❧❡ ❧✐❣❛♥❞ ❢♦r ❆❝✲✷✷✺✱ ♦✛❡r✐♥❣ ✶✷ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s✐t❡s ❛♥❞ ❛
❧❛r❣❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ❝❛✈✐t② ❬✷✱ ✶✸✽❪✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✶✵✿ ▼♦❧❡❝✉❧❡ str✉❝t✉r❡s ♦❢ ✶✱✹✱✼✱✶✵✲t❡tr❛❛③❛❝②❝❧♦❞♦❞❡❝❛♥❡✲✶✱✹✱✼✱✶✵✲t❡tr❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞
✭❉❖❚❆✱ ❧❡❢t✮✱ ✶✱✹✱✽✱✶✶✲t❡tr❛❛③❛❝②❝❧♦❞♦❞❡❝❛♥❡✲✶✱✹✱✽✱✶✶✲t❡tr❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞ ✭❚❊❚❆✱ ♠✐❞❞❧❡✮ ❛♥❞
✶✱✹✱✼✱✶✵✱✶✸✱✶✻✲ ❤❡①❛❛③❛❝②❝❧♦❤❡①❛❞❡❝❛♥❡✲✶✱✹✱✼✱✶✵✱✶✸✱✶✻✲❤❡①❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞ ✭❍❊❍❆✱ r✐❣❤t✮✳

✹✹



❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✹✳ ▲✐❣❛♥❞s ❢♦r ▼✉❧t✐✈❛❧❡♥t ▼❡t❛❧ ❈❛t✐♦♥s

■t ✇❛s r❡♣♦rt❡❞ t❤❛t ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ r❛t❡s ✇✐t❤ ❍❊❍❆ ❛r❡ ♦♥❧② ✶✵ t✐♠❡s s❧♦✇❡r
t❤❛♥ ✇✐t❤ ❉❚P❆ ❛♥❞ ❛❜♦✉t ✶✵✵ t✐♠❡s ❢❛st❡r t❤❛♥ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✳ ❊①❝❡♣t✐♦♥❛❧ ✐♥ ✈✐✈♦
st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✲❍❊❍❆ ✇❛s ❛♥♥♦✉♥❝❡❞✱ ❜✉t st❛❜✐❧✐t② ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥s ❜② ♦t❤❡r ❛✉t❤♦rs
♣r♦❞✉❝❡❞ ✐♥❝♦♥s✐st❡♥t r❡s✉❧ts ❛♥❞ ❛❧s♦ ✐♥st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❍❊❍❆✲❝♦♥❥✉❣❛t❡s
✇❛s r❡♣♦rt❡❞ ❬✹✺✱ ✹✱ ✶❪✳ ❚❤❡ s❛♠❡ ❛♣♣❧✐❡s ❢♦r ❚❊❚❆ ❬✶✸✼❪✱ ❛♥❞ ❞✉❡ t♦ t❤✐s ✉♥❝❡rt❛✐♥t②
❉❖❚❆ ✐s st✐❧❧ ❜❡✐♥❣ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ❛s s✉♣❡r✐♦r ❧✐❣❛♥❞ ❢♦r ❘■❚✳
❚❤❡ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❝♦♠♣❧❡①♦♥❡s ❤❛✈❡ t❤❡ ❢♦r♠ ♦❢ ❍①▲ ❧✐❣❛♥❞s ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❝♦♥t❛✐♥ ①

❞✐ss♦❝✐❛❜❧❡ ♣r♦t♦♥s✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ♠❡t❛❧ ✐♦♥s ❛s ✇❡❧❧ ❛s t❤❡✐r ❞✐ss♦❝✐✲
❛t✐♦♥ ❢r♦♠ t❤❡s❡ ❛③❛✲❛❝✐❞✲ ❝❤❡❧❛t♦rs ✐s str♦♥❣❧② ❞❡♣❡♥❞❡♥t ♦♥ t❤❡ ♣❍✳

✸✳✹✳✸✳✶ ❉❖❚❆

❋✐❣✉r❡ ✸✳✶✶✿ ❚❤❡ ●❞✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ❉♦t✲
❛r❡♠➤✱ ❝♦♠♠♦♥❧② ✉s❡❞ ❢♦r ▼❘■ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s
❬✶✸✶❪✳

❉❖❚❆ ✐s ❛ t✇❡❧✈❡✲♠❡♠❜❡r❡❞ ♠❛❝r♦❝②❝✲
❧✐❝ t❡tr❛❛③❛ ❧✐❣❛♥❞✳ ■t ❝♦♥s✐sts ♦❢ ❛
❝②❝❧❡♥❡ r✐♥❣ s❦❡❧❡t♦♥✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ♠♦❞✐✜❡❞
t♦ ❢♦r♠ ❛ ♣♦❧②❛♠✐♥♦❝❛r❜♦①②❧✐❝ ❛❝✐❞ ✇✐t❤
❢♦✉r ❛❝❡t❛t❡ s✐❞❡ ❛r♠s ❜② ❛❧❦②❧❛t✐♦♥ ♦❢
t❤❡ ♣❛r❡♥t t❡tr❛♠✐♥❡ r✐♥❣ ✇✐t❤ ❜r♦♠♦✲
❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞ ❛t ♣❍ ✶✶✳✷ ❬✶✸✺❪✳ ❉❖❚❆ ✐s
❛ ♣♦t❡♥t✐❛❧ ♦❝t❛❞❡♥t❛t❡ ❧✐❣❛♥❞ ❛♥❞ ❤❛s
❡①❝❡❧❧❡♥t ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠✐♥❣ ♣r♦♣❡rt✐❡s ❢♦r
❞✐✲ ❛♥❞ tr✐✈❛❧❡♥t ❝❛t✐♦♥s ❬✶✸✾✱ ✶✹✵❪✳
❙❡✈❡r❛❧ ❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❛r❡ ❛♣♣❧✐❡❞

✐♥ ♥✉❝❧❡❛r ♠❡❞✐❝✐♥❡ ❢♦r ✐♠❛❣✐♥❣ ❛♥❞
t❤❡r❛♣❡✉t✐❝❛❧ ♣✉r♣♦s❡s✳ ■♥ ❢♦r♠ ♦❢ ✐ts
●❞✭■■■✮ ❝♦♠♣❧❡①✱ ❢♦r ❡①❛♠♣❧❡✱ ❉❖❚❆ ✐s
❝♦♠♠♦♥❧② ✉s❡❞ ❛s ▼❘■ ❝♦♥tr❛st ❛❣❡♥t ✭❉♦t❛r❡♠➤✱ ❋✐❣✳ ✸✳✶✶✮ ❬✶✹✶✱ ✶✹✷❪✳ ❉r✐✈❡♥
❜② t❤❡ ♠❡❞✐❝❛❧ ✐♠❛❣✐♥❣ ✜❡❧❞✱ ♥❡❡❞✐♥❣ ❛ ❧✐❣❛♥❞ ✇❤✐❝❤ ❢♦r♠ ❝♦♠♣❧❡①❡s t❤❛t ♣♦ss❡ss
❤✐❣❤ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t② ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝ ✐♥❡rt♥❡ss ❛t ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ t❤❡
♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ✇❡r❡ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ✐♥ ♠♦r❡ ❞❡t❛✐❧✳
■♥ ❢❛❝t✱ ❉❖❚❆ ❢♦r♠s t❤❡ ♠♦st st❛❜❧❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❦♥♦✇♥ ✇✐t❤ t❤❡ ▲♥✸✰ ✐♦♥s ✭❧♦❣ ❑

❃✷✹✮✳ ❚❤❡s❡ ▲♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❛r❡ ♠✉❝❤ ♠♦r❡ r✐❣✐❞ t❤❛♥ t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡ ❝❤❡✲
❧❛t❡s ♦❢ ❛❝②❝❧✐❝ ❧✐❣❛♥❞s ❤❛✈❡ ❡♥❤❛♥❝❡❞ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② r❡❧❛t✐✈❡
t♦ t❤❡ ❛♥❛❧♦❣✉❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ❊❉❚❆ ♦r ❉❚P❆✳ ❯♥❢♦rt✉♥❛t❡❧②✱ t❤❡ ❡①tr❡♠❡❧② s❧♦✇
❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ r❛t❡s ♦❢ t❤❡ r✐❣✐❞ ♠❛❝r♦❝②❝❧❡ ✉♥❞❡r ♠✐❧❞ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞
t♦ ❜❡ ♣r♦❜❧❡♠❛t✐❝ ✐♥ ♠❛♥② ❘■❚ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s✿

❼ ❉❖❚❆✲❜❛s❡❞ ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❛❣❡♥ts r❡q✉✐r❡ ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛♥❞✴♦r ❧♦♥❣ r❡❛❝t✐♦♥
t✐♠❡s✳ ❚❤❡ ❤✐❣❤❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✐s ♣r♦❜❧❡♠❛t✐❝ s✐♥❝❡ ✐t ❝❛♥ ❧❡❛❞ t♦ ❛ s✐❣♥✐✜❝❛♥t
❧♦ss ♦❢ ✐♠♠✉♥♦r❡❛❝t✐✈✐t② ♦❢ t❤❡ ❛♣♣❧✐❡❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❬✶✹✸❪✳

❼ ❚❤❡ s❧♦✇ ❦✐♥❡t✐❝s ♦❢ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ r❡❛❝t✐♦♥ ❛r❡ ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② ♣r♦❜❧❡♠❛t✐❝ ✇❤❡♥ s❤♦rt✲
❧✐✈❡❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❛r❡ ✐♥✈♦❧✈❡❞✳ ❍❡♥❝❡✱ ❧❡♥❣t❤② ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧s ❛r❡ ♥♦t r❡❛❧✲
✐s❛❜❧❡ ❬✷✷✱ ✶✸✾❪✳ ❋♦r ❡①❛♠♣❧❡✱ t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ t❤❡ ❇✐✭■■■✮❉❖❚❆✲❝♦♥❥✉❣❛t❡s r❡✲
q✉✐r❡s ✶✺✲✷✵ ♠✐♥ ❢♦r ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥✱ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡✱ ✇❤✐❧❡ t❤❡ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ❇✐✲✷✶✸ ✐s ♦♥❧② ✹✻ ♠✐♥✳ ▲✐❦❡ t❤✐s✱ ❛ ❧❛r❣❡
q✉❛♥t✐t② ♦❢ t❤❡ ♣❛t✐❡♥t✬s ❞♦s❡ ✐s ❛❧r❡❛❞② ❧♦st ❞✉r✐♥❣ ♣r❡♣❛r❛t✐♦♥ t✐♠❡✳ ❉❖❚❆ ✐s
t❤❡r❡❢♦r❡ ♥♦t ♣❡r❢❡❝t❧② s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r s❤♦rt✲❧✐✈❡❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s✱ ❜✉t ✐s ♥❡✈❡rt❤❡❧❡ss
s✉❝❝❡ss❢✉❧❧② ❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ ❚❆❚ ❬✶✹✹✱ ✶✹✺❪✳

✹✺



✸✳✺✳ ❈♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

❈♦♠♣❛r❛t✐✈❡ st✉❞✐❡s ✇✐t❤ ♦♣❡♥✲❝❤❛✐♥ ❛♥❞ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ str✉❝t✉r❡s ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ t❤❛t
t❤❡ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ str✉❝t✉r❡ ✐s ❡ss❡♥t✐❛❧ t♦ ♣r❡✈❡♥t ✐♥ ✈✐tr♦ ❛♥❞ ✐♥ ✈✐✈♦ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢
t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❢r♦♠ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❬✶✹✻❪✳ ❚❤✐s ♣❤❡♥♦♠❡♥♦♥ ✐s r❡❢❡rr❡❞ t♦ ❛s
✏♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❡✛❡❝t✑ ❛♥❞ ✐s ❛ r❡s✉❧t ♦❢ ❡♥t❤❛❧♣✐❝ ❛♥❞ ❡♥tr♦♣✐❝ ❝♦♥tr✐❜✉t✐♦♥s ❢r♦♠ t❤❡
♣r❡♦r❣❛♥✐③❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♠❛❝r♦❝②❝❧❡ ❬✶✹✼✱ ✸✽❪✳

✸✳✺ ❈♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❉❖❚❆

✸✳✺✳✶ ❚❤❡ ❙tr✉❝t✉r❡ ♦❢ ❉❖❚❆ ❈♦♠♣❧❡①❡s

✸✳✺✳✶✳✶ ❚❤❡ ●❡♥❡r❛❧ ❙tr✉❝t✉r❡ ♦❢ ❬▼✭■■■✮❉❖❚❆❪✲❈♦♠♣❧❡①❡s

■♥ t♦t❛❧✱ ❉❖❚❆ ❤❛s ❡✐❣❤t ❞♦♥♦r ❣r♦✉♣s ✭❢♦✉r t❡rt✐❛r② ♥✐tr♦❣❡♥ ❛t♦♠s ❛♥❞ ❢♦✉r
❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ♦①②❣❡♥ ❛t♦♠s✮ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ♣♦t❡♥t✐❛❧❧② ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ t♦ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡ ❞✐✲ ❛♥❞
tr✐✈❛❧❡♥t ♠❡t❛❧ ✐♦♥s✳ ❚❤❡ t❡tr❛❛③❛ r✐♥❣ s❦❡❧❡t♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆ ❛❝ts ❛s ❛ ❢r❛♠❡ t♦ ❝♦♥✲
str❛✐♥ ✐ts ❡✐❣❤t ❞♦♥♦r ❛t♦♠s ✐♥t♦ ❛ ♥❡❛r❧② s♣❤❡r✐❝❛❧ ❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦❢ ❛ sq✉❛r❡ ❛♥t✐♣r✐s♠
✭❋✐❣✳ ✸✳✶✷✮✳ ■♥ t❤✐s ❣❡♦♠❡tr②✱ t❤❡ t❡tr❛❛③❛ ❢r❛♠❡ ❛❞♦♣ts t❤❡ q✉❛❞r❛♥❣✉❧❛r ❬✸✸✸✸❪
❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥✱ ✇❤✐❝❤ ✐s t❤❡ ♠♦st st❛❜❧❡ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❝②❝❧♦❞♦❞❡❝❛♥❡ ❬✶✸✾✱ ✶✹✵❪✳
❚❤❡s❡ ❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❛r❡ r❡♠❛r❦❛❜❧② r✐❣✐❞ ❛♥❞ ♥♦♥❧❛❜✐❧❡✱ ❛ ♣r♦♣❡rt② t❤❛t ❝♦♠✲
♣❧❡①❡s ♦❢ ❛❝②❝❧✐❝ ❛♥❛❧♦❣✉❡s ✭❊❉❚❆ ♦r ❉❚P❆✮ ❞♦ ♥♦t ❤❛✈❡✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✶✷✿ ❚❤❡ t✇♦ ♣❧❛♥❡s ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆ ♠❛❝r♦❝②❝❧❡ ✐♥ ❛ ▲♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ❬✶✹✵❪✳

◆♦t ♥❡❝❡ss❛r✐❧② ❛❧❧ ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ❞♦♥♦r ❛t♦♠s ❛r❡ ✉s❡❞ ❢♦r ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ ♠❡t❛❧
❝❛t✐♦♥✳ ❋♦r ❡①❛♠♣❧❡✱ ❋❡✭■■■✮ ✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❜② t❤❡ ✹ ♥✐tr♦❣❡♥s ❛♥❞
✸ ♦❢ t❤❡ ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ❛r♠s✳ ■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ ❛❧❧ str✉❝t✉r❛❧ ❛♥❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥
❞✐✛❡r❡♥❝❡s ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❝❛♥ ❜❡ tr❛❝❡❞ ❜❛❝❦ t♦ ❞✐✛❡r❡♥❝❡s ✐♥ t❤❡ ✐♦♥✐❝
r❛❞✐✐ ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥s ❬✶✹✵✱ ✸✽❪✳ ❉✉❡ t♦ ✐ts s✐③❡ t❤❡ tr✐✈❛❧❡♥t ❆❝✲✷✷✺ ✐♦♥ ✐s ❡①♣❡❝t❡❞
t♦ ❜❡ ❡✐❣❤t✲❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❜② ❉❖❚❆✱ ❜✉t ♣r♦❜❛❜❧② ♥♦t ❞❡❡♣ ✐♥s✐❞❡ ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ❝❛❣❡
✭❆❝✸✰❂ ✶✳✶✷ ➴ ✐♥ ❈◆✻ ❬✾✷❪✮✳

✸✳✺✳✶✳✷ ❚❤❡ ❙tr✉❝t✉r❡ ♦❢ ▲♥✭■■■✮✴❆♥✭■■■✮ ❈♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ❉❖❚❆

❉✉❡ t♦ t❤❡✐r ❧❛r❣❡ s✐③❡✱ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♥✉♠❜❡rs ♦❢ ❆♥✭■■■✮ ❛♥❞ ▲♥✭■■■✮ ✐♦♥s ❛r❡
✉s✉❛❧❧② ❜❡t✇❡❡♥ ✽ ❛♥❞ ✶✵✳ ■♥ ▲♥✭■■■✮✴❆♥✭■■■✮ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ❉❖❚❆✱ ❈◆ ✽ ❛♥❞ ✾
❛r❡ t❤❡ ♠♦st ❝♦♠♠♦♥✳ ❚❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❤❛✈❡ ❡✐t❤❡r sq✉❛r❡ ❛♥t✐♣r✐s♠❛t✐❝ ✭❙❆P✮ ♦r
t✇✐st❡❞ sq✉❛r❡ ❛♥t✐♣r✐s♠❛t✐❝ ✭❚❙❆P✮ ❣❡♦♠❡tr② ✇✐t❤ ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡ ❈4 s②♠♠❡tr② ❬✶✹✵✱
✶✹✽✱ ✶✹✾❪✳ ❚❤❡ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ✐♥ t❤❡ t✇♦ ❝♦♥❢♦r♠❡rs ✐s t❤❡ ♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡
❛r♠s ♦❢ ❉❖❚❆✱ ✇❤✐❝❤ ❤♦✇❡✈❡r ❛✛❡❝ts t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❧❛r❣❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥s ✭❋✐❣✳
✸✳✶✸✮ ❬✶✺✵❪✳ ❚❤❡ ❙❆P ❣❡♦♠❡tr② ✐s ❢❛✈♦✉r❡❞ ❜② t❤❡ ❤❡❛✈✐❡r ▲♥✭■■■✮✱ ✇❤✐❧❡ t❤❡ ❧✐❣❤t❡r

✹✻



❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✺✳ ❈♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❉❖❚❆

▲♥✭■■■✮ ♣r❡❢❡r ❚❙❆P ❣❡♦♠❡tr② ❬✶✺✶❪✳ ■♥ ❈◆ ✾ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ❉❖❚❆✱ ✐♥ s♦❧✉t✐♦♥
❛♥ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❛q✉♦ ❧✐❣❛♥❞ ✐s ❜♦✉♥❞ t♦ s❛t✉r❛t❡ t❤❡ ♥✐♥t❤ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s✐t❡✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✶✸✿ ❚❤❡ ▲♥❉❖❚❆ ✐s♦♠❡rs✿ ✭❛✮ sq✉❛r❡ ❛♥t✐♣r✐s♠❛t✐❝ ✭❙❆P✮ ❛♥❞ ✭❜✮ t✇✐st❡❞ sq✉❛r❡
❛♥t✐♣r✐s♠❛t✐❝ ✭❚❙❆P✮ ❬✶✹✵❪✳

❚❤❡ ❳✲r❛② ❝r②st❛❧ str✉❝t✉r❡ ♦❢ ◆❛❬❊✉❉❖❚❆✭❍✷❖✮❪·✹ ❍✷❖ ❢♦r ❡①❛♠♣❧❡ s❤♦✇s✱ t❤❛t
❊✉✭■■■✮ ✐s ♥✐♥❡❢♦❧❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞✱ ❝♦♠♣❧❡①❡❞ ❜② t❤❡ ♦❝t❛❞❡♥t❛t❡ ❉❖❚❆ ❛♥❞ ♦♥❡ ✇❛✲
t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡ ✭❋✐❣✳ ✸✳✶✹✮❬✶✺✷❪✳ ▼❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐♥❞✐❝❛t❡ ❛ str❛✐♥❡❞ ❝❤❡❧❛t❡✱ ✇❤✐❝❤ ✐s
♣r♦❜❛❜❧② ❜❡❝❛✉s❡ ❊✉✸✰ ✐s t♦♦ ❧❛r❣❡ t♦ ✜t ✐♥t♦ t❤❡ ❧♦✇❡st ❡♥❡r❣② ❬✸✸✸✸❪ sq✉❛r❡ ❝♦♥✲
❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞♦❞❡❝❛♥❡ r✐♥❣❀ ❤❡♥❝❡ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ✐s s❧✐❣❤t❧② ❞✐st♦rt❡❞✳ ❉✉❡ t♦
s✐♠✐❧❛r ✐♦♥ s✐③❡ ❛♥❞ ❜♦♥❞✐♥❣ ❜❡❤❛✈✐♦✉r✱ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ❝❤❡♠✐str② ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ✐s
❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ s✐♠✐❧❛r t♦ ❊✉✭■■■✮✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✶✹✿ ❈r②str❛❧ str✉❝t✉r❡ ♦❢ ◆❛ ❬❊✉❉❖❚❆✭❍✷❖✮❪· ✹ ❍✷❖❀ ♠♦❞✐✜❡❞ ❢r♦♠ ❬✶✺✷❪✳

■♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ t❤❡ ♥✐♥❡❢♦❧❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡s✱ t❤❡ ❡①❝❤❛♥❣❡ ❜❡t✇❡❡♥ ♦❝t❛✲
❛♥❞ ♥♦♥❛❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ s♣❡❝✐❡s ❜② ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ✕ ❞❡❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ♦♥❡ ✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡
✐s s✉♣❡r✐♠♣♦s❡❞ ♦✈❡r t❤❡ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❬✶✺✸❪✳ ❚❤✐s ❢♦r♠s t❤❡ ❜❛s✐s ❢♦r
t❤❡ ✇❛t❡r ❡①❝❤❛♥❣❡ ❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ●❞✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ ▼❘■ ❬✶✺✹❪✳

✸✳✺✳✷ ❙t❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❈♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ❉❖❚❆

✸✳✺✳✷✳✶ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❙t❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❬▼❉❖❚❆❪✲ ❈♦♠♣❧❡①❡s

❲✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♥✉♠❜❡r✱ ❝♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ❝❛♥ ❜❡ ❛ss✐❣♥❡❞ t♦
t✇♦ ❣r♦✉♣s ✇✐t❤ ❈◆ ❂ ✻✱ ✼ s✉❝❤ ❛s ❋❡✭■■■✮❉❖❚❆ ✭❧♦❣ ❑ ❂ ✷✾✳✹✮ ❛♥❞ ❈◆ ❂ ✽✱ ✾
s✉❝❤ ❛s ❇✐✭■■■✮❉❖❚❆ ✭❈◆ ✽✱ ❧♦❣ ❑ ❂✸✵✳✸✱ ❋✐❣✳ ✸✳✶✺✮✳ ❚❤❡ ❧❛st ❣r♦✉♣ ❛❧s♦ ✐♥❝❧✉❞❡s
t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ✇✐t❤ tr✐✈❛❧❡♥t ❛❝t✐♥✐❞❡s ❛♥❞ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡s ✭❈◆ ✾✮ ❬✶✹✵❪✳

✹✼



✸✳✺✳ ❈♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

❋✐❣✉r❡ ✸✳✶✺✿ ❘❡♣r❡s❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
❈✹✈✲s②♠♠❡tr✐❝ ❇✐✭■■■✮ ❡♥✈✐r♦♥♠❡♥t ✐♥
◆❛❬❇✐✭❉❖❚❆✮❪·❍✷✵ ✭❳✲r❛② ❝r②st❛❧ str✉❝✲
t✉r❡✮❬✶✶✵❪✳

❇✐✭■■■✮ ❢♦r♠s t❤❡ ♠♦st st❛❜❧❡ ♦❢ ❛❧❧
❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s✳ ❚❤❡ ❜♦♥❞ ❧❡♥❣t❤
t♦ ❛❧❧ ❡✐❣❤t ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♥❣ ◆✲ ❛♥❞ ❖✲
❞♦♥♦r ❛t♦♠s ❛r❡ ❛❧♠♦st t❤❡ s❛♠❡ ✭✷✳✺
➴✮ ✇✐t❤ t❤❡ ❇✐✭■■■✮✕◆ ❛✈❡r❛❣❡ ❜♦♥❞
❜❡✐♥❣ ❛ ❜✐t s❤♦rt❡r s✐♥❝❡ t❤❡ s♦❢t❡r
❇✐✭■■■✮ ✐s str♦♥❣❡r ❛ttr❛❝t❡❞ ❜② t❤❡ ◆✲
❞♦♥♦r ❛t♦♠s ♦❢ t❤❡ r✐♥❣✳ ❚❤✐s ♠❛❦❡s
t❤❡ ❇✐✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ✈❡r② ❝♦♠♣❛❝t
❛♥❞ ❤❡♥❝❡ st❛❜❧❡ ❜❡❝❛✉s❡ s❤♦rt❡r ▼✕◆
❜♦♥❞ ❞✐st❛♥❝❡s ✐♥ ❣❡♥❡r❛❧ r❡s✉❧t ✐♥ t❤❡
♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ❜❡✐♥❣ ❜❡tt❡r ❡♥❝❛♣s✉❧❛t❡❞
❜② t❤❡ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❝❤❡❧❛t❡❀ t❤✉s ❞❡❝♦♠✲
♣❧❡①❛t✐♦♥ ✐s ❧✐♠✐t❡❞ ❬✶✶✵❪✳
❚❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♥✉♠❜❡r ❛♥❞ str✉❝t✉r❡ ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧✲❉❖❚❆✲❝♦♠♣❧❡①❡s ❛r❡ r❡✲

❧❛t❡❞ t♦ t❤❡✐r st❛❜✐❧✐t②✳ ❆s ❛ ❣❡♥❡r❛❧ r✉❧❡✱ ❛ ❤✐❣❤❡r ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ st❛t❡ r❡s✉❧ts ✐♥
✐♥❝r❡❛s❡❞ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② s✐♥❝❡ t❤❡ ❡❧❡❝tr♦♥ ❞❡♥s✐t② ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ❝❛♥ ❜❡ ❜❡tt❡r
❛❝❝♦♠♠♦❞❛t❡❞✳ ❆s ❛♥ ❡①❝❡♣t✐♦♥ ❢r♦♠ t❤✐s r✉❧❡✱ ❈◆ ✾ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❣❡♥❡r❛❧❧② ❤❛✈❡
❧♦✇❡r st❛❜✐❧✐t✐❡s t❤❛♥ ❈◆ ✽ ❝♦♠♣❧❡①❡s✱ ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ✇❛t❡r ❛s ❝❛♣♣✐♥❣
❧✐❣❛♥❞ t♦ t❤❡ ♥✐♥t❤ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s✐t❡ ♣✉❧❧s t❤❡ ♠❡t❛❧ ♦✉t ♦❢ t❤❡ ◆✲♣❧❛♥❡ ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆
r✐♥❣ ❬✶✺✺✱ ✶✹✵❪✳ ❚❤✐s ♠❛❦❡s t❤❡ ◆✲❛t♦♠s ♠♦r❡ ❛❝❝❡ss✐❜❧❡ t♦ ♣r♦t♦♥s ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❧❡❛✈❡s
t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ♠♦r❡ ❧❛❜✐❧❡ t♦✇❛r❞s ❛❝✐❞✲❝❛t❛❧②s❡❞ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥✳
❚❤✐s ❡✛❡❝t ✐s r❡✢❡❝t❡❞ ✐♥ ❇✐✭■■■✮❉❖❚❆ ❤❛✈✐♥❣ ❛ ❤✐❣❤❡r ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥t

t❤❛♥ t❤❡ ✾✲❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❊✉✭■■■✮ ❛♥❞ ▲❛✭■■■✮ ❬✶✹✵❪✿

Bi(III)DOTA ❃ Eu(III)DOTA ❃ La(III)DOTA

log K✿ ∼✸✵✳✸ ∼✷✹✳✷ ∼✷✷✳✵

■♥ ❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥ ✇✐t❤ t❤❡ ♦❢t❡♥ ❤✐❣❤ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts✱ t❤❡ ❧♦✇ s❡❧❡❝t✐✈✐t②
♦❢ ❉❖❚❆ ❢♦r ❞✐✲ ❛♥❞ tr✐✈❛❧❡♥t ❝❛t✐♦♥s ❝❛♥ ❜❡ ♣r♦❜❧❡♠❛t✐❝✱ s✐♥❝❡✱ ❡✳❣✳ ❞✉r✐♥❣ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣✱
❉❖❚❆✲❜❛s❡❞ ✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❛r❡ ❤✐❣❤❧② s❡♥s✐t✐✈❡ t♦ t❤❡ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ▼✭■■✮✴▼✭■■■✮
✐♦♥ ❝♦♥t❛♠✐♥❛t✐♦♥✱ ♣r✐♥❝✐♣❛❧❧② ❈❛✭■■✮ ❛♥❞ ❋❡✭■■✮✴❋❡✭■■■✮✳ ❋♦r ❡①❛♠♣❧❡✱ s♦♠❡ ✐♥❡✣✲
❝✐❡♥t ❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ♦❢ ❉❖❚❆ ❞❡r✐✈❛t❡s ✇✐t❤ ❨✲✾✵ ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ t♦ r❡s✉❧t ❢r♦♠ ❈❛✷✰✱ ❩♥✷✰✱
▼❣✷✰ ❛♥❞ ❋❡✸✰ s✉❝❝❡ss❢✉❧❧② ❝♦♠♣❡t✐♥❣ ❢♦r t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ❬✶✺✻❪✳
❙✐♥❝❡ ❉❖❚❆ ❝♦♥t❛✐♥s ♥ ❂ ✹ ❞✐ss♦❝✐❛❜❧❡ ♣r♦t♦♥s ✭❚❛❜❧❡ ✸✳✶✮✱ t❤❡ ♣❍ ❤❛s str♦♥❣

✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦♥ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❛s ✇❡❧❧ ❛s ♦♥ t❤❡✐r ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t②✳ ❚❤❡ t✇♦
str♦♥❣❡r ❜❛s✐❝ s✐t❡s ✇✐t❤ ♣❑❛❂ ✶✶✳✹✺ ❛♥❞ ✾✳✻✹ ❛r❡ ❛ss✐❣♥❡❞ t♦ ◆✲❛t♦♠s ♦❢ t❤❡ r✐♥❣✱
❛♥❞ t❤❡ t✇♦ ✇❡❛❦❡r ❜❛s❡s ✭♣❑❛❂ ✹✳✻✵ ❛♥❞ ✹✳✶✶✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✮ t♦ t❤❡ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡
❣r♦✉♣s❀ t❤❡ ♦t❤❡r t✇♦ ❛♠✐♥❡s ❛r❡ ❛❧♠♦st ♥♦♥❜❛s✐❝✳ ❚❤✐s ❛ss✐❣♥♠❡♥t ✇❛s ♣r♦✈❡♥ ❜②
◆▼❘ ❬✶✺✼❪✳ ❆❝✐❞✐❝ ♣❍ ♣r♦♠♣ts ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ t✇♦ str♦♥❣❧② ❜❛s✐❝ ❛♠✐♥♦ ❣r♦✉♣s
❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❝❛t❛❧②s❡s ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝♦♠♣❧❡①✳ ❚❤❡ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ❣r♦✉♣s ❛r❡
❧❡ss ♣r♦♥❡ t♦ ❛❝✐❞✲❛ss✐st❡❞ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥✳

❖✈❡r t❤❡ ②❡❛rs ❛ ♥✉♠❜❡r ♦❢ q✉❡st✐♦♥❛❜❧❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ♦❢ ♠❡t❛❧✲❉❖❚❆ ❝♦♠✲
♣❧❡①❡s ❤❛✈❡ ❛❝❝✉♠✉❧❛t❡❞ ✐♥ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡✳ ❚❤❡ ❞✐s❝r❡♣❛♥❝✐❡s ❛r❡ ♦❢t❡♥ ❞✉❡ t♦ t❤❡ ❧♦♥❣
❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ t✐♠❡s ✇❤✐❝❤ ❛r❡ r❡q✉✐r❡❞ ❛♥❞ ✐♥s✉✣❝✐❡♥t ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ t✐♠❡ ❢r❛♠❡s✳
❆❧s♦ t❤❡ ✉s❡ ♦❢ ❞✐✛❡r❡♥t ❡❧❡❝tr♦❧②t✐❝ s❛❧ts ✐♥✢✉❡♥❝❡s t❤❡ r❡s✉❧t✐♥❣ ❝♦♥st❛♥ts ✭✐♥t❡r❛❝✲
t✐♦♥ ♦❢ ◆❛✰ ♦r ❑✰ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✮❀ t❤✐s ✇✐❧❧ ❜❡ ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✳✸✳ ❙♦♠❡ ♣✉❜✲
❧✐s❤❡❞ ❛♥❞ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❢♦r t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ▼♠✰✰ ❉❖❚❆✹✲

✹✽



❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✺✳ ❈♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❉❖❚❆

❚❛❜❧❡ ✸✳✶✿ ❆❝✐❞ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ♣❑❛✱♥ ❢♦r ❍✹❉❖❚❆ ✭✷✺➦❈✱ ■ ❂ ✵✳✶ ❚▼❆❈❧✮✳ ❉❛t❛ ❞❡r✐✈❡❞
❢r♦♠ ❬✶✶❪✳

❊q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ♣❑❛❂ ✲ ❧♦❣ ❑❞✐ss ❂ ✲ ❧♦❣
(

[Hn−1DOTA][H+]
[HnDOTA]

)

H4DOTA ⇋ H3DOTA− +H+ ❧♦❣ ❑❞✐ss ❂ ✲ ✹✳✶✶ ✭❈❖❖❍✮

H3DOTA−
⇋ H2DOTA2− +H+ ❧♦❣ ❑❞✐ss ❂ ✲ ✹✳✻✵ ✭❈❖❖❍✮

H2DOTA2−
⇋ HDOTA3− +H+ ❧♦❣ ❑❞✐ss ❂ ✲ ✾✳✻✹ ✭◆❘✸❍

✰✮

HDOTA3−
⇋ DOTA4− +H+ ❧♦❣ ❑❞✐ss ❂ ✲ ✶✶✳✹✺ ✭◆❘✸❍

✰✮

❂ ❬▼♠✰❉❖❚❆❪✭✹✲♠✮✲ ❛r❡ ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❚❛❜❧❡ ✸✳✷✳ ❚❤❡ s✐♠✐❧❛r✐t② ♦❢ t❤❡
❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ✇✐t❤✐♥ t❤❡ r♦✇ ♦❢ ▲♥✭■■■✮ ❛♥❞ tr❛♥s✐t✐♦♥ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ✐♥❞✐❝❛t❡s t❤❛t
❉❖❚❆ ✐s q✉✐t❡ ✉♥s❡❧❡❝t✐✈❡ ❬✶✺✽❪✳

❚❛❜❧❡ ✸✳✷✿ ❈♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❧♦❣ ❑ ❢♦r ❝♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ✇✐t❤ ✈❛r✐♦✉s ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s
❛t ✷✺ ➦❈✱ ■ ❂ ✵✳✶❀ t❛❦❡♥ ❢r♦♠ ◆■❙❚ ❞❛t❛❜❛s❡ ❬✶✺✾❪❀ ❜❧✉❡✿ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ ❜② ■❯P❆❈ ❬✺❪✳

♠❡t❛❧ ❧♦❣ ❑ ♠❡t❛❧ ❧♦❣ ❑ ♠❡t❛❧ ❧♦❣ ❑ ♠❡t❛❧ ❧♦❣ ❑ ♠❡t❛❧ ❧♦❣ ❑

▲✐✰ ✹✳✸ ❨✸✰ ✷✹✳✻ ❚❜✸✰ ✷✹✳✶ ▼♥✷✰ ✷✵✳✵ ❆❧✸✰ ✶✼✳✵

◆❛✰ ✹✳✷ ▲❛✸✰ ✷✷ ❉②✸✰ ✷✹✳✷ ❋❡✷✰ ✶✾✳✽ ●❛✸✰ ✷✶✳✸

❑✰ ✶✳✻ ❈❡✸✰ ✷✺ ❍♦✸✰ ✷✹✳✶ ❈♦✷✰ ✷✵✳✷ ■♥✸✰ ✷✸✳✾

❇❡✷✰ ✶✸✳✻ Pr✸✰ ✷✸✳✺ ❊r✸✰ ✷✹✳✶ ◆✐✷✰ ✷✵✳✵ P❜✷✰ ✷✹✳✸

▼❣✷✰ ✶✶✳✺ ◆❞✸✰ ✷✸✳✼ ❚♠✸✰ ✷✹✳✵ ❈✉✷✰ ✷✷✳✸ ❇✐✸✰ ✸✵✳✸

❈❛✷✰ ✶✼✳✷ ❙♠✸✰ ✷✹✳✶ ❨❜✸✰ ✷✻✳✶ ❩♥✷✰ ✷✵✳✽ ❋❡✸✰ ✷✾✳✹

❙r✷✰ ✶✺✳✵ ❊✉✸✰ ✷✻✳✷ ▲✉✸✰ ✷✸✳✾ ❈❞✷✰ ✷✶✳✸

❇❛✷✰ ✶✷✳✾ ●❞✸✰ ✷✺✳✵ ❍❣✷✰ ✷✻✳✹

✸✳✺✳✷✳✷ ❙t❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ♦❢ t❤❡ ▲♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❈♦♠♣❧❡①❡s

❋✐❣✉r❡ ✸✳✶✻✿ ❋♦r♠❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ❧♦❣ ❑ ❢♦r
❛❧❧ ❬▲♥✭■■■✮❉❖❚❆❪✲ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✈❡rs✉s
❊✉✭■■■✮ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❜② ❲✉ ❛♥❞ ❍♦rr♦❝❦s ❬✾❪✳

■♦♥s ♦❢ t❤❡ ❢✲❡❧❡♠❡♥ts ❛r❡ ❤❛r❞ ❛❝✐❞s
❛♥❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡ ❧✐❣❛♥❞s ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ❤❛r❞
❞♦♥♦rs ♣r❡❞♦♠✐♥❛♥t❧② ✈✐❛ ✐♦♥✐❝✲♣♦❧❛r
✐♥t❡r❛❝t✐♦♥s✳ ❍❡♥❝❡✱ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ♦❢
❆♥✭■■■✮✴▲♥✭■■■✮ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✐s ❡①♣❡❝t❡❞
t♦ ❝♦rr❡❧❛t❡ ✇✐t❤ t❤❡ ❜❛s✐❝✐t② ♦❢ t❤❡ ❧✐❣✲
❛♥❞✳ ❬▲♥✭❉❖❚❆✮❪❂ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❛r❡ t❤❡
♠♦st ✐♥❡rt ❝♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ t❤❡ r❛r❡ ❡❛rt❤s
❦♥♦✇♥ s♦ ❢❛r ❬✶✻✵❪✳ ❚❤✐s ✐♥❡rt♥❡ss✱ ❛s
✇❡❧❧ ❛s t❤❡ ❤✐❣❤ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✲
✐t② ❛♥❞ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧ r✐❣✐❞✐t② ❛r❡ t❤❡
r❡s✉❧t ♦❢ ❛ ✈❡r② ❣♦♦❞ ♠❛t❝❤ ❜❡t✇❡❡♥
s✐③❡s ♦❢ ▲♥✭■■■✮ ✐♦♥s ❛♥❞ t❤❡ ♣r❡❢♦r♠❡❞
❝❛✈✐t② ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆ ❧✐❣❛♥❞✳
■♥ t❤❡ s❡r✐❡s ♦❢ t❤❡ ▲♥✭■■■✮❉❖❚❆

❝♦♠♣❧❡①❡s✱ ❛ ❞r❛st✐❝ ✐♥❝r❡❛s❡ ♦❢ t❤❡
❧♦❣ ❑✷✺ ➦❈ ✈❛❧✉❡s ✇❛s ❢♦✉♥❞ ❜② ❍♦rr♦❝❦s ❡t ❛❧✱ ❣♦✐♥❣ ❢r♦♠ t❤❡ ❧❛r❣❡st ✐♦♥ ▲❛✭■■■✮

✹✾



✸✳✺✳ ❈♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

t♦ ✐ts s❧✐❣❤t❧② s♠❛❧❧❡r ♥❡✐❣❤❜♦✉r ❈❡✭■■■✮✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② ❛ ♠♦❞❡r❛t❡ ❧✐♥❡❛r ✐♥❝r❡❛s❡ t♦
❊✉✭■■■✮ ✭❋✐❣✳ ✸✳✶✻✮✳ ❚❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts t❤❡♥ r❡♠❛✐♥ r♦✉❣❤❧② ❝♦♥st❛♥t ❢♦r t❤❡
r❡st ♦❢ t❤❡ ▲♥✭■■■✮ s❡r✐❡s✳ ❚❤✐s tr❡♥❞ ✐s ✐♥ ❛❝❝♦r❞❛♥❝❡ ✇✐t❤ ✜♥❞✐♥❣s ❜② ❚♦t❤ ❡t

❛❧ ❢♦r ✸✼ ➦❈ ❬✶✻✵❪ ❛♥❞ ✇❛s ❛❧s♦ r❡♣♦rt❡❞ ❢♦r ✈❛r✐♦✉s ❉❖❚❆ ❞❡r✐✈❛t✐✈❡s ❬✶✻✶❪✳ ❚❤❡
❝♦♥str❛✐♥❡❞ ❉❖❚❆ ❧✐❣❛♥❞ ❛♣♣❛r❡♥t❧② ❛❝❝♦♠♠♦❞❛t❡s t❤❡ s♠❛❧❧❡r ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡s ✇✐t❤
❡❛s❡✱ ❜✉t ❞✐s❝r✐♠✐♥❛t❡s ❛❣❛✐♥st ❧❛r❣❡r ✐♦♥s ❬✾✱ ✶✻✵❪✱ ❧❡❛✈✐♥❣ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s
❝♦♥s✐❞❡r❛❜❧② ♠♦r❡ ✢❡①✐❜❧❡ ❬✶✸✹❪✳ ❚❤❡ str✉❝t✉r❡ ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s
❜❡❝♦♠❡s ♠♦r❡ ❝♦♠♣❛❝t ❢♦r t❤❡ ❤❡❛✈✐❡r ❡❧❡♠❡♥ts✱ s✐♥❝❡ t❤❡✐r s♠❛❧❧❡r ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✐ ❝r❡✲
❛t❡ ❣r❡❛t❡r ✐♦♥✐❝ ♣♦t❡♥t✐❛❧ ❛♥❞ t❤✉s str♦♥❣❡r ❛ttr❛❝t✐♦♥ ❢♦r t❤❡ ❝❤❛r❣❡❞ ❧✐❣❛♥❞ ❬✶✻✷❪✳
❆❧s♦ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❜♦✉♥❞ ✇❛t❡r ✐s ♣✉s❤❡❞ ❛✇❛② ✇❤❡♥ t❤❡ ❝❛t✐♦♥ s✐♥❦s ❞❡❡♣❡r ✐♥t♦ t❤❡
❧✐❣❛♥❞ ❝❛✈✐t②✱ ✇❤✐❝❤ r❡s✉❧ts ✐♥ ✐♥❝r❡❛s❡❞ ✇❛t❡r ❡①❝❤❛♥❣❡ r❛t❡s ❛♥❞ ❛ tr❡♥❞ t♦ ❛❝t✉❛❧
❤✐❣❤❡r ❝❤❡❧❛t❡ st❛❜✐❧✐t②✱ ❣♦✐♥❣ ❢r♦♠ ❧✐❣❤t❡r t♦ ❤❡❛✈✐❡r ▲♥✭■■■✮ ❬✶✹✵❪✳

✸✳✺✳✸ ▼❡❝❤❛♥✐s♠ ♦❢ ❬▼✭■■■✮❉❖❚❆❪✲❈♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✴❉✐ss♦❝✐❛t✐♦♥

▼❛♥② st✉❞✐❡s ❤❛✈❡ ❜❡❡♥ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛♥❞ r❡✈✐❡✇❡❞ ✇✐t❤ r❡❣❛r❞ t♦ t❤❡ ♠❡❝❤❛♥✐s♠ ♦❢
▼✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❬✶✶✱ ✶✻✸✱ ✶✻✹✱ ✽✱ ✶✻✺✱ ✶✸✾✱ ✶✻✻✱ ✶✻✼✱ ✶✻✽❪✱ ✇✐t❤ s♦♠❡
❛✉t❤♦rs ❞✐s❛❣r❡❡✐♥❣ ♦♥ ❞❡t❛✐❧s ❧✐❦❡ t❤❡ ♦❝❝✉r❡♥❝❡ ♦❢ ✈❛r②✐♥❣ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❝♦♠♣❧❡①
s♣❡❝✐❡s✳ ❚♦ ❡❧✉❝✐❞❛t❡ t❤✐s ✐ss✉❡✱ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♠❡❝❤❛♥✐s♠ ✐s ❛❧s♦ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ✐♥
t❤❡ ❝♦♥t❡①t ♦❢ t❤❡ ❚❘▲❋❙ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ t❤✐s ✇♦r❦✳ ❚❤❡ ❛✉t❤♦rs ❣❡♥❡r❛❧❧②
♣r♦♣♦s❡ ❛ t✇♦✲ ♦r t❤r❡❡✲st❡♣ ♠❡❝❤❛♥✐s♠ ♦❢ ✜rst ❡❧❡❝tr♦st❛t✐❝ ❝❛♣t✉r❡ ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧
✐♦♥✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② ✐ts ❡♥❝❛♣s✉❧❛t✐♦♥ ❞✉r✐♥❣ ✇❤✐❝❤ st❡♣✇✐s❡ ❞❡♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛♠✐♥❡s
♦❝❝✉rs✳ ❚❤✐s ✐s ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ✇✐t❤ ❡♥❡r❣② ❝♦st ❞✉❡ t♦ r❡❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡
❛r♠s ❛♥❞ t❤❡ ♦r❜✐t❛❧s ♦❢ t❤❡ t❡r♥❛r② ❛♠✐♥❡s ✐♥✈♦❧✈❡❞ ✐♥ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ❜✐♥❞✐♥❣✱ ❛s ✇❡❧❧
❛s ♦❢ t❤❡ ✶✷✲♠❡♠❜❡r❡❞ r✐♥❣ ✐♥t♦ t❤❡ ♣r♦♣❡r ❣❡♦♠❡tr②✳ ❚♦ ❧♦✇❡r t❤❡ t♦t❛❧ ❡♥❡r❣②
❜❛rr✐❡r✱ r❡s❡❛r❝❤ ♦♥ ❉❖❚❆ ❞❡r✐✈❛t✐✈❡s ✇✐t❤ ♣r❡✲❛rr❛♥❣❡❞ r✐♥❣s ✐s ♣r♦❣r❡ss✐♥❣ ✇✐t❤
t❤❡ ✐♥t❡♥t✐♦♥ t♦ ♣♦t❡♥t✐❛❧❧② ✐♥❝r❡❛s❡ t❤❡ r❛t❡ ♦❢ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ✭✏❈❍❳✲❉❖❚❆✑
❬✹✸❪✮✳

❼ ❙t❡♣ ■ ❞❡s❝r✐❜❡s t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❬▼✭❍✷❉❖❚❆✮❪✰ ❝♦♠♣❧❡① ✭✏✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ■✑
✱ ❋✐❣✳ ✸✳✶✼✮✳ ❍❡r❡✱ t❤❡ ▼✸✰ ✐♦♥ ✐s ❧♦❝❛t❡❞ ♦✉ts✐❞❡ ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ❝❛❣❡ ❢♦r♠❡❞ ❜②
❛❧❧ ❡✐❣❤t ❞♦♥♦r ❛t♦♠s✳ ❚❤❡ t✇♦ ♣r♦t♦♥s ♣r❡s❡♥t ✐♥ t❤✐s ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ❛r❡
❜♦✉♥❞ t♦ t✇♦ ♦♣♣♦s❡❞ ◆✲❛t♦♠s ♦❢ t❤❡ t❡tr❛❛③❛ r✐♥❣ ❛♥❞ ❛r❡ ♦r✐❡♥t❡❞ t♦✇❛r❞s t❤❡
✐♥s✐❞❡ ♦❢ t❤❡ ❝❛❣❡✳ ❉✉❡ t♦ r❡♣✉❧s✐♦♥ ❜② t❤❡s❡ ♣r♦t♦♥s✱ t❤❡ ▼✸✰ ✐♦♥ ✐s ♦♥❧② ❜♦✉♥❞ t♦
t❤❡ ❢♦✉r ❖✲❛t♦♠s ♦❢ t❤❡ ❝❛r❜♦①②❧✐❝ ❣r♦✉♣s ❛♥❞ ✐s ❧♦❝❛t❡❞ ❛❜♦✈❡ t❤❡ ♦①②❣❡♥ ♣❧❛♥❡✳
❚❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ♥✐♥❡ ❢♦r ▲♥✸✰✴❆♥✸✰ ❝❛t✐♦♥s ✐s r❡❛❝❤❡❞ ❜② ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧
❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ✜✈❡ ✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✶✼✿ ❋♦r♠❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❛ss✉♠❡❞ str✉❝t✉r❡ ♦❢ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ■✳ ❚❤❡ ❡①❛❝t ❣❡♦♠❡tr✐❡ ❛s ✇❡❧❧ ❛s
t❤❡ ✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ ❈◆ ❂ ✾ ❛r❡ ♦♠✐tt❡❞ ❢♦r ❝❧❛r✐t②✳

❼ ❙t❡♣ ■■ r❡❢❡rs t♦ t❤❡ ❢❛st ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ✏✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ■■✑ ✱ t❤❡ ❬▼✭❍❉❖❚❆✮❪ ❝♦♠✲
♣❧❡① ❜② ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢ ♦♥❡ ♣r♦t♦♥❀ t❤❡ ❧❛st ♣r♦t♦♥ ✐s st✐❧❧ ❛tt❛❝❤❡❞ t♦ ✐ts r✐♥❣

✺✵



❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✺✳ ❈♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❉❖❚❆

♥✐tr♦❣❡♥ ❛t♦♠ ❛♥❞ ❧✐❦❡❧② ❛❞♦♣ts ❛♥ ❡①♦ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ t♦ ♠✐♥✐♠✐s❡ ❡❧❡❝tr♦st❛t✐❝
r❡♣✉❧s✐♦♥ ✭❋✐❣✳ ✸✳✶✽✮✳ ❚❤❡ ▼✸✰ ✐s ♥♦✇ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❜② ❛❧❧ ❢♦✉r ❝❛r❜♦①②❧✐❝ ❣r♦✉♣s
❛♥❞ ❛❧s♦ ♣r♦❜❛❜❧② ❜② ❛t ❧❡❛st ♦♥❡ ◆✲❛t♦♠ ♦❢ t❤❡ r✐♥❣✱ ✇❤✐❝❤ ❧❡❛❞s t♦ ❛ ❞✐st♦rt✐♦♥
♦❢ t❤❡ ◆✹✲♣❧❛♥❡✳ ▲✐❦❡ t❤✐s✱ t❤❡ ❝❛t✐♦♥ ✐s ❧♦❝❛t❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣❧❛♥❡ s♣❛♥♥❡❞ ❜② t❤❡ ❢♦✉r
❖✲❛t♦♠s✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✶✽✿ ❋♦r♠❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❛ss✉♠❡❞ str✉❝t✉r❡ ♦❢ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ■■✳ ❚❤❡ ❡①❛❝t ❣❡♦♠❡tr✐❡ ❛s ✇❡❧❧ ❛s
t❤❡ ✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ ❈◆ ❂ ✾ ❛r❡ ♦♠✐tt❡❞ ❢♦r ❝❧❛r✐t②✳

❼ ❙t❡♣ ■■■ ✐s s❛✐❞ t♦ ❜❡ t❤❡ r❛t❡ ❞❡t❡r♠✐♥✐♥❣ st❡♣ ❛♥❞ ❞❡s❝r✐❜❡s t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
✜♥❛❧ ❬▼❉❖❚❆❪✲ ❝♦♠♣❧❡① ✇❤✐❝❤ ♦❝❝✉rs t❤r♦✉❣❤ ❛ ❝♦♥❝❡rt❡❞ r❡❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡
✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ■■✿ ✇❤✐❧❡ t❤❡ ❧❛st ♣r♦t♦♥ ❞✐ss♦❝✐❛t❡s✱ t❤❡ ▼✸✰ s❧♦✇❧② ♣❡♥❡tr❛t❡s t❤❡
◆✹❖✹ ❝❛❣❡ ✭❋✐❣✳ ✸✳✶✾✮✳ ❚❤✐s ♣r♦t♦♥ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ✇❛s s❤♦✇♥ t♦ ❜❡ ❢❛✈♦✉r❡❞ ❜② ❖❍✲

♦r ❍✷❖✳ ■♥ t❤❡ ❡♥❞✱ ❛ ❝♦♠♣❧❡① r❡s✉❧ts ✐♥ ✇❤✐❝❤ ❛❧❧ ❡✐❣❤t ❞♦♥♦r ❛t♦♠s ❛r❡ ❜♦✉♥❞
t♦ t❤❡ ▼✸✰ ✐♦♥✳ ■❢ r❡q✉✐r❡❞✱ ✐♥ ❛q✉❡♦✉s s♦❧✉t✐♦♥ ❛♥ ❡①✐st❡♥t ♥✐♥t❤ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥
s✐t❡ ✇✐❧❧ ❜❡ s❛t✉r❛t❡❞ ❜② ❛ ❍✷❖ ♠♦❧❡❝✉❧❡✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✶✾✿ ❋♦r♠❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❛ss✉♠❡❞ str✉❝t✉r❡ ♦❢ t❤❡ ✜♥❛❧ ❝♦♠♣❧❡①✳ ❚❤❡ ❡①❛❝t ❣❡♦♠❡tr✐❡ ❛s ✇❡❧❧
❛s t❤❡ ✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ ❈◆ ❂ ✾ ❛r❡ ♦♠✐tt❡❞ ❢♦r ❝❧❛r✐t②✳

❉✐✛❡r❡♥t t❤❡♦r✐❡s ❝♦♥❝❡r♥✐♥❣ t❤❡ r❡❧❡❛s❡ ♦❢ t❤❡ ♣r♦t♦♥s ❢r♦♠ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❝♦♠✲
♣❧❡①❡s ❛r❡ r❡♣♦rt❡❞✳ ❚❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ♣r♦t♦♥s ❛r❡ ❧♦❝❛t❡❞ ✐♥s✐❞❡ t❤❡ ❝❛❣❡ ❛♥❞ ❛r❡
❤❡♥❝❡ ❜❛r❡❧② ❛❝❝❡ss✐❜❧❡ t♦ ♦✉ts✐❞❡ ❜❛s❡ ❬✶✶❪✳ ●❡♥❡r❛❧❧②✱ t❤r❡❡ ❞✐✛❡r❡♥t ♣❛t❤✇❛②s ❛r❡
❞✐s❝✉ss❡❞✿

✶✳ ❚❤❡ ✜rst ♣❛t❤✇❛② ✭❚♦t❤ ❡t ❛❧✮ ✐♥✈♦❧✈❡s ❛♥ ✐♥s❡rt✐♦♥ ♦❢ ❖❍✲ ♦r ❍✷❖ ✐♥t♦ t❤❡ ❝♦✲
♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ❝❛❣❡ ❬✶✻✹❪✳ ❚❤✐s ❖❍✲ ❝❛t❛❧②③❡❞ ❞❡♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ✐s ❛ ✇❡❧❧ ❦♥♦✇♥ ♣❛t❤✇❛②
✐♥ ♣r♦t♦♥ ❡①❝❤❛♥❣❡ r❡❛❝t✐♦♥s ♦❢ α✲❛♠✐♥♦ ❝❛r❜♦①②❧✐❝ ❛❝✐❞s✳ ❚❤❡ ♣❧❛✉s✐❜✐❧✐t② ♦❢ t❤✐s
✇❛② ❤♦✇❡✈❡r ❞❡♣❡♥❞s ♦♥ t❤❡ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧ ✢❡①✐❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❝♦♠✲
♣❧❡①❡s✳ ❚❤❡ ❬▼✭❍✷❉❖❚❆✮❪✰ ❝♦♠♣❧❡① s❡❡♠s t♦ ❜❡ ✢❡①✐❜❧❡ ❡♥♦✉❣❤ t♦ ❛❧❧♦✇ t❤✐s
♠❡❝❤❛♥✐s♠❀ ❬▼✭❍❉❖❚❆✮❪ ❤♦✇❡✈❡r ❛♣♣❡❛rs t♦ ❜❡ t♦♦ r✐❣✐❞ ❞✉❡ t♦ t❤❡ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧
▼✲◆ ❜♦♥❞✳

✷✳ ■♥ t❤❡ s❡❝♦♥❞ ♣❛t❤✇❛②✱ ❑✉♠❛r ❡t ❛❧ ♣r♦♣♦s❡ ❛ ♣r✐♦r ♥✐tr♦❣❡♥ ✐♥✈❡rs✐♦♥✱ ✐♥ ✇❤✐❝❤
t❤❡ ♣r♦t♦♥ ✐s ❜r♦✉❣❤t ❢r♦♠ t❤❡ ✐♥s✐❞❡ t♦ t❤❡ ♦✉ts✐❞❡ ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ❝❛❣❡ ❬✶✻✼❪✳ ❚❤✐s
♣❛t❤✇❛②✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ ❞♦❡s ♥♦t s❡❡♠ t♦ ❜❡ ✈❡r② ❧✐❦❡❧② s✐♥❝❡ q✉❛t❡r♥❛r② ❛♠✐♥❡s ❤❛✈❡
❧❛r❣❡ ♥✐tr♦❣❡♥ ✐♥✈❡rs✐♦♥ ❜❛rr✐❡rs✳ ❍❡♥❝❡✱ t❤❡ ❡♥❡r❣② ♥❡❡❞❡❞ ❢♦r t❤✐s ♣r♦❝❡ss ✐s t♦♦
❤✐❣❤✳

✸✳ ❏❛♥❣ ❡t ❛❧ ♣r♦♣♦s❡❞ ❛ t❤✐r❞ ♣❛t❤✇❛② ❢♦r t❤❡ r❡♠♦✈❛❧ ♦❢ t❤❡ ❧❛st ♣r♦t♦♥✱ ❜❛s❡❞
♦♥ ♠♦❧❡❝✉❧❛r ♠♦❞❡❧❧✐♥❣ ❬✶✸✾❪✳ ■t ✇❛s ❢♦✉♥❞ t❤❛t ✐♥ ❛♥ ♦♣t✐♠✐s❡❞ str✉❝t✉r❡ ♦❢

✺✶



✸✳✺✳ ❈♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

❬❨✭❍❉❖❚❆✮❪✱ ♦♥❡ ♦❢ t❤❡ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ♦①②❣❡♥s ✐s ❧♦❝❛t❡❞ ✈❡r② ❝❧♦s❡ t♦ t❤❡ ◆❍✰

❣r♦✉♣ ♦❢ t❤❡ r✐♥❣✳ ■♥ t❤✐s str✉❝t✉r❡ t❤❡ ❞✐st❛♥❝❡ ❛♥❞ ❜♦♥❞ ❛♥❣❧❡s ❛r❡ ❡①tr❡♠❡❧②
❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ❢♦r ♣r♦t♦♥ tr❛♥s❢❡r ❢r♦♠ t❤❡ r✐♥❣ ◆❍✰ ❣r♦✉♣ t♦ ❛ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ♦①②❣❡♥✱
✇❤✐❝❤ t❤✉s ♠❛❦❡s t❤❡ ♣r♦t♦♥ ❡❛s✐❧② ❛❝❝❡ss✐❜❧❡ t♦ t❤❡ ♦✉ts✐❞❡ ❜❛s❡ ✭❖❍✲✱ ❍✷❖✮✳
❚❤❡ ❡♥❡r❣② ❜❛rr✐❡r ❢♦r t❤✐s ♣r♦t♦♥ ♠✐❣r❛t✐♦♥ ✐s ♥♦t ✈❡r② ❤✐❣❤✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✐♥ ❢❛✈♦✉r
♦❢ t❤✐s ❤②♣♦t❤❡s✐s✳ ❆s t❤❡ ♣r♦t♦♥ ✐s tr❛♥s❢❡rr❡❞✱ t❤❡ ▼✸✰ ♠♦✈❡s s♣♦♥t❛♥❡♦✉s❧②
✭s✐♥❝❡ t❤❡r❡ ✐s ❧✐tt❧❡ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧ ❝❤❛♥❣❡✮ ❛♥❞ ❝♦♥❝❡rt❡❞ t♦ t❤❡ ✐♥s✐❞❡ ♦❢ t❤❡
❧✐❣❛♥❞ ❝❛❣❡ t♦ ❢♦r♠ t❤❡ ✜♥❛❧ ❝♦♠♣❧❡①✳

❚❤❡ ❧❛st ♣❛t❤ r❡♣r❡s❡♥ts t❤❡ r❡✈❡rs❡ ♦❢ t❤❡ ♣r♦♣♦s❡❞ ♣❛t❤ ❢♦r t❤❡ ❛❝✐❞✲❝❛t❛❧②s❡❞ ❞✐s✲
s♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢ ❬▼❉❖❚❆❪✲✳ ❋✐rst✱ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ t❛❦❡s ♣❧❛❝❡ ❛♥❞
❛ tr❛♥s❢❡r ♦❢ t❤❡ ♣r♦t♦♥ t♦ t❤❡ ❛tt❛❝❤❡❞ ◆✲❛t♦♠ ✐♥ t❤❡ r✐♥❣ ❢♦❧❧♦✇s✳ ❚❤✐s r❡s✉❧ts ✐♥
❡❧❡❝tr♦st❛t✐❝ r❡♣✉❧s✐♦♥ ♦❢ ▼✸✰ ❛♥❞ t❤❡ ♣r♦t♦♥✱ ✇❤✐❝❤ ❡❛s❡s ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝♦♠✲
♣❧❡①✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤✐s ♣r♦t♦♥ tr❛♥s❢❡r ✐s ✈❡r② s❧♦✇ ❞✉❡ t♦ t❤❡ r✐❣✐❞ ❝♦♠♣❧❡① str✉❝t✉r❡✳
❆s ❛ ❝♦♥s❡q✉❡♥❝❡✱ t❤❡ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡s❡ ❬▼❉❖❚❆❪✲ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t♦
❜❡ ❡①tr❡♠❡❧② s❧♦✇✱ ✐♥ ♣❛rt✐❝✉❧❛r ❛t ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✇✐t❤ ♥♦♥✲❛❝✐❞✐❝ ♣❍ ✼✳✹
❬✶✻✹❪✳

✸✳✺✳✸✳✶ ♣❍✲ ❛♥❞ ❚❡♠♣❡r❛t✉r❡✲ ❉❡♣❡♥❞❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ▼✭■■■✮ ❈♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥
✇✐t❤ ❉❖❚❆

■♥ s❡✈❡r❛❧ st✉❞✐❡s ❛ ❣❡♥❡r❛❧ ♣❍✲❞❡♣❡♥❞❡♥❝② ♦❢ t❤❡ ▼✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥
r❛t❡ ❦ ✇❛s ♦❜s❡r✈❡❞✳ ■t ✇❛s ❢♦✉♥❞ t❤❛t ❦ ✐♥❝r❡❛s❡s ✇✐t❤ ❤✐❣❤❡r ♣❍✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❞✉❡
t♦ t❤❡ ❜❛s❡ ❛ss✐st❡❞ ♣r♦t♦♥ ❧♦ss ✐♥ t❤❡ ❧❛st st❡♣ ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❜❡✐♥❣ r❛t❡
❞❡t❡r♠✐♥✐♥❣✳ ❇② ❝♦♥tr❛st✱ ❛t ❛❝✐❞✐❝ ♣❍ t❤❡ ❝♦♠♣❡t✐t✐♦♥ ❜❡t✇❡❡♥ ▼✸✰ ❛♥❞ ❍✰ ❢♦r t❤❡
❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s✐t❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ❝♦♥str✐❝ts t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ s✐♥❝❡ ✐t ♣r♦♠♣ts ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥
♦❢ t❤❡ ❝❛r❜♦①②❧ ❣r♦✉♣s✳
❲✐t❤ r❡❣❛r❞ t♦ t❤❡ ❞✐✛❡r❡♥t ♣r♦t♦♥❛t❡❞ s♣❡❝✐❡s ♦❝❝✉rr✐♥❣ ❛t ❞✐✛❡r❡♥t ♣❍✱ ❲❛♥❣

❡t ❛❧ ❛s ✇❡❧❧ ❛s P❛s❤❛ ❡t ❛❧ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ t❤❡ r❡❛❝t✐✈✐t② ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆ ❧✐❣❛♥❞ ❬✶✻✽✱
✶✻✶❪✳ ❇❡s✐❞❡s ▲✹✲ ❜❡✐♥❣ t❤❡ ♠♦st r❡❛❝t✐✈❡ s♣❡❝✐❡s ❜② ❢❛r✱ t❤❡② r❡♣♦rt❡❞ t❤❛t t❤❡
♠♦♥♦♣r♦t♦♥❛t❡❞ s♣❡❝✐❡s ❍▲✸✲ ✐s ❛ ❧♦t ♠♦r❡ r❡❛❝t✐✈❡ t❤❛♥ t❤❡ ❞♦✉❜❧❡✲♣r♦t♦♥❛t❡❞
❍✷▲✷✲ s♣❡❝✐❡s✳ ❚❤❡ ❧♦✇❡r r❡❛❝t✐✈✐t② ✇❛s ❛ss✐❣♥❡❞ t♦ t❤❡ ❧❛r❣❡r ❡❧❡❝tr♦st❛t✐❝ r❡♣✉❧s✐♦♥
♦❢ t❤❡ ✐♥❝♦♠✐♥❣ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ❝❛✉s❡❞ ❜② t❤❡ t✇♦ ♣r♦t♦♥❛t❡❞ ◆✲❛t♦♠s ✐♥ t❤❡ r✐♥❣✳
■♥ ❛❞❞✐t✐♦♥✱ t❤❡ ♣r❡s✉♠❡❞ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ str♦♥❣ ♣❍✲❞❡♣❡♥❞❡♥t ❍✲❜♦♥❞s ✇✐t❤ t❤❡
❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ❛r♠s ❛tt❛❝❤t❡❞ t♦ t❤❡♠ ♣r♦❜❛❜❧② ❤✐♥❞❡rs t❤❡ r❡❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ✐♥t♦ t❤❡
✜♥❛❧ ❝♦♠♣❧❡① ❬✶✺✼❪✳ ❚❤❡ s♣❡❝✐❡s ❍✸▲✲ ✐s ❛ss✉♠❡❞ t♦ ❜❡ ❤✐❣❤❧② ✉♥r❡❛❝t✐✈❡✳ ■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱
t❤❡ ❤✐❣❤❡r ♣r♦t♦♥❛t❡❞ t❤❡ s♣❡❝✐❡s✱ t❤❡ ♠♦r❡ ❤✐♥❞❡r❡❞ ✐s t❤❡ ✢✉①✐♦♥❛❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞
❛♥❞ t❤❡ s❧♦✇❡r ✐s t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥✳ ❇❛s❡❞ ♦♥ t❤❡s❡ ✜♥❞✐♥❣s✱ ✐t ✐s s✉❣❣❡st❡❞
t❤❛t t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❝❝✉rs ❜② ❞✐r❡❝t ❡♥❝♦✉♥t❡r ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❡✳❣✳ ▲♥✸✰✴❆♥✸✰

✐♦♥s ❛♥❞ t❤❡ ❢✉❧❧② ❞❡♣r♦t♦♥❛t❡❞ ❧✐❣❛♥❞✳
❊❛r❧② ◆▼❘ st✉❞✐❡s ❜② ❉❡sr❡✉① ❡t ❛❧ s❤♦✇❡❞ t❤❛t t❤❡ r✐❣✐❞✐t② ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆

♠❛❝r♦❝②❝❧❡ ✐s ❧♦st ✇❤❡♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✐s ✐♥❝r❡❛s❡❞ ❬✶✻✾❪✳ ■t ✇❛s ♣r♦♣♦s❡❞ t❤❛t
t❤❡ s❧♦✇ ❦✐♥❡t✐❝s ♦❢ ♠❡t❛❧✲❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❞❡♣❡♥❞ ♦♥ t❤❡ ❞②♥❛♠✐❝s ♦❢
t❤❡ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ♠❛❥♦r t✇♦ ❝♦♠♣❧❡① ✐s♦♠❡rs ✭sq✉❛r❡ ❛♥t✐♣r✐s♠❛t✐❝ ❛♥❞
t✇✐st❡❞ sq✉❛r❡ ❛♥t✐♣r✐s♠❛t✐❝✱ s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✸✳✶✸✮✳ ❚❤❡② ❜♦t❤ ❤❛✈❡ ✐❞❡♥t✐❝❛❧ r✐♥❣ ❝♦♥✲
❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❞✐✛❡r ♦♥❧② ✐♥ t❤❡ ♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s✳ ❚❤✉s✱ ✇✐t❤ ❡❧❡✈❛t❡❞
t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✱ t❤❡ ✐s♦♠❡r✲❝♦♥✈❡rs✐♦♥ r❛t❡ ✇❤✐❝❤ ❛❧❧♦✇s ✢❡①✐❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s
✐s ✐♥❝r❡❛s❡❞✱ r❡s✉❧t✐♥❣ ✐♥ t❤❡ r❛t❡ ♦❢ ▼✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❜❡✐♥❣ ♠✉❝❤ ❤✐❣❤❡r✳

✺✷



❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✺✳ ❈♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❉❖❚❆

✸✳✺✳✹ ❇✐❢✉♥❝t✐♦♥❛❧✐s❡❞ ❉❖❚❆ ❈❤❡❧❛t♦rs ❢♦r ❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦t❤❡r❛♣②

◆♦t ♦♥❧② t❤❡ st❛❜❧❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♠❡t❛❧✱ ❜✉t ❛❧s♦ t❤❡ st❛❜❧❡ ❝♦♥❥✉❣❛t✐♦♥
♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❝♦♠♣❧❡① t♦ ❛ ♣r♦t❡✐♥ ♦r ♠❆❜ ♠✉st ♠❡❡t ♦♥❡ ❝r✐t✐❝❛❧ r❡q✉✐r❡♠❡♥t✿
t❤❡ ❝❤❡❧❛t❡ s❤♦✉❧❞ ❜❡ st❛❜❧② ❧✐♥❦❡❞ t♦ t❤❡ ❝❛rr✐❡r ✇✐t❤♦✉t ✐♠♣❛✐r✐♥❣ ✐ts ❛✣♥✐t② ❢♦r ✐ts
t❛r❣❡t r❡❝❡♣t♦r ♦r ❛♥t✐❣❡♥✳ ❚❤✐s ❝❛♥ ❜❡ ❛❝❤✐❡✈❡❞ ❜② str♦♥❣ ❝♦✈❛❧❡♥t ❧✐♥❦❛❣❡ t❤r♦✉❣❤
t❤✐♦✉r❡❛✱ t❤✐♦❡t❤❡r✱ ✭s✉❧❢♦♥✲✮❛♠✐❞❡✱ ❡st❡r ♦r ❞✐s✉❧✜❞❡ ❜♦♥❞s ❬✶✼✵❪✳
❆ ✏❜✐❢✉♥❝t✐♦♥❛❧ ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❛❣❡♥t✑ ✭❇❋❈❆✮ ✐s ❛ ♠♦❧❡❝✉❧❡ ✇❤✐❝❤ ♣♦ss❡ss❡s ❜♦t❤ ❛

❧✐♥❦❡r ❢♦r ❝♦♥❥✉❣❛t✐♦♥ t♦ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡s ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❛ ❝❤❡❧❛t❡ ❢✉♥❝t✐♦♥❛❧✐t② ❢♦r st❛❜❧❡
❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❬✹✹❪✳ ❙✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r ❘■❚ ✐s ❛ ❜✐❢✉♥❝t✐♦♥❛❧ ❧✐❣❛♥❞ t❤❛t
st❛❜❧② ❝♦♦r❞✐♥❛t❡s t❤❡ ♥✉❝❧✐❞❡ ✇✐t❤ ❝❧✐♥✐❝❛❧❧② ❛❝❝❡♣t❛❜❧❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ✇❤✐❧❡
st❛②✐♥❣ ❛tt❛❝❤❡❞ t♦ t❤❡ t✉♠♦✉r✲s♣❡❝✐✜❝ ❝❛rr✐❡r ✉♥❞❡r ✐♥ ✈✐✈♦ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❬✺✵❪✳ ❚❤❡
❝❤♦✐❝❡ ♦❢ ❇❋❈❆ ✐s ❧❛r❣❡❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❜② t❤❡ ♥❛t✉r❡ ❛♥❞ ♦①✐❞❛t✐♦♥ st❛t❡ ♦❢ t❤❡
r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✱ s✐♥❝❡ ❞✐✛❡r❡♥t ♠❡t❛❧ ✐♦♥s r❡q✉✐r❡ ❞✐✛❡r❡♥t ❞♦♥♦r ❛t♦♠s ❛♥❞ ❝❤❡❧❛t♦r
❢r❛♠❡✇♦r❦s✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ ✐t ✐s ✐♠♣♦rt❛♥t t♦ ✉♥❞❡rst❛♥❞ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ❝❤❡♠✐str② ♦❢
❇❋❈❆s ✇✐t❤ ❛♥② ❣✐✈❡♥ ♥✉❝❧✐❞❡ t❤❡② ❛r❡ t♦ ❜❡ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ✇✐t❤✳ ❆r♦♠❛t✐❝ ✐s♦t❤✐♦❝②✲
❛♥❛t❡s ❧✐❦❡ ♣✲❙❈◆✲❇♥ ❛r❡ ♦❢t❡♥ ✉s❡❞ t♦ ❧✐♥❦ ❉❚P❆ ❛♥❞ ❉❖❚❆ t♦ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡s✳
❋♦r ❝♦♥❥✉❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆ t♦ ❝❛rr✐❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s t✇♦ ❛♣♣r♦❛❝❤❡s ❛r❡ ✉s❡❞ ❬✹✹❪✿

❼ ❆tt❛❝❤✐♥❣ t❤❡ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡ t♦ t❤❡ ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❛r♠s✿ ❍❡r❡✱ ♦♥❡ ❝❛r❜♦①②❧✐❝ ❛❝✐❞
♠♦✐❡t② ♦❢ ❉❖❚❆ ✐s ❛❝t✐✈❛t❡❞ t♦ ♣❡r♠✐t ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ st❛❜❧❡ ❈❖◆❍ ❛♠✐❞❡ ❜♦♥❞
✇✐t❤ t❤❡ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡✳ ❈♦♥❥✉❣❛t✐♦♥ ❧✐❦❡ t❤✐s ❧❡❛✈❡s ♦♥❧② t❤r❡❡ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ❣r♦✉♣s
❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ❢♦r st❛❜❧❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ✐♥ ✈✐✈♦ st❛❜✐❧✐t② ♦❢
t❤❡s❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ tr✐✈❛❧❡♥t r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s r❡♠❛✐♥s s✉✣❝✐❡♥t❧② ❤✐❣❤✱ ❛s ✐t ✇❛s
❞❡♠♦♥str❛t❡❞ ✐♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ ❉❖❚❆✲❙✉❜st❛♥❝❡ P ✭❋✐❣✳ ✸✳✷✶✮ ❬✼✱ ✶✹✹❪✳ ◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss✱
t❤❡ ❛✈❛✐❧❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❢♦✉rt❤ ❝❛r❜♦①②❧✐❝ ❛❝✐❞ ❢✉♥❝t✐♦♥ ✐s ✉s❡❢✉❧ t♦ r❡❞✉❝❡ t❤❡ ♦✈❡r❛❧❧
❝❤❛r❣❡ ♦❢ t❤❡ ❝❤❡❧❛t❡ t♦ ✶✲✱ ✇❤✐❝❤ ♦✛❡rs ❛ ♣♦t❡♥t✐❛❧ ✇❛② ❢♦r ♠♦❞✐❢②✐♥❣ t❤❡ ✐♥ ✈✐✈♦

♣❤❛r♠❛❝♦❦✐♥❡t✐❝s ♦❢ t❤❡ ❜✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s✳

❼ ▲✐♥❦✐♥❣ t♦ t❤❡ ❝❛r❜♦♥ ❛t♦♠s ♦❢ t❤❡ ❝❤❡❧❛t❡ ❜❛❝❦❜♦♥❡✿ ■♥ t❤✐s ❛♣✲
♣r♦❛❝❤✱ ❉❖❚❆ ✐s ❧✐♥❦❡❞ t♦ ♠❆❜s t❤r♦✉❣❤ ❝♦♥♥❡❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧✐♥❦❡r t♦ t❤❡ r✐♥❣
✇❤✐❧❡ ♠❛✐♥t❛✐♥✐♥❣ ❛❧❧ ❢♦✉r ❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ❣r♦✉♣s ❢♦r ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ tr✐✈❛❧❡♥t
♠❡t❛❧ ✐♦♥s✳ ❖♥❡ ❡①❛♠♣❧❡ ❢♦r t❤✐s t②♣❡ ♦❢ ❇❋❈❆ ✐s ♣✲❙❈◆✲❇♥✲❉❖❚❆ ✭✷✲✭♣✲✐s♦✲
t❤✐♦❝②❛♥❛t♦❜❡♥③②❧✮✲❉❖❚❆✱ ✏❉❖❚❆✲◆❈❙✑ ✱ ▼✇ ❂ ✻✾✼✳✹✺ ❣✴♠♦❧✱ ❋✐❣✳ ✸✳✷✵✮ ❬✶✼✶❪✳

❙✐♥❝❡ ❢♦r st❛❜❧❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ♣r♦❜❛❜❧② ❛❧❧ ❢♦✉r ❝❛r❜♦①②❧✐❝ ❣r♦✉♣s ♦❢
❉❖❚❆ ❛r❡ ♥❡❡❞❡❞✱ ♣✲❙❈◆✲❇♥✲❉❖❚❆ ✐s ✉s❡❞ ❛s ❧✐❣❛♥❞ ❢♦r ❆❝✲✷✷✺ ✐♥ ❚❆❚✳ ❚❤✐s
✐s♦t❤✐♦❝②❛♥❛t❡✲❢✉♥❝t✐♦♥❛❧✐s❡❞ ❉❖❚❆ ✐s ❝♦♥❥✉❣❛t❡❞ t♦ ♠❆❜s ❜② ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤✐♦✉r❡❛
❧✐♥❦❛❣❡s ✇✐t❤ ❛♠✐♥♦ ❢✉♥❝t✐♦♥s ♦❢ t❤❡✐r ❧②s✐♥❡ ❣r♦✉♣s ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ r❡❛❝✲
t✐♦♥✿

❚❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✇✐t❤ ❛♠✐♥❡s ✐♥ ❛q✉❡♦✉s s♦❧✉t✐♦♥ t❛❦❡s ♣❧❛❝❡ ❛t ♣❍ ∼✽✳✺ ✲ ✾✳✵ ❬✻✱ ✶✼✸❪✳
❖♥❝❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡❞✱ t❤❡ t❤✐♦✉r❡❛ ❜♦♥❞ ✐s ❡①tr❡♠❡❧② st❛❜❧❡✳ ❚❤❡ ✐❞❡❛❧ ♠❆❜✲❝❤❡❧❛t♦r
❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐s ♥♦t ✏♦✈❡r♠♦❞✐✜❡❞✑ ❜✉t ❤❛s ❛ s✉✐t❛❜❧❡ ❞❡❣r❡❡ ♦❢ ❝❤❡❧❛t❡s ♣r❡s❡♥t ✇❤✐❧❡
st✐❧❧ s❤♦✇✐♥❣ t❤❡ s❛♠❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❛♥❞ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ❛s t❤❡ ♥❛❦❡❞ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡
✭s✉❝❤ ❛s s❡❧❡❝t✐✈❡ ❜✐♥❞✐♥❣ t♦ ❛ r❡❝❡♣t♦r ♦r t❤❡ ❛❜✐❧✐t② t♦ ✐♥❝♦r♣♦r❛t❡ ✐♥t♦ ❛ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧

✺✸



✸✳✻✳ ❈♦♠♠♦♥ ❈❛rr✐❡r ▼♦❧❡❝✉❧❡s ❛♥❞ ❘❡❝❡♣t♦rs ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

❋✐❣✉r❡ ✸✳✷✵✿ ❙②♥t❤❡s✐s ♦❢ t❤❡ ❜✐❢✉♥❝t✐♦♥❛❧ ❝❤❡❧❛t♦r ♣✲◆❈❙✲❇♥✲❉❖❚❆ ✭❜♦tt♦♠ r✐❣❤t✮ ❬✶✼✷❪✳

♠❡♠❜r❛♥❡✮❬✶✼✹✱ ✶✼✺❪✳ ❚♦ t❤❡ ❈❉✷✵✲❛♥t✐❜♦❞② ✉s❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t st✉❞②✱ ❛♥ ❛✈❡r❛❣❡
♥✉♠❜❡r ♦❢ ∼✸ ✲ ✻ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ❝❤❡❧❛t♦rs ♣❡r ❛♥t✐❜♦❞② ♠♦❧❡❝✉❧❡ ✐s ❛tt❛❝❤❡❞✳

✸✳✻ ❈♦♠♠♦♥ ❈❛rr✐❡r ▼♦❧❡❝✉❧❡s ❛♥❞ ❚❛r❣❡t❡❞
❆♥t✐❣❡♥s✴❘❡❝❡♣t♦rs ✐♥ ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❚❤❡r❛♣②

✸✳✻✳✶ ❙❡❧❡❝t✐♦♥ ♦❢ ❛ ❙✉✐t❛❜❧❡ ❚❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❈❛rr✐❡r ▼♦❧❡❝✉❧❡

❋♦r ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ✐♥ s②st❡♠✐❝ ♥✉❝❧❡❛r ♠❡❞✐❝✐♥❡✱ s✉✐t❛❜❧❡ ❝❛rr✐❡r ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡s ❤❛✈❡ t♦
❜❡ ✐❞❡♥t✐✜❡❞ ✇❤✐❝❤ ❛❧❧♦✇ ❢♦r s❡❧❡❝t✐✈❡ ❞❡❧✐✈❡r② ♦❢ t❤❡ ❛tt❛❝❤❡❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ t♦ t❤❡
r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❛r❣❡t❡❞ t✐ss✉❡✳ ❚❤❡s❡ s♦✲❝❛❧❧❡❞ ♠♦❧❡❝✉❧❛r r❡❝♦❣♥✐t✐♦♥✐♥❣ t♦♦❧s ♥❡❡❞ t♦
❤❛✈❡ ❝❡rt❛✐♥ ♣r♦♣❡rt✐❡s✿

✶✳ ❚♦ ❜❡ r❡❛❧❧② s❡❧❡❝t✐✈❡✱ t❤❡ ❝❛rr✐❡r ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡ ✉s✉❛❧❧② ♥❡❡❞s t♦ ❡①❤✐❜✐t ❛ ✸❉✲s❤❛♣❡
t❤❛t ✇✐❧❧ ✜t ❡①❝❧✉s✐✈❡❧② ♦♥t♦ ❛ ♣❛t❝❤ ♦♥ t❤❡ t❛r❣❡t r❡❝❡♣t♦r ♠♦❧❡❝✉❧❡✳ ❚❤✐s ✐s ❛❧s♦
❦♥♦✇♥ ❛s t❤❡ ✏❦❡②✲❧♦❝❦✲♣r✐♥❝✐♣❧❡✑ ✳

✷✳ ❚❤❡ ❝❛rr✐❡r s❤♦✉❧❞ ❤❛✈❡ ❤✐❣❤ ❛✣♥✐t② t♦ t❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ r❡❝❡♣t♦r ✐♥ ♦r❞❡r t♦ r❡✲
❝♦❣♥✐s❡ ✐ts str✉❝t✉r❡ ❛♥❞ str♦♥❣❧② ❜✐♥❞ t♦ ✐t✱ ❡✈❡♥ ✐❢ t❤❡ r❡❝❡♣t♦r ✐s ❧❡ss ❛❜✉♥❞❛♥t
✐♥ ✈✐✈♦✳ ❚❤❡ ❝❛rr✐❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡ s❤♦✉❧❞ ♥♦t ❜✐♥❞ t♦ ❛♥② ♦t❤❡r ♣r♦t❡✐♥s ♦r str✉❝t✉r❡s
✐♥ ♦r❞❡r t♦ ❞❡❧✐✈❡r ❤✐❣❤ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ ❝②t♦t♦①✐❝ ❛❣❡♥t ♦♥❧② t♦ t❤❡ t✉♠♦✉r
✇❤✐❧❡ ❛✈♦✐❞✐♥❣ ♥♦r♠❛❧ t✐ss✉❡ ❬✶✼✻❪✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤❡ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡ s❤♦✉❧❞ s❤♦✇
s❛t✐s❢②✐♥❣ r❡s✐st❛♥❝❡ t♦ t❤❡ ❛♣♣❧✐❡❞ ❝❤❡♠✐❝❛❧✴❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳ ❆♥ ✐❞❡❛❧ t❛r✲
❣❡t✐♥❣ ❝❛rr✐❡r s❤♦✉❧❞ ❛❧s♦ ❛❧❧♦✇ ❢♦r st❛❜❧❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✇✐t❤♦✉t ❧♦s✐♥❣ t✉♠♦✉r
❛✣♥✐t② ♦r s♣❡❝✐✜❝✐t②✳

✸✳ ❚❤❡ s❡❧❡❝t❡❞ ❝❛rr✐❡r s❤♦✉❧❞ q✉✐❝❦❧② ✜♥❞ ✐ts t❛r❣❡t ✐♥ t❤❡ ♣❛t✐❡♥t✬s ❜♦❞②✳ ❆t
t❤❡ s❛♠❡ t✐♠❡✱ ✉♥❜♦✉♥❞ ♠♦❧❡❝✉❧❡s ✇❤✐❝❤ ❞✐❞ ♥♦t s✉❝❝❡❡❞ ✐♥ t❛r❣❡t✐♥❣ s❤♦✉❧❞
❜❡ r❛♣✐❞❧② ❡①❝r❡t❡❞ t❤r♦✉❣❤ t❤❡ ❦✐❞♥❡②s✳ ❚❤✐s ❢❡❛t✉r❡ ✐s t②♣✐❝❛❧❧② ❢♦✉♥❞ ✇✐t❤
r❛t❤❡r s♠❛❧❧ ✇❛t❡r✲s♦❧✉❜❧❡ ♠♦❧❡❝✉❧❡s s✉❝❤ ❛s ♣r♦t❡✐♥s ❛♥❞ ❛♥t✐❜♦❞② ❢r❛❣♠❡♥ts❀
❡✳❣✳ ♠✐♥✐❜♦❞✐❡s ✇✐t❤ ♠♦❧❡❝✉❧❛r ✇❡✐❣t❤s ❜❡❧♦✇ ✺✵ ❦❉❛ ❛r❡ ❝❧❡❛r❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ❜♦❞②
✇✐t❤✐♥ ❤♦✉rs✱ ✇❤✐❧❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❞❡r✐✈❛t❡s ♦❢ ✼✵ ❦❉❛ ❛♥❞ ❧❛r❣❡r ❝❛♥ ♥♦t ❡❛s✐❧② ♣❛ss
t❤❡ r❡♥❛❧ ✜❧tr❛t✐♦♥ ❜❛rr✐❡r ❬✶✼✼✱ ✶✼✽❪✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ✐❢ ❛ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐s

✺✹



❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✻✳ ❈♦♠♠♦♥ ❈❛rr✐❡r ▼♦❧❡❝✉❧❡s ❛♥❞ ❘❡❝❡♣t♦rs

❡①❝r❡t❡❞ t♦♦ r❛♣✐❞❧②✱ t❤✐s ♠❛② ❤❛♠♣❡r t❤❡ r❡s✐❞❡♥❝❡ t✐♠❡ ✐♥ t❤❡ t✉♠♦✉r ❛♥❞
♣r❡✈❡♥t ❛❝❤✐❡✈✐♥❣ ❝②t♦t♦①✐❝ ❞♦s❡ ❧❡✈❡❧s ♥❡❝❡ss❛r② ❢♦r t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❡✣❝❛❝②✳

✹✳ ■♥ t❛r❣❡t❡❞ t❤❡r❛♣②✱ t❤❡ t♦t❛❧ ❞♦s❡ ❞❡❧✐✈❡r❡❞ t♦ t❤❡ t✉♠♦✉r s❤♦✉❧❞ ❜❡ ✈❡r② ❤✐❣❤
❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ ♥♦r♠❛❧ t✐ss✉❡✳ ❊s♣❡❝✐❛❧❧② ✇✐t❤ ❞✐ss❡♠✐♥❛t❡❞ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧s✱ ❧♦♥❣❡r
❜❧♦♦❞ ❝✐r❝✉❧❛t✐♦♥ t✐♠❡s ❛r❡ r❡q✉✐r❡❞ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ❛❧❧♦✇ ❢♦r t❤❡ ✈❡❝t♦r t♦ ❧♦❝❛❧✐s❡
❛♥❞ ❛❝❝✉♠✉❧❛t❡ ✐♥ t❤❡ t❛r❣❡t❡❞ t✐ss✉❡✳ ▲♦♥❣❡r ❝✐r❝✉❧❛t✐♦♥ t✐♠❡s ❛r❡ t②♣✐❝❛❧❧②
❢♦✉♥❞ ✇✐t❤ ❧❛r❣❡✱ ✐♥t❛❝t ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✭✶✺✵ ❦❉❛✮✱ ✇❤✐❝❤ ♠❛② r❡❞✉❝❡ t❤❡ t♦t❛❧ ❞♦s❡
♥❡❡❞❡❞ t♦ ❜❡ ❛❞♠✐♥✐st❡r❡❞✳ ❚❤❡s❡ ❜✐❣ ✐♠♠✉♥♦❣❧♦❜✉❧✐♥s ✭■❣●s✮ ❝❛♥ r❡♠❛✐♥ ✐♥
❝✐r❝✉❧❛t✐♦♥ ✉♣ t♦ ✸ ✲ ✹ ✇❡❡❦s ✇❤✐❧❡ ❜❡✐♥❣ ♠❡t❛❜♦❧✐s❡❞ s❧♦✇❧② ❜② t❤❡ r❡t✐❝✉❧♦❡♥✲
❞♦t❤❡❧✐❛❧ s②st❡♠✳ ❚♦♦ ❧♦♥❣ ❝✐r❝✉❧❛t✐♦♥ t✐♠❡s✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ ❝❛♥ ✐♥❝r❡❛s❡ t❤❡ ❞♦s❡
r❡❝❡✐✈❡❞ ❜② ♥♦r♠❛❧ ♦r❣❛♥s ❛♥❞ t✐ss✉❡s✱ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② t❤❡ ❜♦♥❡ ♠❛rr♦✇✱ ✉♣ t♦ ❧❡t❤❛❧
❞♦s❡s✳ ❚❤✉s✱ ❝♦♥s✐❞❡r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♣❧❛s♠❛ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ t❤❡ ❝❛rr✐❡r ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡ ✐s ♦❢
❤✐❣❤ ✐♠♣♦rt❛♥❝❡ ❬✶✼✾❪✳

✺✳ ❚❤❡ s✐③❡ ♦❢ t❤❡ ❝❛rr✐❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡ ❢♦r ❘■❚ ❛❧s♦ ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ ♠❛t❝❤❡❞ ✇✐t❤ t❤❡
♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ t❤❡ t❛r❣❡t❡❞ t✉♠♦✉r✳ ❙✐♥❝❡ s♦❧✐❞ t✉♠♦✉rs ♣r❡s❡♥t ❛ ❧✐♠✐t❡❞ ✈❛s❝✉❧❛r
s✉♣♣❧② ✇✐t❤ ❛♥♦①✐❝ r❡❣✐♦♥s ❞✐st❛♥t ❢r♦♠ t❤❡ ❜❧♦♦❞ ✈❡ss❡❧s✱ ❛ ❤❡t❡r♦❣❡♥❡♦✉s ✉♣t❛❦❡
♦❢ t❤❡ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡ ✐s ♦♥❧② ❣✉❛r❛♥t❡❡❞ ✇✐t❤ s♠❛❧❧❡r✱ r❛♣✐❞❧② ♣❡♥❡tr❛t✐♥❣ ♠♦❧❡❝✉❧❡s✳
▲❛r❣❡ ■❣● ♠♦❧❡❝✉❧❡s ♦♥❧② ♣❡♥❡tr❛t❡ s❧♦✇❧② ✭❃✶ ♠♠ ✐♥ t✇♦ ❞❛②s ❬✶✽✵❪✮ s✐♥❝❡ t❤❡②
❤❛r❞❧② ♦✈❡r❝♦♠❡ t❤❡ ✐♥❝r❡❛s❡❞ ✐♥t❡rst✐t✐❛❧ ♣r❡ss✉r❡ ❛♥❞ ❧♦♥❣ tr❛♥s♣♦rt❛t✐♦♥ r♦✉t❡s
✐♥s✐❞❡ t❤❡ t✉♠♦✉r ❬✶✽✶❪✳ ❚❤✐s ❤❛♠♣❡rs t❤❡✐r ❛❝❝✉♠✉❧❛t✐♦♥ ✐♥ ❜✉❧❦② t✉♠♦✉rs
❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ ❤❛❡♠❛t♦❧♦❣✐❝❛❧ ❞✐s❡❛s❡s✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✇❤② ✐♥t❛❝t ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❛r❡ ♠♦r❡
❡✛❡❝t✐✈❡ ✐♥ ❞❡❧✐✈❡r✐♥❣ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s t♦ ❞✐✛✉s❡✱ ❧✐q✉✐❞ ♠❛❧✐❣♥❛♥❝✐❡s✳

❇❡s✐❞❡s ♣❡♣t✐❞❡s ❛♥❞ ❢✉❧❧ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s✱ ✈❛r✐♦✉s ♦t❤❡r ❝❛rr✐❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ✇✐t❤ ❞✐✛❡r✲
❡♥t ♠♦❧❡❝✉❧❛r ✇❡✐❣❤t ✭❛♥t✐❜♦❞② ❢r❛❣♠❡♥ts ❡✳❣✳ s❝❋✈s✱ ✷✼ ❦❉❛❀ ♠✐♥✐❜♦❞✐❡s✱ ✽✵ ❦❉❛✮✱
s❤❛♣❡ ❛♥❞ ❧✐♣♦♣❤✐❧✐❝✐t② ❤❛✈❡ ❜❡❡♥ s✉❣❣❡st❡❞ ❛♥❞ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ ❢♦r r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ t❤❡r❛♣②
❬✶✽✷✱ ✶✽✸✱ ✶✽✹❪✳ ❆s ❛ r✉❧❡ ♦❢ t❤✉♠❜✱ t✐ss✉❡ ♣❡♥❡tr❛t✐♦♥✱ ❢❛st t✉♠♦✉r t❛r❣❡t✐♥❣ ❛♥❞
✉♣t❛❦❡ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❜♦❞② ❝❧❡❛r❛♥❝❡ ✇✐❧❧ ✐♥❝r❡❛s❡ ✇✐t❤ ❞❡❝r❡❛s✐♥❣ s✐③❡ ♦❢ t❤❡ ❞❡❧✐✈❡r✐♥❣
❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡✱ ✇❤✐❧❡ t❛r❣❡t r❡s✐❞❡♥❝❡ t✐♠❡ ❛♥❞ t❤✉s ❞❡❧✐✈❡r❡❞ ❞♦s❡ ✇✐❧❧ ❞❡❝r❡❛s❡✳

✸✳✻✳✷ P❡♣t✐❞❡s ❢♦r P❡♣t✐❞❡✲❘❡❝❡♣t♦r✲❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❚❤❡r❛♣②

P❡♣t✐❞❡ r❡❝❡♣t♦r r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ t❤❡r❛♣② ✭P❘❘❚✮ ✇✐t❤ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ♣❡♣t✐❞❡ ❛♥❛❧♦❣✉❡s
✐s ❛ ♣r♦♠✐s✐♥❣ tr❡❛t♠❡♥t ♠♦❞❛❧✐t② ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❢♦r ♣❛t✐❡♥ts ✇✐t❤ t✉♠♦✉rs t❤❛t ❝❛♥♥♦t
❜❡ r❡s❡❝t❡❞ ❡❛s✐❧②✱ ❡✳❣✳ ❣❧✐♦♠❛ ❬✶✽✺✱ ✶✼❪✳ P❡♣t✐❞❡s ✐♥ ❣❡♥❡r❛❧ ❤❛✈❡ s♦♠❡ ❛❞✈❛♥t❛❣❡s ❛s
t❤❡② ❛r❡ s♠❛❧❧ ❛♥❞ s❤♦✇ r❛♣✐❞ ❦✐♥❡t✐❝s ❛s ✇❡❧❧ ❛s ✈❡r② ❣♦♦❞ t✐ss✉❡ ♣❡♥❡tr❛t✐♦♥✳ ❋✉r✲
t❤❡r♠♦r❡ t❤❡② ❝❛♥ ❜❡ s②♥t❤❡s✐s❡❞ ❝❤❡♠✐❝❛❧❧② ❛♥❞ ❣❡♥❡r❛❧❧② ✇✐t❤st❛♥❞ ❤❛rs❤ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣
❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❧✐❦❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✉♣ t♦ ✾✺ ➦❈✱ ✇❤✐❧❡ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ♦♥❧② ❛❧❧♦✇ ❢♦r ❧❛❜❡❧❧✐♥❣
t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✉♣ t♦ ✹✺ ➦❈✳ ❙♦♠❡ ♣❡♣t✐❞❡s ❛r❡ ❝✉rr❡♥t❧② ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ❢♦r ❝❛♥❝❡r t❤❡r✲
❛♣②✱ ❡✳❣✳ t❤❡ ♣r♦t❡✐♥s ❉❖❚❆❚❖❈ ✭❡✳❣✳ ❖❝tr❡♦❚❤❡r➤ ❬✶✽✻❪❀ ❇✐✲✷✶✸✲❉❖❚❆❚❖❈
❬✶✽✼✱ ✸❪✮ ❛♥❞ ❉❖❚❆✲❙✉❜st❛♥❝❡ P✳
❉❖❚❆✲❙✉❜st❛♥❝❡ P ✐s ❛ ❉❖❚❆✲♣❡♣t✐❞❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❝♦♥s✐st✐♥❣ ♦❢ ✶✶ ❛♠✐♥♦ ❛❝✐❞s

✇❤✐❝❤ s❡❧❡❝t✐✈❡❧② ❜✐♥❞s t♦ ◆❑✲✶✲r❡❝❡♣t♦rs ❡①♣r❡ss❡❞ ♦♥ ❜r❛✐♥ t✉♠♦✉r ❜❧♦♦❞ ✈❡ss❡❧s✳
❙✐♥❝❡ t❤❡ ♥❛t✐✈❡ ❙✉❜st❛♥❝❡ P ✐s s✉❜❥❡❝t t♦ ♠❡t❛❜♦❧✐❝ ❞❡❣r❛❞❛t✐♦♥ ✐♥ t❤❡ ❜♦❞②✱ ❢♦r
✉s❡ ✐♥ ❚❆❚ t❤❡ ♠♦r❡ r♦❜✉st ❞❡r✐✈❛t❡ ❉❖❚❆✲❬❚❤✐✽✱ ▼❡t✭❖✷✮✶✶❪✲❙✉❜st❛♥❝❡ P ✇❛s
❞❡✈❡❧♦♣❡❞ ❞✐s♣❧❛②✐♥❣ ❤✐❣❤❡r ❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t② t❤❛♥ t❤❡ ✉♥♠♦❞✐✜❡❞ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✭❋✐❣✳
✸✳✷✶✮ ❬✶✹✹❪✳ ■ts ❇✐✲✷✶✸ ❝♦♠♣❧❡① ✐s ❝✉rr❡♥t❧② s✉❝❝❡ss❢✉❧❧② ❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ ❝❧✐♥✐❝❛❧ st✉❞✐❡s
✇✐t❤ ❣❧✐♦♠❛ ♣❛t✐❡♥ts ✉s✐♥❣ t❤❡ ❧♦❝♦r❡❣✐♦♥❛❧ ❛♣♣r♦❛❝❤ ❬✶✽✽❪✳ ❚❤❡ ♠♦❧❡❝✉❧❛r ✇❡✐❣❤t

✺✺



✸✳✻✳ ❈♦♠♠♦♥ ❈❛rr✐❡r ▼♦❧❡❝✉❧❡s ❛♥❞ ❘❡❝❡♣t♦rs ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

♦❢ ♦♥❧② ✶✳✽ ❦❉❛ ❡♥❛❜❧❡s ❉❖❚❆✲❙✉❜st❛♥❝❡ P t♦ r❛♣✐❞❧② ❛♥❞ s✉✣❝✐❡♥t❧② ❞✐str✐❜✉t❡ ✐♥
t❤❡ t✉♠♦✉r t✐ss✉❡✳ ❙♦ ❢❛r✱ t❤❡ st✉❞✐❡s ✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❛t r❛❞✐♦t❤❡r❛♣② ✇✐t❤ ❙✉❜st❛♥❝❡ P
s❤♦✇s ♥♦ r❡❧❡✈❛♥t t♦①✐❝✐t②✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✷✶✿ ▼♦❧❡❝✉❧❡ str✉❝t✉r❡ ♦❢ ♥❛t✐✈❡ ❉❖❚❆✲❙✉❜st❛♥❝❡ P ❛♥❞ t❤❡ ❛♠✐♥♦ ❛❝✐❞ s✉❜st✐t✉t❡s ❢♦r
✐♠♣r♦✈❡❞ ❉❖❚❆✲❬❚❤✐✽✱ ▼❡t✭❖✷✮✶✶❪✲❙✉❜st❛♥❝❡ P ❬✶✽✾❪✳

■♥ ♣r❡✈✐♦✉s st✉❞✐❡s✱ ❛ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲❙✉❜st❛♥❝❡ P ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺
✇❛s ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ❛♥❞ t❤❡ ✐♥ ✈✐tr♦ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✇❛s ❝♦♥✜r♠❡❞ ❬✼❪✳
❚♦❣❡t❤❡r ✇✐t❤ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ ❛♥ ❆❝✲✷✷✺✲❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐❜♦❞②✱ t❤✐s
♣r♦t♦❝♦❧❧ ✇❛s ✜♥❛❧❧② ♦♣t✐♠✐s❡❞ ✐♥ t❤❡ ❢r❛♠❡ ♦❢ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦✳ ❆t ■❚❯ st✉❞✐❡s ❛r❡
♦♥❣♦✐♥❣ t♦ ❡✈❛❧✉❛t❡ t❤❡ ✐♥ ✈✐tr♦ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡✳

✸✳✻✳✸ ❆♥t✐❜♦❞✐❡s

❆♥t✐❜♦❞✐❡s ♦r ✐♠♠✉♥♦❣❧♦❜✉❧✐♥❡s ❛r❡ ♣r♦t❡✐♥s✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ♣r♦❞✉❝❡❞ ❜② t❤❡ ✐♠✲
♠✉♥❡ s②st❡♠❡ ❛s ❛ r❡s♣♦♥s❡ t♦ ❛ ❝❡rt❛✐♥ ❛♥t✐❣❡♥✳ ❆♥t✐❜♦❞✐❡s s♣❡❝✐✜❝❛❧❧② ❜✐♥❞ t♦
♦♥❡ ♠❛t❝❤✐♥❣ ❛♥t✐❣❡♥✱ ❛ ♣r✐♥❝✐♣❧❡ ✇❤✐❝❤ ✐s ❡①♣❧♦✐t❡❞ t♦ t❛r❣❡t r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥✲
t✐❜♦❞✐❡s t♦ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧s ❡①♣r❡ss✐♥❣ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❛♥t✐❣❡♥s ✭✏❦❡②✲❧♦❝❦✲♣r✐♥❝✐♣❧❡✑
✱ ❋✐❣✳ ✸✳✷✷✮✳ ❉❡✜♥❡❞✱ ❝❧♦♥❛❧ ♣♦♣✉❧❛t✐♦♥s ♦❢ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s✱ s♦✲❝❛❧❧❡❞ ♠♦♥♦❝❧♦♥❛❧
❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✭♠❆❜s✮ ♦❢ t❤❡ ■❣● t②♣❡ ✭♠♦❧❡❝✉❧❛r ✇❡✐❣❤t ∼✶✺✵ ❦❉❛✮ ❬✶✾✵❪✱ ❛r❡
❝♦♠♠♦♥❧② ❛♣♣❧✐❡❞ ❢♦r ✐♠♠✉♥♦t❤❡r❛♣② ✭❡✳❣✳ ❛♥t✐✲❈❉✷✵ ❢♦r t❤❡r❛♣② ♦❢ ♥♦♥✲
❍♦❞❣❦✐♥s ❧②♠♣❤♦♠❛✮✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡s❡ ❤❡❛✈② ♠♦❧❡❝✉❧❡s ♦♥❧② s❧♦✇❧② ❛❝❝✉♠✉❧❛t❡
✐♥ t❤❡ t❛r❣❡t❡❞ t✐ss✉❡ ✭♣❡♥❡tr❛t✐♦♥ ✐s ❧❡ss t❤❛♥ ♦♥❡ ♠✐❧❧✐♠❡tr❡ ✐♥ t✇♦ ❞❛②s ❬✶✽✵❪✮✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✷✷✿ ❑❡②✲❧♦❝❦ ♣r✐♥❝✐♣❧❡ ♦❢ ❛♥ ❛♥t✐❜♦❞②
❜✐♥❞✐♥❣ t♦ ❛♥ ❛♥t✐❣❡♥✳

❆♥t✐❜♦❞✐❡s ❝♦♥s✐st ♦❢ t✇♦ ✐❞❡♥t✐❝❛❧
❤❡❛✈② ❝❤❛✐♥s ❛♥❞ t✇♦ ✐❞❡♥t✐❝❛❧ ❧✐❣❤t
❝❤❛✐♥s✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❝♦♥♥❡❝t❡❞ ❜② ❞✐s✉❧❢✲
✐❞❡ ❜r✐❞❣❡s t♦ ❢♦r♠ ❛ ❨✲s❤❛♣❡❞ str✉❝✲
t✉r❡✳ ❚❤❡ ❧✐❣❤t ♣♦❧②♣❡♣t✐❞❡ ❝❤❛✐♥s ❜♦t❤
❝♦♥t❛✐♥ ♦♥❡ ❝♦♥st❛♥t ❛♥❞ ♦♥❡ ✈❛r✐❛❜❧❡
❞♦♠❛✐♥✱ ✇❤✐❧❡ t❤❡ ❤❡❛✈② ♣♦❧②♣❡♣t✐❞❡
❝❤❛✐♥s ❝♦♥t❛✐♥ ♦♥❡ ✈❛r✐❛❜❧❡ ❛♥❞ t❤r❡❡ t♦
❢♦✉r ❝♦♥st❛♥t ❞♦♠❛✐♥s ❡❛❝❤✳ ❚❤❡ ✈❛r✐✲
❛❜❧❡ ❞♦♠❛✐♥s ♦❢ ♦♥❡ ❧✐❣❤t ❝❤❛✐♥ ❛♥❞ ♦♥❡
❤❡❛✈② ❝❤❛✐♥ ❢♦r♠ t❤❡ ❛♥t✐❣❡♥ ❜✐♥❞✐♥❣
s✐t❡ ❬✶✾✶✱ ✶✽✷❪✳
❚❤❡ r❡✈❡rs✐❜❧❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ♦❢ ❛♥ ❛♥t✐❜♦❞②

t♦ ✐ts ❛♥t✐❣❡♥ ✐s ♥♦♥✲❝♦✈❛❧❡♥t ❛♥❞ ❜❛s❡❞
♦♥ ✈❛♥✲❞❡r✲❲❛❛❧s ✲✱ ❈♦✉❧♦♠❜ ✲ ❛♥❞ ❤②✲
❞r♦♣❤♦❜✐❝ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥s ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❤②❞r♦❣❡♥ ❜♦♥❞s✱ r❡s✉❧t✐♥❣ ✐♥ ❛ ❤✐❣❤ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t②✳
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❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✻✳ ❈♦♠♠♦♥ ❈❛rr✐❡r ▼♦❧❡❝✉❧❡s ❛♥❞ ❘❡❝❡♣t♦rs

Pr❡❝♦♥❞✐t✐♦♥ ❢♦r t❤❡ ❤✐❣❤ s♣❡❝✐✜t② ♦❢ t❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ✐s t❤❡ st❡r✐❝❛❧ ❝♦♥❢♦r♠❛♥❝❡ ♦❢ t❤❡
t❤r❡❡❞✐♠❡♥s✐♦♥❛❧ ❛♥t✐❜♦❞② ❛♥❞ ❛♥t✐❣❡♥ str✉❝t✉r❡s✱ ❛❧❧♦✇✐♥❣ t❤❡♠ t♦ ❝♦♠❡ ❛s ❝❧♦s❡
❛s ✶➴ ♦r ❧❡ss✳
❚❤❡ ✜rst ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ♣r♦♣♦s❡❞ ❢♦r ❝❛♥❝❡r t❤❡r❛♣② ❤❛✈❡ ❜❡❡♥ ♦❢ ♠✉r✐♥❡ ♦r✐❣✐♥✱ ✇❤✐❝❤

✇❡r❡ s♦♦♥ ❢♦✉♥❞ t♦ ❝❛✉s❡ ❛♥ ✐♠♠✉♥♦r❡❛❝t✐♦♥ ❦♥♦✇♥ ❛s ❍✉♠❛♥ ❆♥t✐✲▼♦✉s❡ ❆♥t✐✲
❜♦❞② ✭❍❆▼❆✮ r❡s♣♦♥s❡ ❬✶✾✷❪✳ ❆s ❛ r❡s✉❧t✱ ❝❤✐♠❡r✐❝ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✇❡r❡ ❞❡✈❡❧♦♣❡❞
t❤r♦✉❣❤ ❢✉s✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✈❛r✐❛❜❧❡ r❡❣✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♠♦✉s❡ ❛♥t✐❜♦❞② ✇✐t❤ t❤❡ ❝♦♥st❛♥t
r❡❣✐♦♥ ♦❢ ❛ ❤✉♠❛♥ ❛♥t✐❜♦❞② ❬✸✼❪✳ ■♥ ✶✾✾✼✱ r✐t✉①✐♠❛❜ ✭❘✐t✉①❛♥✱ ▼❛❜❚❤❡r❛➤✱
▼✇ ✶✹✹✺✹✹ ❣✴♠♦❧✱ ❋✐❣✳ ✸✳✷✸✮✱ ❛♥ ❛♥t✐✲❈❉✷✵ ❛♥t✐❜♦❞② ❢♦r t❤❡ tr❡❛t♠❡♥t ♦❢ ♥♦♥✲
❍♦❞❣❦✐♥s ❧②♠♣❤♦♠❛ ✭◆❍▲✮ ✇❛s t❤❡ ✜rst ❝❤✐♠❡r✐❝ ❛♥t✐❜♦❞② t♦ ❜❡ ❛♣♣r♦✈❡❞ ❜②
t❤❡ ❋❉❆ ❢♦r t❤❡r❛♣② ♦❢ ❝❛♥❝❡r ❬✺✻✱ ✶✾✸❪✳ ❙✐♥❝❡ ✷✵✵✷✱ t✇♦ ♠✉r✐♥❡ ■❣● ❛♥t✐❜♦❞✲
✐❡s ✐♥❞✐❝❛t❡❞ ❢♦r s②st❡♠✐❝ t❤❡r❛♣② ♦❢ ❇✲❝❡❧❧ ▲②♠♣❤♦♠❛ ❤❛✈❡ ❜❡❡♥ ❛♣♣r♦✈❡❞ ❜② t❤❡
❋❉❆✱ ♥❛♠❡❧② ❨✲✾✵✲■❜r✐t✉♠♦♠❛❜✲t✐✉①❡t❛♥ ✭❩❡✈❛❧✐♥➤✱ ✷✵✵✷✮ ❛♥❞ ■✲✶✸✶✲t♦s✐t✉♠♦♠❛❜
✭❇❡①①❛r➤✱ ✷✵✵✸✮ ❬✺✹✱ ✶✾✹✱ ✶✾✺✱ ✸✼❪✳ ❇♦t❤ ❛r❡ ❛❞♠✐♥✐st❡r❡❞ ✐♥tr❛✈❡♥♦✉s❧② ❛♥❞
❛r❡ ❝♦♠♣❛r❛t✐✈❡❧② r❛♣✐❞❧② ❝❧❡❛r❡❞ ❢r♦♠ ❜❧♦♦❞✳ ❊①❝❡❧❧❡♥t ❝❧✐♥✐❝❛❧ r❡s✉❧ts ✇❡r❡ ♦❜✲
t❛✐♥❡❞ ❢♦r r❡❢r❛❝t♦r② ♦r r❡❧❛♣s❡❞ ❧♦✇✲❣r❛❞❡ ◆❍▲✱ ❛♥❞ t♦①✐❝✐t② ✐s ✉s✉❛❧❧② ♠✐❧❞✳ ❚♦
❞❛t❡✱ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❧❛❜❡❧❧❡❞ ✇✐t❤ α−❡♠✐tt❡rs ❧✐❦❡ ❆❝✲✷✷✺ ❛r❡ ❛♠♦♥❣ t❤❡ ♠♦st ♣♦t❡♥t
❝②t♦t♦①✐❝ ❛❣❡♥ts ❦♥♦✇♥ ❛♥❞ ❛♣♣❡❛r t♦ ❜❡ s❛❢❡ ✐♥ ♣r❡❝❧✐♥✐❝❛❧ ✐♥ ✈✐✈♦ st✉❞✐❡s ❬✻✼❪✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✷✸✿ ❙tr✉❝t✉r❡ ♦❢ r✐t✉①✐♠❛❜ ❬✶✾✻❪✳

❙♦♠❡ ✉♥❞❡s✐r❛❜❧❡ s✐❞❡ ❡✛❡❝ts ❝❛♥ ❜❡
♦❜s❡r✈❡❞ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ✇✐t❤ ✉♥❝♦♥❥✉❣❛t❡❞
❛♥t✐❜♦❞✐❡s✱ ✐♥❝❧✉❞✐♥❣ s❡✈❡r❡ ♣❛✐♥✳ ❲✐t❤
r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ❞✐❛❣♥♦st✐❝ ❛♥❞ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝
❛♥t✐❜♦❞✐❡s✱ ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ s✐❞❡ ❡✛❡❝ts
❛r❡ t②♣✐❝❛❧❧② ♦❢ ❧❡ss ❝♦♥❝❡r♥ s✐♥❝❡ t❤❡
❛♠♦✉♥ts ♦❢ ❛❞♠✐♥✐st❡r❡❞ ❞r✉❣ ❛r❡ s✐❣✲
♥✐✜❝❛♥t❧② ❧♦✇❡r t❤❛♥ ❢♦r ♥♦♥r❛❞✐♦❛❝t✲
✐✈❡ ✐♠♠✉♥♦t❤❡r❛♣②✳ ❙❡r✐♦✉s s✐❞❡ ❡✛❡❝ts
❤♦✇❡✈❡r ❝❛♥ ❛r✐s❡ ❢r♦♠ ✐♥s✉✣❝✐❡♥t ✐♥

✈✐✈♦ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦✲ ❝♦♥✲
❥✉❣❛t❡ ❛s ✐t ✇❛s r❡♣♦rt❡❞ ❢♦r ❩❡✈❛❧✐♥➤✱
♦❢ ✇❤✐❝❤ s❡✈❡r❡ ❜♦♥❡✲♠❛rr♦✇ t♦①✐❝✐t②
✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ❛ ♠❛❥♦r s✐❞❡ ❡✛❡❝t ❬✺✵❪✳

✸✳✻✳✸✳✶ ❆✣♥✐t②✱ ■♥t❡r♥❛❧✐s❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❘❡t❡♥t✐♦♥

❚❤❡ ❛✣♥✐t② ♦❢ ❛♥ ❛♥t✐❜♦❞② ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡s t❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ t♦ t❤❡ t❛r❣❡t ❛♥t✐❣❡♥ ❬✶✽✷❪✳ ❚❤❡
❜✐♥❞✐♥❣ ✐s ♠❛✐♥❧② r❡❛❧✐s❡❞ t❤r♦✉❣❤ ♥♦♥✲❝♦✈❛❧❡♥t ❜♦♥❞s ❢♦r♠❡❞ ❜❡t✇❡❡♥ ❛♠✐♥♦ ❛❝✐❞s
♦♥ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡♠❡♥t❛r✐t② ❞❡t❡r♠✐♥✐♥❣ r❡❣✐♦♥s ✭❈❉❘✮ ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❛♥❞ t❤♦s❡ ♦♥ t❤❡
s✉r❢❛❝❡ ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❣❡♥✳ ❲❤❡♥ ❝♦♥❥✉❣❛t✐♥❣ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ✇✐t❤ t❤❡ ❇❋❈❆✱ ✐t ✐s ❤❡♥❝❡
❡①tr❡♠❡❧② ✐♠♣♦rt❛♥t t♦ ♥♦t ♠❛♥✐♣✉❧❛t❡ t❤❡s❡ ❜✐♥❞✐♥❣ r❡❣✐♦♥s ❬✹✹❪✳ ❍✐❣❤ ❛✣♥✐t② ✐s ❛
♥❡❝❡ss✐t② ❢♦r ❣♦♦❞ t✉♠♦✉r ❧♦❝❛❧✐s❛t✐♦♥✱ ✐♥ ♣❛rt✐❝✉❧❛r ✇✐t❤ s✐♥❣❧❡ ❞✐ss❡♠✐♥❛t❡❞ ❝❡❧❧s✳
❍♦✇❡✈❡r✱ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✇✐t❤ ❤✐❣❤ ❛✣♥✐t② ♦❢t❡♥ ❜✐♥❞ ♦♥❧② t♦ t❤❡ r✐♠ ♦❢ t❤❡ t✉♠♦✉r
❛♥❞ ❞♦ ♥♦t ♣❡♥❡tr❛t❡ ✐♥t♦ ❞❡❡♣❡r r❡❣✐♦♥s ♦❢ t❤❡ t✉♠♦✉r ♠❛ss✳ ❚❤✉s t❤❡ ❝❡♥tr❡ ♦❢
t❤❡ t✉♠♦✉r r❡♠❛✐♥s ✉♥❛✛❡❝t❡❞ ❜② r❛❞✐❛t✐♦♥ ✉♥❧❡ss t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❛tt❛❝❤❡❞ t♦ t❤❡
♠❆❜ ❡♠✐ts ♣❛rt✐❝❧❡s ✇✐t❤ ✈❡r② ❧♦♥❣ t✐ss✉❡ r❛♥❣❡✳ ■♥ s❝❡♥❛r✐♦s ✇✐t❤ s♦❧✐❞ t✉♠♦✉rs
✐t ❝❛♥ t❤❡r❡❢♦r❡ ❜❡ ❜❡♥❡✜❝✐❛❧ t♦ ✉s❡ ❛❣❡♥ts ✇✐t❤ ❧♦✇❡r ❛✣♥✐t② t❤❛t ❛❧❧♦✇ ❢♦r ❜❡tt❡r
♣❡♥❡tr❛t✐♦♥✳

✺✼



✸✳✻✳ ❈♦♠♠♦♥ ❈❛rr✐❡r ▼♦❧❡❝✉❧❡s ❛♥❞ ❘❡❝❡♣t♦rs ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

❇❡s✐❞❡s t❤❡ t❛r❣❡t✐♥❣ ♣r♦♣❡rt✐❡s ❛❧s♦ t❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧✐s❛t✐♦♥ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s
❛r❡ ❝r✉❝✐❛❧ ❢♦r ❡✛❡❝t✐✈❡ ❘■❚✳ ❊s♣❡❝✐❛❧❧② t❤❡ ✐♥tr❛t✉♠♦✉r❛❧ r❡s✐❞❡♥❝❡ t✐♠❡ ♦❢ t❤❡
❡♠✐tt❡❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✐s ❝r✐t✐❝❛❧ ❢♦r t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ s✉❝❝❡ss✿ t❤❡ ❧♦♥❣❡r t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡
✐s r❡t❛✐♥❡❞ ✐♥s✐❞❡ ♦r ♥❡❛r t❤❡ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧✱ t❤❡ ❤✐❣❤❡r ✐s t❤❡ ❞❡❧✐✈❡r❡❞ ❞♦s❡✳ ❍✐❣❤
r❡t❡♥t✐♦♥ ❝❛♥ ❜❡ ❛❝❤✐❡✈❡❞ ❜② ❡♠♣❧♦②✐♥❣ ✈❡❝t♦r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ✇✐t❤ ❡✐t❤❡r ❤✐❣❤ ❛✣♥✐t②
❛♥❞ st❛❜❧❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ♦r ❣♦♦❞ ✐♥t❡r♥❛❧✐s❛t✐♦♥ ♣r♦♣❡rt✐❡s✳ ■♥ ❝❛s❡ ♦❢ ✐♥t❡r♥❛❧✐s❛t✐♦♥✱ t❤❡
❞❡❧✐✈❡r❡❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❝♦♠❡ ✐♥ ❝❧♦s❡ ♣r♦①✐♠✐t② t♦ t❤❡ ❉◆❆✱ ✇❤✐❧❡ ❡♠✐ss✐♦♥s ❢r♦♠
s✉r❢❛❝❡✲❜♦✉♥❞ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ♠❛② ❛❧s♦ ♣❛ss ❤❛r♠❧❡ss❧② ❛✇❛② ❢r♦♠ t❤❡ ❝❡❧❧✳ ❚❤✐s
✐s ❛♥ ❛❞✈❛♥t❛❣❡ ✇❤❡♥ ♥✉❝❧✐❞❡s ❧✐❦❡ ❆❝✲✷✷✺ ♦r ❇✐✲✷✶✸ ❛r❡ ✉s❡❞ s✐♥❝❡ ✐♥t❡r♥❛❧✐s❛t✐♦♥
♠✐♥✐♠✐s❡s ❞✐s❧♦❝❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞❛✉❣t❤❡r ♥✉❝❧✐❞❡s✱ ✇❤✐❝❤ ✇✐❧❧ ❞❡❝❛② ✇✐t❤✐♥ t❤❡ t✉♠♦✉r
✐♥st❡❛❞✱ ❝♦♥tr✐❜✉t✐♥❣ t♦ t❤❡ st❡r✐❧✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝❡❧❧s ❬✶✽✺❪✳ ■♥ ✷✵✵✵✱ ❢♦r ✐♥st❛♥❝❡✱ t❤❡
✜rst ❚❆❚✲♣❛t✐❡♥ts ✐♥ ❊✉r♦♣❡ ✭❇❛s❡❧✮ ✇❡r❡ tr❡❛t❡❞ ✇✐t❤ ❛ ❇✐✲✷✶✸✲❧❛❜❡❧❧❡❞ ❉❖❚❆✲
♣❡♣t✐❞❡ t❛r❣❡t❡❞ ❛❣❛✐♥st ❣❧✐♦❜❧❛st♦♠❛ ❬✶✾✼❪✳ ❈♦♥s✐❞❡r✐♥❣ t❤❡ s❤♦rt ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ❇✐✲✷✶✸✱
✐♥t❡r♥❛❧✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♣❡♣t✐❞❡ ✇❛s ♥❡❝❡ss❛r② t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❡✛❡❝ts✳
❚♦❞❛② ✐t ✐s ❦♥♦✇♥ t❤❛t ♠♦st ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✇❤✐❝❤ ❜✐♥❞ t♦ t❤❡ ❝❡❧❧ s✉r❢❛❝❡ ❛r❡ ✐♥✲

t❡r♥❛❧✐s❡❞✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② ♣r♦t❡♦❧②t✐❝ ❞❡❣r❛❞❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ■❣● ✐♥ t❤❡ ❧②s♦s♦♠❡✳ ❲❤✐❧❡
❧✐♣♦♣❤✐❧✐❝ ❝❛t❛❜♦❧✐t❡s ❞✐✛✉s❡ t❤r♦✉❣❤ ♣❤♦s♣❤♦❧✐♣✐❞❡ ♠❡♠❜r❛♥❡s ❛♥❞ ❧❡❛❦ ❢r♦♠ t❤❡
❝❡❧❧✱ t❤❡ ❤②❞r♦♣❤✐❧✐❝ ❛♥❞ ❝❤❛r❣❡❞ ♠❡t❛❧ ❝❤❡❧❛t❡ ❝❛t❛❜♦❧✐t❡s ❛r❡ tr❛♣♣❡❞ ✐♥s✐❞❡ t❤❡
❝❡❧❧✳ ❚❤❡② ❝❛♥ ♦♥❧② ❧❡❛✈❡ ❜② ❡①t❡r♥❛❧✐s❛t✐♦♥✱ ❛ ♣r♦❝❡ss t❤❛t ✐s s❧♦✇❡r t❤❛♥ ❞✐✛✉s✐♦♥✳
❚❤❡r❡❢♦r❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❛❝❝✉♠✉❧❛t❡ ✐♥ t✉♠♦✉rs✳

✸✳✻✳✹ ❆♥t✐❜♦❞② ▼❡❞✐❛t❡❞ ❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦t❤❡r❛♣②

❆♥t✐❜♦❞✐❡s r❡❝♦❣♥✐s❡ s♣❡❝✐✜❝ ❝❡❧❧ s✉r❢❛❝❡ ♠❛❝r♦♠♦❧❡❝✉❧❡s ✭❛♥t✐❣❡♥s✮ ❛♥❞ ✉s✉❛❧❧② ❜✐♥❞
t♦ t❤❡♠ ✇✐t❤ ❛✣♥✐t✐❡s ✐♥ t❤❡ r❛♥❣❡ ♦❢ 10−7 − 10−11 1

M
✳ ❋♦r t❛r❣❡t✐♥❣ ✇✐t❤ ♠♦♥♦✲

❝❧♦♥❛❧ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s✱ s❡❧❡❝t✐♦♥ ♦❢ s✉✐t❛❜❧❡ ❛♥t✐❣❡♥s ❡①♣r❡ss❡❞ ❜② ❝❛♥❝❡r ❝❡❧❧s ❛s ✇❡❧❧ ❛s
♦❢ t❤❡ ❝❡❧❧✉❧❛r ❢✉♥❝t✐♦♥ r❡❧❛t❡❞ t♦ t❤❡s❡ ❛♥t✐❣❡♥s ❛r❡ ❝r✐t✐❝❛❧ ❢♦r s✉❝❝❡ss❢✉❧ r❛❞✐♦✐♠✲
♠✉♥♦t❤❡r❛♣②✳ ❖♥❡ ♦❢ t❤❡ ♠♦st ✐♠♣♦rt❛♥t ❛♥t✐❣❡♥s ✐♥ t✉♠♦✉r t❤❡r❛♣② ✐s ❈❉✷✵✱ ❛♥
❛♥t✐❣❡♥ ✇❤✐❝❤ ✐s ❡①♣r❡ss❡❞ ♦♥ ♠♦r❡ t❤❛♥ ✾✵ ✪ ♦❢ ❇✲❝❡❧❧ ♥♦♥✲❍♦❞❣❦✐♥s ❧②♠♣❤♦♠❛
✭❃✶✵✺ ❛♥t✐❣❡♥s ♣❡r ❝❡❧❧✮ ❬✶✾✽✱ ✶✾✾❪✳

✸✳✻✳✹✳✶ ❚❛r❣❡t❡❞ ❆♥t✐❣❡♥s

❚❤❡ ✐❞❡❛❧ ❛♥t✐❣❡♥ ❢♦r t❛r❣❡t✐♥❣ s❤♦✉❧❞ ❜❡ r❡❛❞✐❧② ❛❝❝❡ss✐❜❧❡✱ ♣r❡s❡♥t ✐♥ s✉❜st❛♥t✐❛❧
❛♠♦✉♥ts ❛♥❞ ✭♦✈❡r✲✮❡①♣r❡ss❡❞ ♠❛✐♥❧② ♦♥ t❤❡ t❛r❣❡t❡❞ ❝❛♥❝❡r ❝❡❧❧s✱ ✇❤✐❝❤ ♠❡❛♥s t❤❛t
t❤❡ ❛♥t✐❣❡♥ s❤♦✉❧❞ ❜❡ t✉♠♦✉r s♣❡❝✐✜❝ t♦ ❛✈♦✐❞ ✉♥✇❛♥t❡❞ t♦①✐❝✐t②✳ ■t s❤♦✉❧❞ ❛❧s♦ ❜❡
st❛❜❧❡ ♦♥ t❤❡ ❝❡❧❧ s✉r❢❛❝❡ ❛♥❞ ♥♦t ❜❡✐♥❣ s❤❡❞ ♦r s❡❝r❡t❡❞ ✐♥t♦ ❝✐r❝✉❧❛t✐♦♥✱ s✐♥❝❡ t❤✐s
✇♦✉❧❞ ❝♦♥s❡q✉❡♥t❧② r❡❧❡❛s❡ t❤❡ ❛♥t✐❣❡♥✲❜♦✉♥❞ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ♠❆❜ ❛♥❞ t❤❡r❡✇✐t❤ ❝❛✉s❡
✐♥❛❞✈❡rt❡♥t ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❬✶✾✽❪✳

✸✳✻✳✹✳✷ ❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦t❤❡r❛♣② ♦❢ ❍❛❡♠❛t♦❧♦❣✐❝ ▼❛❧✐❣♥❛♥❝✐❡s

❚❤❡ ❋❉❆✲❛♣♣r♦✈❛❧ ♦❢ t❤❡ t✇♦ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❇❡①①❛r➤ ❛♥❞ ❩❡✈❛❧✐♥➤ ✇❛s t❤❡ ❤✐❣❤❧✐❣❤t
♦❢ s✉❝❝❡ss❢✉❧ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✐♥ ❝❛♥❝❡r t❤❡r❛♣②✳ ❚♦❣❡t❤❡r
✇✐t❤ r✐t✉①✐♠❛❜✱ t❤❡② ❛r❡ ✉s❡❞ ❢♦r tr❡❛t♠❡♥t ♦❢ ♥♦♥✲❍♦❞❣❦✐♥s ❧②♠♣❤♦♠❛ ♣❛t✐❡♥ts
❬✷✵✵❪✳ ▲②♠♣❤♦♠❛s ❛r❡ ✐♥ ❣❡♥❡r❛❧ s❡♥s✐t✐✈❡ t♦ ❝❤❡♠♦t❤❡r❛♣② ❛♥❞ s♦♠❡ ❛r❡ r❡♠❛r❦❛❜❧②
s❡♥s✐t✐✈❡ t♦ r❛❞✐❛t✐♦♥ ❬✻✽❪✳ ❘❛❞✐♦t❤❡r❛♣② ♦❢ ❧②♠♣❤♦♠❛s ✐s ❜❛s❡❞ ♦♥ ✐♠♠✉♥♦t❛r❣❡t✐♥❣
♦❢ t❤❡ ❤❡♠❛t♦♣♦✐❡t✐❝ ❝❧✉st❡r ❞✐✛❡r❡♥t✐❛t✐♦♥ ❛♥t✐❣❡♥ ❈❉✷✵ ❡①♣r❡ss❡❞ ♦♥ ❇✲❝❡❧❧s✱ ✇❤✐❧❡
❘■❚ ♦❢ ❧❡✉❦❡♠✐❛s ❤❛s ❢♦❝✉s❡❞ ♦♥ ❛♥t✐❣❡♥s ♦♥ ♠❛❧✐❣♥❛♥t ❇ ❛♥❞ ❚ ❝❡❧❧s ❬✷✵✶✱ ✷✶❪✳
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❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✼✳ ❚❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s

❈❉✷✵✱ ✐♥✐t✐❛❧❧② ❞✐s❝♦✈❡r❡❞ ❛❧r❡❛❞② ✐♥ ✶✾✽✶ ❜② ◆❛❞❧❡r ❡t ❛❧ ❬✷✵✷❪✱ ✐s ❛♥ ❡①❝❡❧❧❡♥t
t❛r❣❡t ❜❡❝❛✉s❡ ✐t ✐s ♥❡✐t❤❡r s❤❡❞ ♥♦r ✐♥t❡r♥❛❧✐s❡❞✳ ■t ✐s ❛ ✸✸ ✲ ✸✻ ❦❉❛ tr❛♥s♠❡♠✲
❜r❛♥❡ ♣❤♦s♣❤♦♣r♦t❡✐♥ ✐♥✈♦❧✈❡❞ ✐♥ t❤❡ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥✱ ♣r♦❧✐❢❡r❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❞✐✛❡r❡♥t✐❛t✐♦♥ ♦❢
❇✲❧②♠♣❤♦❝②t❡s✳ ❈❉✷✵ ✐s ♥♦t t✉♠♦✉r s♣❡❝✐✜❝✱ ❜✉t ✐t ✐s ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡❞ ❜② ✐ts ❤✐❣❤
❢r❡q✉❡♥❝② ♦❢ ❡①♣r❡ss✐♦♥ ♦♥ ♠♦st ♦❢ ❇✲❝❡❧❧ ◆❍▲s ✭∼✾✵ ✪✮✳ ❲✐t❤ ❛ ❤✐❣❤ ❛♥t✐❣❡♥
❞❡♥s✐t② ♦❢ ❃✶✵✺ ❛♥t✐❣❡♥s ♣❡r ❇✲❝❡❧❧ ❛♥❞ ❛ ❢❛✐r❧② ❤♦♠♦❣❡♥❡♦✉s ❡①♣r❡ss✐♦♥ ♦♥ t❤❡ ❝❡❧❧
s✉r❢❛❝❡✱ ✈❡r② ❡✣❝✐❡♥t t✉♠♦✉r t❛r❣❡t✐♥❣ ❝❛♥ ❜❡ ❛❝❤✐❡✈❡❞ ❬✶✾✾❪✳ ❚❤❡ ❈❉✷✵ s✉r❢❛❝❡
❛♥t✐❣❡♥s ❛r❡ s✉❝❝❡ss❢✉❧❧② ✉s❡❞ ❛s t❛r❣❡ts ❢♦r ❝❛♥❝❡r t❤❡r❛♣② ✇✐t❤ ✉♥❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥❞ r❛✲
❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s✳ ❆ st❛♥❞❛r❞ tr❡❛t♠❡♥t ❢♦r ❞✐✛✉s❡ ❧❛r❣❡ ❇✲❝❡❧❧ ❧②♠♣❤♦♠❛s ✐s
❛ ❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❝❤❡♠♦t❤❡r❛♣② ❛♥❞ t❤❡ ✉♥❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐✲❈❉✷✵ ❛♥t✐❜♦❞② r✐t✉①✐♠❛❜
❬✷✶❪✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ♠♦st ♣❛t✐❡♥ts ✇✐t❤ ❞✐ss❡♠✐♥❛t❡❞ ❇✲❝❡❧❧ ❧②♠♣❤♦♠❛ ❝❛♥♥♦t ❜❡ ❝✉r❡❞
t❤✐s ✇❛②✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡ r❡s❡❛r❝❤ ❢♦❝✉s ✇❛s s❡t ♦♥ t❤❡ ❞❡✈❡❧♦♣♠❡♥t ♦❢ ❛ s②♥t❤❡s✐s r♦✉t❡
❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ r✐t✉①✐♠❛❜ ❬✼❪✳

✸✳✼ ❚❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s✿ ❆❞✈❛♥t❛❣❡s✱ Pr♦❞✉❝t✐♦♥

Pr♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ❤✐❣❤❧✐② ♣✉r❡ ❛rt✐✜❝✐❛❧ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✐s ✐♥❡✈✐t❛❜❧❡ t♦ ♠❡❡t t❤❡ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣
❞❡♠❛♥❞ ❢♦r r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s✳ ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s✱ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ♥❡✉tr♦♥ r✐❝❤ β− ❡♠✐t✲
t❡rs✱ ❝❛♥ ❜❡ ♣r♦❞✉❝❡❞ ✐♥ ♥✉❝❧❡❛r r❡❛❝t♦rs ❜② ♥❡✉tr♦♥ ❝❛♣t✉r❡ r❡❛❝t✐♦♥s ✭❡✳❣✳ ✭♥✱γ✮✱
✭♥✱♣✮✱ ✭♥✱α✮✱ ✭♥✱✜ss✐♦♥✮✳✳✳✮✳ ❆❧t❡r♥❛t✐✈❡❧②✱ s✐♥❝❡ t❤❡ ♣r♦❞✉❝ts ❛r❡ ♦❢t❡♥ ♥♦t ❝❛rr✐❡r✲
❢r❡❡✱ ♣❛rt✐❝❧❡ ❛❝❝❡❧❡r❛t♦rs ✭✏❝②❝❧♦tr♦♥s✑✮ ❛r❡ ✉s❡❞✱ ❡✳❣✳ ❢♦r ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✈✐❛
❬✶✵✼✱ ✷✵✸❪✿
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❆♥ ❛❞✈❛♥t❛❣❡ ♦❢ t❤❡ ✉s❡ ♦❢ ❝❤❛r❣❡❞ ♣❛rt✐❝❧❡ ✐rr❛❞✐❛t✐♦♥ ✐♥ ❝②❝❧♦tr♦♥s ✐s✱ t❤❛t t❤❡
♣r♦❞✉❝❡❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ✐s ❛ ❞✐✛❡r❡♥t ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❡❧❡♠❡♥t t❤❛♥ t❤❡ t❛r❣❡t ♠❛t❡r✐❛❧✳ ❚❤✐s
❢❛❝✐❧✐t❛t❡s ❡✛❡❝t✐✈❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ s❡♣❛r❛t✐♦♥ s♦ t❤❛t r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✇✐t❤ ❤✐❣❤ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✲
✐t✐❡s ❝❛♥ ❜❡ ♦❜t❛✐♥❡❞✳
▼♦r❡ ❝♦♥✈❡♥✐❡♥t ♦♥ t❤❡ s♠❛❧❧ s❝❛❧❡✱ ❡✳❣✳ ✐♥ ❤♦s♣✐t❛❧s✱ ✐s t❤❡ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ✇✐t❤

r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❣❡♥❡r❛t♦rs✱ ❛❧❧♦✇✐♥❣ ❝❤❡♠✐❝❛❧ s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝❛❧ ❛ttr❛❝t✐✈❡
❞❡❝❛② ♣r♦❞✉❝t ❢r♦♠ t❤❡ ❧♦♥❣✲❧✐✈❡❞ ♠♦t❤❡r ♥✉❝❧✐❞❡ ✇❤✐❝❤ ✐s s♦r❜❡❞ t♦ t❤❡ ❣❡♥❡r❛t♦r
r❡s✐♥ ❬✷✵✹❪✳ ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❣❡♥❡r❛t♦rs ❛r❡ ❝♦♠♠♦♥❧② ✉s❡❞ ❢♦r ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ❝❛rr✐❡r✲
❢r❡❡ α− ❛♥❞ β− ❡♠✐tt✐♥❣ ♥✉❝❧✐❞❡s ✇✐t❤ s❤♦rt ❤❛❧❢✲❧✐✈❡s✱ ✇❤❡r❡ ❝❡♥tr❛❧✐s❡❞ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥
❛♥❞ s❤✐♣♠❡♥t ✐s ♥♦t r❡❛❧✐s❛❜❧❡✳ ❚❤❡ ❣❡♥❡r❛t♦r ✐s ♠✐❧❦❡❞ ❜② s❡❧❡❝t✐✈❡ ❡❧✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
s❤♦rt✲❧✐✈❡❞ ❞❛✉❣t❤❡r ♥✉❝❧✐❞❡✳ ❚❤❡ ♣r♦❝❡ss ❝❛♥ ❜❡ r❡♣❡❛t❡❞ ❛s s♦♦♥ ❛s ❡♥♦✉❣❤ ♦❢
t❤❡ ❧♦♥❣✲❧✐✈❡❞ ♠♦t❤❡r ♥✉❝❧✐❞❡ ❤❛s ❞❡❝❛②❡❞ t♦ ❛❧❧♦✇ t❤❡ ❞❡❝❛② ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ t♦ ❜❡
❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ❛❣❛✐♥✳

✸✳✼✳✶ Pr♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺

❆❝✲✷✷✺ ✐s ❝✉rr❡♥t❧② ♦❜t❛✐♥❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ❞❡❝❛② ♦❢ ❚❤✲✷✷✾ ✭t➼ ❂ ✼✽✽✵ ❛✮ t❤r♦✉❣❤ ♦♥❡
✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✱ t❤❡ ❜❡t❛✲❡♠✐tt✐♥❣ ❘❛✲✷✷✺ ✭t➼ ❂ ✶✹✳✾ ❞✮✳ ❚❤✲✷✷✾ ✇❛s
r❡❝❡✐✈❡❞ ❜② ❧✐q✉✐❞✲❧✐q✉✐❞ ❡①tr❛❝t✐♦♥ ❢r♦♠ ❛❣❡❞ ❯✲✷✸✸✱ ✇❤✐❝❤ ❤❛s ❜❡❡♥ ♣r♦❞✉❝❡❞ ❛s
♣❛rt ♦❢ t❤❡ ❯❙ ♠♦❧t❡♥ s❛❧t ❜r❡❡❞❡r r❡❛❝t♦r r❡s❡❛r❝❤ ♣r♦❣r❛♠ ✐♥ t❤❡ ✶✾✻✵s✴′✼✵s✳
▼❡❛♥✇❤✐❧❡ t❤❡ ❚❤✲✷✷✽ ❝♦♠♣♦♥❡♥t ♦❢ t❤✐s ✇❛st❡ ✭r❡s✉❧t✐♥❣ ❢r♦♠ t❤❡ ❞❡❝❛② ♦❢ ❯✲
✷✸✷✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✐♥✈❛r✐❛❜❧② ♣r♦❞✉❝❡❞ ❛s ✐♠♣✉r✐t② ❞✉r✐♥❣ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ❯✲✷✸✸ t❤r♦✉❣❤
♥❡✉tr♦♥ ✐rr❛❞✐❛t✐♦♥ ♦❢ ❚❤✲✷✸✷✮ ❤❛s ❧❛r❣❡❧② ❞❡❝❛②❡❞ ❛♥❞ ♣✉r✐✜❡❞ ❚❤✲✷✷✾ ✐s ✉s❡❞ ❢♦r
r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ❬✶✵✾❪✳
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✸✳✼✳ ❚❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

❚❤❡r❡ ❛r❡ ♦♥❧② t❤r❡❡ ❚❤✲✷✷✾ s♦✉r❝❡s ✇♦r❧❞✇✐❞❡ ✇❤✐❝❤ ♣❡r♠✐t ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ r❡❧✲
❡✈❛♥t ❛♠♦✉♥ts ♦❢ ❝❧✐♥✐❝❛❧✲❣r❛❞❡ ❆❝✲✷✷✺✳ ❖♥❡ ❚❤✲✷✷✾ ✏❝♦✇✑ ✐s ❧♦❝❛t❡❞ ❛t t❤❡ ■♥st✐✲
t✉t❡ ❢♦r ❚r❛♥s✉r❛♥✐✉♠ ❊❧❡♠❡♥ts ✭■❚❯✮ ✐♥ ❑❛r❧sr✉❤❡✱ ●❡r♠❛♥② ✭✷✶✺♠❣ ✭∼✹✻ ♠❈✐
✭❂ ✶✳✼ ●❇q✮✮ ♦❢ ❚❤✲✷✷✾✱ ♣r♦✈✐❞✐♥❣ ❛ t♦t❛❧ ♦❢ ∼✸✺✵ ♠❈✐ ✭❂ ✶✸ ●❇q✮ ❆❝✲✷✷✺ ♣❡r
②❡❛r✮✱ ❛ s❡❝♦♥❞ ♦♥❡ ❛t t❤❡ ❖❛❦ ❘✐❞❣❡ ◆❛t✐♦♥❛❧ ▲❛❜♦r❛t♦r② ✭❖❘◆▲✮✱ ❯❙❆✱ ✭∼✶✺✵
♠❈✐ ✭❂ ✺✳✻ ●❇q✮ ❛♥❞ ❛ t❤✐r❞ s♦✉r❝❡ ❛t t❤❡ ❘✉ss✐❛♥ ■♥st✐t✉t❡ ♦❢ P❤②s✐❝s ❛♥❞ P♦✇❡r
❊♥❣✐♥❡❡r✐♥❣ ✭■PP❊✮ ❬✷✵✺❪✳ ❚❤❡ ■❚❯✬s ❚❤✲✷✷✾ ❝♦✇ ❝❛♥ ♣r♦✈✐❞❡ ✹✸ ♠❈✐ ✭❂ ✶✳✻ ●❇q✮
♦❢ ❘❛✲✷✷✺ ❛♥❞ ✸✾ ♠❈✐ ✭❂ ✶✳✹ ●❇q✮ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❡✈❡r② ✾ ✇❡❡❦s ♣❧✉s ❛♥ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧
❛♠♦✉♥t ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✇❤✐❝❤ ✐s ♦❝❝❛s✐♦♥❛❧❧② s❡♣❛r❛t❡❞ ❢r♦♠ ❞❡❝❛②✐♥❣ ❘❛✲✷✷✺ ❬✷✵✻❪✳
❆t ■❚❯✱ ❆❝✲✷✷✺ ✐s s❡♣❛r❛t❡❞ ❢r♦♠ ❚❤✲✷✷✾ ✐♥ ❛ t✇♦✲st❡♣ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤✐❝ ♣r♦❝❡ss ✐♥

♥✐tr✐❝ ❛❝✐❞ ♠❡❞✐❛ ✭❋✐❣✳ ✸✳✷✹❀ ❢♦r ❢✉rt❤❡r ❞❡t❛✐❧s s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✶✳✶✳✶✮ ❬✷✵✼❪✳ ❚❤✲✷✷✾
✐s ❛❞s♦r❜❡❞ ♦♥ ❛♥✐♦♥ ❡①❝❤❛♥❣❡ r❡s✐♥ ❛♥❞ st♦r❡❞ ✐♥ ✽ ▼ ❍◆❖✸✳ ❊✈❡r② ✾ ✇❡❡❦s✱ ❘❛✲
✷✷✺ ❛♥❞ ❆❝✲✷✷✺ ❛r❡ s❡♣❛r❛t❡❞ ❢r♦♠ ❚❤✲✷✷✾ t❤r♦✉❣❤ ❛♥✐♦♥ ❡①❝❤❛♥❣❡ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②
✭❉❖❲❊❳ ✶①✽✮✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② ❡①tr❛❝t✐♦♥ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② t♦ s❡♣❛r❛t❡ ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ ✐ts
♠♦t❤❡r✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✷✹✿ Pr♦❝❡❞✉r❡ ❢♦r s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ❘❛✲✷✷✺ ✴ ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ ❚❤✲✷✷✾❀ ❧❡❢t✿ ❆♥✐♦♥ ❡①❝❤❛♥❣❡
❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② ❢♦r s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ❘❛✲✷✷✺✴❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ ❚❤✲✷✷✾❀ r✐❣❤t✿ ❊①tr❛❝t✐♦♥ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②
t♦ s❡♣❛r❛t❡ ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ ❘❛✲✷✷✺ ✭❛❞♦♣t❡❞ ❢r♦♠ ❬✷✵✼❪✮✳

❚❤❡ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ♣r♦❝❡ss ②✐❡❧❞s ❃ ✾✺ ✪ ❝❛rr✐❡r✲❢r❡❡ ❆❝✲✷✷✺ ✇✐t❤ ❛ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧
♣✉r✐t② ♦❢ ❃ ✾✾ ✪✳ ◗✉❛❧✐t② ✐s ❡♥s✉r❡❞ ❜② ❢r❡q✉❡♥t ❝♦♥tr♦❧s ✇✐t❤ ❛❧♣❤❛ ✲ ❛♥❞ ❣❛♠♠❛
s♣❡❝tr♦♠❡tr② ❛s ✇❡❧❧ ❛s ■❈P✲▼❙ ✭❋✐❣✳ ✸✳✷✺✮ ❬✷✵✺❪✳ ❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❆❝✲✷✷✺ ✐s ❡✐t❤❡r
❧♦❛❞❡❞ ♦♥ ❛ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❣❡♥❡r❛t♦r ❢♦r ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ❇✐✲✷✶✸ ♦r ✐s ❞✐r❡❝t❧② ❛♣♣❧✐❡❞
❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ♣❡♣t✐❞❡s ❛♥❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❬✶✶✷❪✳ ❚❤❡ ♣✉r✐✜❡❞ ❘❛✲✷✷✺ ✐s st♦r❡❞ ❢♦r
s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ❛❞❞✐t✐♥♦❛❧ ❛♠♦✉♥ts ♦❢ ❛❝t✐♥✐✉♠ ❛❢t❡r ✷✲✸ ✇❡❡❦s ❬✷✵✼❪✳
❚❤❡ ❢♦✉r✲st❡♣ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ♣r♦❝❡ss ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ ❚❤✲✷✷✾ ✉s❡❞ ❛t ❖❘◆▲ ✇❛s ❞❡✲

s❝r✐❜❡❞ ❜② ❇♦❧❧ ❡t ❛❧ ❬✷✵✽❪✳ ❚❤✐s ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ s❝❤❡♠❡ ❝♦♠❜✐♥❡s ❝❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❛♥✐♦♥
❡①❝❤❛♥❣❡ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②✳ ❆❢t❡r s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ❘❛✲✷✷✺ ❛♥❞ ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ t❤♦r✐✉♠
❜② r❡♣❡❛t❡❞ ❛♥✐♦♥ ❡①❝❤❛♥❣❡ ✐♥ ✽▼ ❍◆❖✸✱ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ✴ ❘❛✲✷✷✺ ❢r❛❝t✐♦♥ ✐s ♣❛ss❡❞
t❤r♦✉❣❤ ❛♥ ❛♥✐♦♥ ❡①❝❤❛♥❣❡ ❝♦❧✉♠♥ t♦ r❡♠♦✈❡ ❋❡ ✐♦♥s✱ ✇❤✐❝❤ ❡♥t❡r❡❞ ✐♥t♦ t❤❡ ♣r♦✲
❝❡ss ❛s ✐♠♣✉r✐t② ♣r❡s❡♥t ✐♥ ♥✐tr✐❝ ❛❝✐❞ s♦❧✉t✐♦♥s ✭❛♥❛❧②t✐❝❛❧ ❣r❛❞❡ ❍◆❖✸ t②♣✐❝❛❧❧②
❝♦♥t❛✐♥s ✵✳✷✕✵✳✺ ♣♣♠ ♦❢ ❋❡ ♦r ∼✵✳✺ ♠❣ ♣❡r ✶✳✺ ▲✮✳ ❋❡✸✰ ✐s ♦❢ ♣❛rt✐❝✉❧❛r ❝♦♥❝❡r♥✱ ❛s
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❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✼✳ ❚❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s

❋✐❣✉r❡ ✸✳✷✺✿ ❆❧♣❤❛✲s♣❡❝tr❛ ✭❧❡❢t✮ ❛♥❞ ❣❛♠♠❛✲ s♣❡❝tr❛ ✭r✐❣❤t✮ ♦❢ t❤❡ ■❚❯✬s ❚❤✲✷✷✾ s♦✉r❝❡ ✭t♦♣✮
❛♥❞ t❤❡ ♣✉r✐✜❡❞ ♣r♦❞✉❝t ❆❝✲✷✷✺ ✭❜♦tt♦♠✮ ❬✶✶✷❪✳

✐ts ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥t ✇✐t❤ ❝♦♠♠♦♥❧② ❛♣♣❧✐❡❞ ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❧✐❣❛♥❞s ❧✐❦❡ ❉❚P❆
❛♥❞ ❉❖❚❆ ❡①❝❡❡❞s t❤❛t ♦❢ ❆❝✭■■■✮ ✭s❡❡ ❚❛❜❧❡ ✸✳✷✮✳ ❲❤❡♥ ❡❧✉t❡❞ ✇✐t❤ ✶✵ ▼ ❍❈❧✱
❋❡✸✰ ❢♦r♠s ♥❡❣❛t✐✈❡❧② ❝❤❛r❣❡❞ ❝❤❧♦r♦✲❝♦♠♣❧❡①❡s ✇❤✐❝❤ ❛r❡ str♦♥❣❧② r❡t❛✐♥❡❞ ❜② ❛♥✲
✐♦♥ ❡①❝❤❛♥❣❡ r❡s✐♥s ✇❤✐❧❡ ❆❝✸✰ ❛♥❞ ❘❛✸✰ s❤♦✇ ❧✐tt❧❡ ♦r ♥♦ r❡t❡♥t✐♦♥✳ ❚❤❡ s❡♣❛r❛t✐♦♥
♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ ❘❛✲✷✷✺ ✐s ❛❝❤✐❡✈❡❞ ❜② ❝❛t✐♦♥ ❡①❝❤❛♥❣❡ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② ❛♥❞ ❧❡❛❞s t♦
❃ ✾✾ ✪ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r❡ ❆❝✲✷✷✺✳
❆s r❡♣♦rt❡❞ ❜② ❖❘◆▲✱ ■❈P✲▼❙ ❛♥❛❧②s✐s ❢♦r ♠❡t❛❧ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ✐♥ ❞❡❝❛②❡❞ ❆❝✲✷✷✺

s❛♠♣❧❡s s❤♦✇❡❞ t❤❛t ❈❛✭■■✮ ❛t ❛ ❧❡✈❡❧ ♦❢ ∼✵✳✶ ♠❣ ♣❡r ♠❈✐ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✐s t❤❡ ♠❛❥♦r
♠❡t❛❧ ✐♦♥ ✐♠♣✉r✐t② ✐♥ t❤❡ s❛♠♣❧❡s✳ ❇❡s✐❞❡s ❋❡ ✭✺ ➭❣ ♣❡r ♠❈✐ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✮✱ ♦t❤❡r
❞❡t❡❝t❡❞ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ✐♥❝❧✉❞❡ ▼❣✱ ❈r ❛♥❞ ▼♥ ❬✷✵✽❪✳
❚❤✲✷✷✾ ❝❛♥ ❛❝t ❛s ❛♥ ❛❧♠♦st ❡t❡r♥❛❧ s♦✉r❝❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❜② ✈✐rt✉❡ ♦❢ ✐ts ✼✽✽✵✲②❡❛r ❤❛❧❢✲

❧✐❢❡✱ ❤♦✇❡✈❡r ♣r♦✈✐❞✐♥❣ ♦♥❧② ❧✐♠✐t❡❞ ❛♠♦✉♥ts ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ♣❡r ②❡❛r✳ ❙✐♥❝❡ t❤❡ ❞❡♠❛♥❞
❢♦r ❆❝✲✷✷✺ ❛♥❞ ❇✐✲✷✶✸ ✐s ❝♦♥st❛♥t❧② ✐♥❝r❡❛s✐♥❣✱ ♦t❤❡r ♠❡t❤♦❞s ♥❡❡❞ t♦ ❜❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞
t♦ ❛rt✐✜❝✐❛❧❧② ♣r♦❞✉❝❡ s✉✣❝✐❡♥t ❛❝t✐✈✐t✐❡s ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✳ ❚❡♥ ②❡❛rs ❛❣♦ ✐t ✇❛s ❡st✐♠❛t❡❞
❜② ●❡❡r❧✐♥❣s ❡t ❛❧✳ t❤❛t ♦♥ ❛✈❡r❛❣❡ ❛ t♦t❛❧ ❞♦s❡ ♦❢ ✶✳✷✺ ♠❈✐ ✭❂ ✹✻✳✸ ▼❇q✱ ✷·10−8❣✮
❆❝✲✷✷✺ ✐s ♥❡❡❞❡❞ ♣❡r ♣❛t✐❡♥t ❬✸✻❪✳ ❈✉rr❡♥t❧②✱ t❤❡ ♠♦st ♣r♦♠✐s✐♥❣ ♣r♦❝❡ss ❢♦r ❧❛r❣❡✲
s❝❛❧❡✱ ❝♦st✲❡✣❝✐❡♥t ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ❝✉r✐❡s ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✐s t❤r♦✉❣❤ ♣r♦t♦♥ ❜♦♠❜❛r❞♠❡♥t
♦❢ ❘❛✲✷✷✻ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥✿

226Ra (p, 2n)225Ac . ✭✸✳✶✻✮

❋♦r t❤✐s ♣r♦❝❡ss✱ ❛ ♠❡❞✐✉♠✲s✐③❡❞ ❝②❝❧♦tr♦♥ ✇✐t❤ ♣r♦t♦♥ ❡♥❡r❣✐❡s ❜❡❧♦✇ ✸✵ ▼❡❱ ✐s
r❡q✉✐r❡❞ ❛s ✐t ✇❛s ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ ❜② ❆♣♦st♦❧✐❞✐s ❡t ❛❧✳ ❚❤❡ r❛❞✐♦❝❤❡♠✲
✐❝❛❧ s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ t❤❡ r❛❞✐❛t❡❞ ❘❛✲✷✷✻ t❛r❣❡t ②✐❡❧❞❡❞ ❛ ✜♥❛❧ ♣r♦❞✉❝t
✇❤✐❝❤ ✇❛s s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r ❚❆❚ ❬✶✵✼✱ ✷✵✸❪✳
❆♥ ❛❧t❡r♥❛t✐✈❡ ✇❛② ♦❢ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✐s t❤❡ ♣❤♦t♦ ♥✉❝❧❡❛r r❡❛❝t✐♦♥ ❛t ❧✐♥❛❝

❡♥❡r❣✐❡s ✈✐❛ t❤❡ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ❘❛✲✷✷✺ tr♦✉❣❤ ♣❤♦t♦♥✲✐♥❞✉❝❡❞ tr❛♥s♠✉t❛t✐♦♥ ♦❢ ❘❛✲
✷✷✻✿

226Ra (γ, n)225Ra . ✭✸✳✶✼✮

❘❛✲✷✷✺ ✇✐❧❧ t❤❡♥ ❡✈❡♥t✉❛❧❧② ✉♥❞❡r❣♦ β−−❞❡❝❛② t♦ ❢♦r♠ ❆❝✲✷✷✺ ❬✷✵✾✱ ✷✵✸✱ ✷✶✵❪✳

✸✳✼✳✷ ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ✭◆❛♥♦✲✮●❡♥❡r❛t♦rs

❆ ❝♦♥✈❡♥✐❡♥t ✇❛② ♦❢ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ♠❡❞✐❝❛❧ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❛r❡ ❣❡♥❡r❛t♦rs ❬✷✵✹✱ ✷✶✶✱
✷✶✷❪✳ ●❡♥❡r❛t♦rs✱ ♦❢t❡♥ r❡❢❡rr❡❞ t♦ ❛s ✏❝♦✇s✑ ✱ ❛r❡ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤✐❝ ❝♦❧✉♠♥s ❧♦❛❞❡❞

✻✶



✸✳✼✳ ❚❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

✇✐t❤ ❛ ❧♦♥❣❡r✲❧✐✈❡❞ ♠♦t❤❡r ♥✉❝❧✐❞❡✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✉s❡❞ t♦ ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ❣❡♥❡r❛t❡ ❛ s❤♦rt❡r✲
❧✐✈❡❞ ❞❛✉❣t❤❡r ♥✉❝❧✐❞❡ ❜② r❛❞✐♦❛❝t✐✈❡ ❞❡❝❛②✳ ❚❤✐s ❞❛✉❣❤t❡r ♥✉❝❧✐❞❡ ❝❛♥ ❜❡ s❡❧❡❝t✐✈❡❧②
❡❧✉t❡❞✳

Pr✐♥❝✐♣❧❡ ♦❢ ❛ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❣❡♥❡r❛t♦r✿ ❆ ♠♦t❤❡r ♥✉❝❧✐❞❡ A ❞❡❝❛②s t♦ ❛ ❞❛✉❣❤t❡r
♥✉❝❧✐❞❡ B✱ ✇❤✐❝❤ t❤❡♥ ❞❡❝❛②s t♦ C✿

A −→ B −→ C . ✭✸✳✶✽✮

❚❤❡ ♥❡t ❢♦r♠❛t✐♦♥ r❛t❡ ♦❢ t❤❡ ❞❛✉❣❤t❡r B ✐s✿

dNB/dt = λANA − λBNB . ✭✸✳✶✾✮

Pr❛❝t✐❝❛❧❧②✱ t❤❡r❡ ❛r❡ t✇♦ ❞✐✛❡r❡♥t s❝❡♥❛r✐♦s✿

✶✳ ❙❡❝✉❧❛r ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠✿ T ➼(A) ≫ T ➼(B)✱ ✇❤✐❝❤ ♠❡❛♥s t❤❛t λA ≪ λB✳ ■t ❢♦❧❧♦✇s
t❤❛t

NB = (λA/λB) ·NA · (1− e−λBt) . ✭✸✳✷✵✮

❙✐♥❝❡ NA ≈ constant t❤✐s ♠❡❛♥s t❤❛t t❤❡ ❡st❛❜❧✐s❤♠❡♥t ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❛❝t✐✈❡ ❡q✉✐❧✐❜✲
r✐✉♠ ✐s ♦♥❧② ❞✐❝t❛t❡❞ ❜② t❤❡ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ t❤❡ ❞❛✉❣t❤❡r ♥✉❝❧✐❞❡✳ ❊①❛♠♣❧❡✿ ❙❡♣❛r❛t✐♦♥
♦❢ ❘❛✲✷✷✺ (T ➼ = 14.9 d) ❢r♦♠ ❚❤✲✷✷✾ (T ➼ = 7340 y).

✷✳ ❚r❛♥s✐❡♥t ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠✿ T ➼(A) > T ➼(B)✱ ✇❤✐❝❤ ♠❡❛♥s t❤❛t λA < λB✳ ■t ❢♦❧❧♦✇s
t❤❛t t❤❡ ❞❡❝❛② ♦❢ t❤❡ ♠♦t❤❡r ♥✉❝❧✐❞❡ ❛❧s♦ ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞✿

NB = [λA/(λB − λA)] ·N0,A · e−λAt · (1− e−(λB−λA)t) . ✭✸✳✷✶✮

❊①❛♠♣❧❡✿ ❙❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ (T ➼ = 10.0 d) ❢r♦♠ ❘❛✲✷✷✺ (T ➼ = 14.9 d).

❙❡✈❡r❛❧ r❡q✉✐r❡♠❡♥ts ♥❡❡❞ t♦ ❜❡ ♠❡t ✇❤❡♥ ✉s✐♥❣ ❛ ♥✉❝❧✐❞❡ ❣❡♥❡r❛t♦r✳ ❚❤❡ ❡❧✉t✐♦♥
②✐❡❧❞s ♥❡❡❞ t♦ ❜❡ ❝♦♥st❛♥t❧② ❤✐❣❤ ✇❤✐❧❡ t❤❡ ❤✐❣❤❡st ♣♦ss✐❜❧❡ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r✐t② ♦❢
t❤❡ ❡❧✉t❡❞ ❞❛✉❣❤t❡r ♥✉❝❧✐❞❡ ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ ❣✉❛r❛♥t❡❡❞✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❤✐❣❤ ▲❊❚
❛❧♣❤❛ ♣❛rt✐❝❧❡ ❡♠✐tt❡r ❣❡♥❡r❛t♦rs ❛r❡ s❡♥s✐t✐✈❡ t♦ r❛❞✐❛t✐♦♥ ❞❛♠❛❣❡ ✇❤✐❝❤ ❡✈❡♥t✉❛❧❧②
❧❡❛❞s t♦ ❣❡♥❡r❛t♦r ❢❛✐❧✉r❡ ✭❡✳❣✳ r❛❞✐♦❧②t✐❝ ❞❡❣r❛❞❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡s✐♥✱ ❛❝❝♦♠♣❛♥✐❡❞
❜② ♣❛r❡♥t ♥✉❝❧✐❞❡ ❜r❡❛❦t❤r♦✉❣❤❀ ❝♦❧✉♠♥ ❝r❛❝❦✐♥❣❀ s✐♥t❡r✐♥❣ ♦❢ t❤❡ r❡s✐♥ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡
❤✐♥❞❡r❡❞ ✢♦✇✲t❤r♦✉❣❤ ❬✶✶✶❪✮✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤❡ ❝♦♥t✐♥✉♦✉s ❣❡♥❡r❛t✐♦♥ ♦❢ r❛❞✐❝❛❧
s♣❡❝✐❡s ♦♥ t❤❡ r❡s✐♥✱ ✇❤✐❝❤ r❡s✉❧ts ✐♥ ✐♠♣✉r❡ ❡❧✉❛t❡✱ ❝❛♥ ❧❡❛❞ t♦ ♣♦♦r r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧
❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s✳ ■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ ✐♥♦r❣❛♥✐❝ r❡s✐♥s ❛r❡ ❧❡ss s✉❜❥❡❝t t♦ r❛❞✐♦❧②t✐❝ ❞❛♠❛❣❡
t❤❛♥ r❡s✐♥s ❜❛s❡❞ ♦♥ ♦r❣❛♥✐❝ ❝♦♠♣♦✉♥❞s❬✷✼❪✳ ❊✛❡❝ts ♦❢ r❛❞✐❛t✐♦♥ ❞❛♠❛❣❡ ❢r♦♠ ❤✐❣❤
▲❊❚ s②st❡♠s t♦ ✐♦♥ ❡①❝❤❛♥❣❡ r❡s✐♥s ❛r❡ ✇❡❧❧ ❞♦❝✉♠❡♥t❡❞ ❬✷✶✸✱ ✼✶❪✳
❆ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❣❡♥❡r❛t♦r s❤♦✉❧❞ ❛❧✇❛②s ❛❧❧♦✇ ❢♦r ❡❛s② ❛♥❞ r❛♣✐❞ s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡

♠♦t❤❡r ❛♥❞ ♦❢t❡♥ ✈❡r② s❤♦rt✲❧✐✈❡❞ ❞❛✉❣❤t❡r✱ ✇✐t❤ t❤❡ ❞❛✉❣t❤❡r ❜❡✐♥❣ ♦❜t❛✐♥❡❞ ✐♥ ❛
❝❤❡♠✐❝❛❧ ❢♦r♠ ✇❤✐❝❤ ✐s s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r ❞✐r❡❝t ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ✐♥ s✉❜s❡q✉❡♥t r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡
s②♥t❤❡s✐s✳ ❚✇♦ ♦❢ t❤❡ ♠♦st ✐♠♣♦rt❛♥t ❣❡♥❡r❛t♦r s②st❡♠s ✉s❡❞ ✐♥ ♥✉❝❧❡❛r ♠❡❞✐❝✐♥❡
❛r❡ t❤❡ ▼♦✲✾✾✴❚❝✲✾✾♠ ❣❡♥❡r❛t♦r ❢♦r ❙P❊❈❚ ❛♥❞ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✴❇✐✲✷✶✸ ❣❡♥❡r❛t♦r ❢♦r
α✲t❤❡r❛♣② ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✸✳✼✳✷✳✶✮✳ ❲✐t❤ ❛♣♣r♦①✳ ✸✵ ♠✐❧❧✐♦♥ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s ♣❡r ②❡❛r✱
❚❝✲✾✾♠ ✐s t❤❡ ♠♦st ❝♦♠♠♦♥❧② ✉t✐❧✐s❡❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ✐♥ ♥✉❝❧❡❛r ♠❡❞✐❝✐♥❡✳ ❚❤✐s ✐s
♣❛rt❧② ♦✇❡❞ t♦ ✐ts ♠❛♥✐❢♦❧❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ❝❤❡♠✐str② ✇❤✐❝❤ ❢❛❝✐❧✐t❛t❡s t❤❡ ❞❡✈❡❧♦♣✲
♠❡♥t ♦❢ ♥❡✇ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s ✭✽ ❞✐✛❡r❡♥t ♣♦ss✐❜❧❡ ♦①✐❞❛t✐♦♥ st❛t❡s ❢r♦♠ ✲■ t♦
✰❱■■✮ ❬✷✶✹❪✳ ❚❤❡ ♠♦t❤❡r ♥✉❝❧✐❞❡ ▼♦✲✾✾ ✐s ❝♦♠♠❡r❝✐❛❧❧② r❡❛❝t♦r✲♣r♦❞✉❝❡❞ ❜② ✐♥t❡♥s❡
♥❡✉tr♦♥✲❜♦♠❜❛r❞♠❡♥t ♦❢ ❤✐❣❤❧② ♣✉r✐✜❡❞ ❯✲✷✸✺ t❛r❣❡ts ✭♥✱✜ss✐♦♥✮✳
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❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✼✳ ❚❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s

✸✳✼✳✷✳✶ Pr♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ❇✐✲✷✶✸✿ ❚❤❡ ❆❝✲✷✷✺✴❇✐✲✷✶✸ ●❡♥❡r❛t♦r

■❚❯✬s ❆❝✲✷✷✺✴❇✐✲✷✶✸ ❣❡♥❡r❛t♦r s②st❡♠ ✐s ❝♦♠♠♦♥❧② ❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ ❝❧✐♥✐❝❛❧ ❛♥❞ ♣r❡✲
❝❧✐♥✐❝❛❧ st✉❞✐❡s t❤r♦✉❣❤♦✉t t❤❡ ✇♦r❧❞ ✭❋✐❣✳ ✸✳✷✻✮✳ ❚❤❡ ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ ❣❡♥❡r❛t♦r ♣r♦✈✐❞❡s
✉♣ t♦ ✷✺ ♠❈✐ ♦❢ ♣✉r❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧❧② r❡❛❝t✐✈❡ ❇✐✲✷✶✸✱ ✇❤✐❝❤ ❝❛♥ ❜❡ r❡❛❞✐❧② ✉s❡❞ ❢♦r
r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❬✶✶✷✱ ✶✶✶❪✳ ❆❝✲✷✷✺ ✐s ❛❞s♦r❜❡❞ ♦♥ t❤❡ ✐♥♦r❣❛♥✐❝ r❡s✐♥ ❆●▼P✲✺✵ ❢r♦♠
✇❤✐❝❤ ❇✐✲✷✶✸ ❝❛♥ ❜❡ s❡❧❝t✐✈❡❧② ❡❧✉t❡❞ ✇✐t❤ ◆❛■✳ ❉✉❡ t♦ ✐ts s❤♦rt ♣❤②s✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡✱ t❤❡
❞✉r❛t✐♦♥ ♦❢ ❣❡♥❡r❛t♦r ❡❧✉t✐♦♥✱ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛♥❞ ♦❢ ❝♦♠♣♦✉♥❞ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ♠✉st ❜❡
s❤♦rt t♦ ♦❜t❛✐♥ r❡❛s♦♥❛❜❧❡ ❛♠♦✉♥ts ♦❢ ❇✐✲✷✶✸✲r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ♦❢ ❤✐❣❤ q✉❛❧✐t② ❛♥❞
r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r✐t②✳ ❖✈❡r❛❧❧✱ t❤❡ ♦♣t✐♠✐s❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ❛❧❧♦✇s ❢♦r ❇✐✲✷✶✸✲❘■❈ ♣r♦✲
❞✉❝t✐♦♥ ✇✐t❤✐♥ ♦♥❧② ✷✵ ♠✐♥✉t❡s✳ ❚❤❡ ■❚❯✬s ❇✐✲✷✶✸ ❣❡♥❡r❛t♦r ✐s ❝✉rr❡♥t❧② s✉❝❡ss❢✉❧❧②
❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ ❧♦❝♦r❡❣✐♦♥❛❧ t❤❡r❛♣② ♦❢ ❣❧✐♦♠❛ ❬✶✹✺❪✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✷✻✿ ■❚❯✬s ❆❝✲✷✷✺✴❇✐✲✷✶✸ ❣❡♥❡r❛t♦r✳ ❙❡t✉♣ ❢♦r s❡♠✐✲❛✉t♦♠❛t❡❞ ❡❧✉t✐♦♥ ✉s✐♥❣ ❛ ♣❡r✐st❛❧t✐❝
♣✉♠♣ ❝♦♥♥❡❝t❡❞ ✇✐t❤ ❛ s✐❧✐❝♦♥❡ t✉❜❡ ❬✼❪✳

❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ✹✻ ♠✐♥ ❝♦♠♣❧✐❝❛t❡s t❤❡ ❝❧✐♥✐❝❛❧ ♣r❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ r❛❞✐♦❝♦♥✲
❥✉❣❛t❡s ❢♦r ✉♥tr❛✐♥❡❞ ♣❡rs♦♥♥❡❧✳ ❆❧s♦ t❤❡ ✉s❡ ♦❢ ❇✐✲✷✶✸ ❛s t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡
✐s ❧✐♠✐t❡❞ t♦ s✐t✉❛t✐♦♥s ✐♥ ✇❤✐❝❤ ❢❛st t❛r❣❡t✐♥❣ ♦❢ ❝❛♥❝❡r ❝❡❧❧s ❝❛♥ ❜❡ ❛❝❤✐❡✈❡❞✱ s✉❝❤
❛s ✐♥ ❝❛s❡ ♦❢ ❧❡✉❦❡♠✐❛ ♦r ✐♥ ❧♦❝♦r❡❣✐♦♥❛❧ tr❡❛t♠❡♥t ❛♣♣r♦❛❝❤❡s ✭❡✳❣✳ ❣❧✐♦♠❛✮✳
❖♥❡ s♦❧✉t✐♦♥ t♦ t❤✐s ❝♦♥str❛✐♥t ✐s t♦ ❞❡❧✐✈❡r ❛♥ ❆❝✲✷✷✺ ✴ ❇✐✲✷✶✸ ❣❡♥❡r❛t♦r ❞❡✈✐❝❡

♦❢ ♠♦❧❡❝✉❧❛r ❞✐♠❡♥s✐♦♥s t♦ t❤❡ t❛r❣❡t t✉♠♦✉r ❝❡❧❧✳ ❚❤❡ ✐❞❡❛ ♦❢ ❛♣♣❧②✐♥❣ s✉❝❤ ❛♥ ✏✐♥
✈✐✈♦ ♥❛♥♦❣❡♥❡r❛t♦r✑ ❞❛t❡s ❜❛❝❦ t♦ t❤❡ ✶✾✷✵✬s✳

✸✳✼✳✷✳✷ ❚❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ✐♥ ✈✐✈♦ ●❡♥❡r❛t♦r

❚❤❡ ❝♦♥❝❡♣t ♦❢ ✉s✐♥❣ ❆❝✲✷✷✺ ❛s ✐♥ ✈✐✈♦ ❣❡♥❡r❛t♦r✱ ✇✐t❤ ❡❛❝❤ ❆❝✲✷✷✺ ❛t♦♠ ♣r♦❞✉❝✐♥❣ ❛
❝❛s❝❛❞❡ ♦❢ ✹ ❛❧♣❤❛ ♣❛rt✐❝❧❡ ❛t t❤❡ t❛r❣❡t❡❞ s✐t❡✱ ✇❛s ♣r♦♣♦s❡❞ ❜② ▼❝❉❡✈✐tt ❬✻✵✱ ✻✶✱ ✸❪✳
❚❤❡ ❣❡♥❡r❛t♦r ❝♦♥s✐sts ♦❢ ❛ s✐♥❣❧❡ ❆❝✲✷✷✺ ❣❡♥❡r❛t♦r ❛t♦♠ ❛tt❛❝❤❡❞ t♦ t❤❡ ❞❡❧✐✈❡r②
✈❡❤✐❝❧❡ ✈✐❛ ❛ ❜✐❢✉♥❝t✐♦♥❛❧✐s❡❞ ❉❖❚❆ ❞❡r✐✈❛t❡ ✭❋✐❣✳ ✸✳✷✼✮✳ ■♥ ❛❞❞✐t✐♦♥ t♦ ❜❡✐♥❣
♠✉❝❤ ♠♦r❡ ♣♦t❡♥t t❤❛♥ ❛ s✐♥❣❧❡ ❇✐✲✷✶✸ ❛t♦♠✱ t❤❡ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ✐♥ ✈✐✈♦

❣❡♥❡r❛t♦r ✭✶✵✳✵ ❞✮ ❛❧s♦ ❢❛❝✐❧✐t❛t❡s t❛r❣❡t✐♥❣ ♦❢ s❧♦✇❧② ❛❝❝❡ss✐❜❧❡ t✉♠♦✉rs✳ ❈r✐t✐❝❛❧ ❢♦r
t❤❡ s✉❝❝❡ss ♦❢ t❤✐s ❣❡♥❡r❛t♦r ❛♣♣r♦❛❝❤✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ ✐s t❤❡ r❡t❡♥t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✹ ❞❛✉❣❤t❡r
❛❧♣❤❛ ❡♠✐tt❡rs ❛t ♦r ✐♥ t❤❡ t❛r❣❡t ❝❡❧❧s✳ ❍❡♥❝❡✱ s❡❧❡❝t✐♦♥ ♦❢ t✉♠♦✉r ❛♥t✐❣❡♥ s②st❡♠s
t❤❛t ✐♥t❡r♥❛❧✐s❡ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ❣❡♥❡r❛t♦r ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❤❡❧♣s t♦ r❡t❛✐♥ t❤❡ ❞❛✉❣❤t❡rs ❛♥❞
t❤❡r❡❢♦r❡ ❧❡❛❞ t♦ ❡♥❤❛♥❝❡❞ ♣♦t❡♥❝②❀ ❤♦✇❡✈❡r✱ ✐♥t❡r♥❛❧✐s❛t✐♦♥ ✐s ♥♦t ❝♦♠♣✉❧s❛r② ❬✶❪✳
❲❤❡♥ ❛♣♣❧②✐♥❣ ✐♥ ✈✐✈♦ ❣❡♥❡r❛t♦rs✱ ✐t ❤❛s t♦ ❜❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ t❤❛t ❞❛✉❣❤t❡r ♥✉❝❧✐❞❡s

♠❛② ❜❡ ♠❡t❛❜♦❧✐s❡❞ ✐♥ ❛ ❞✐✛❡r❡♥t ✇❛② t♦ t❤❡ ♣❛r❡♥t✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② ✐♠♣♦rt❛♥t
✐❢ t❤❡ ❞❛✉❣❤t❡r ♥✉❝❧✐❞❡s ❤❛✈❡ ❛ ❧♦♥❣ ♣❤②s✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡✳ ❙✐♥❝❡ t❤❡ ✜rst ❛❧♣❤❛ ❡♠✐ss✐♦♥ ✐♥
t❤❡ ❞❡❝❛② ❝❤❛✐♥ ✐♥✈❛r✐❛❜❧② ❣❡♥❡r❛t❡s s✉✣❝✐❡♥t r❡❝♦✐❧ ❡♥❡r❣② t♦ r❡❧❡❛s❡ t❤❡ ✐♠♠❡❞✐❛t❡
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✸✳✼✳ ❚❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

❞❛✉❣❤t❡r ♥✉❝❧❡✉s ❢r♦♠ t❤❡ ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ♠♦✐❡t② ✭s❡❡ ●❧♦ss❛r② ✏r❡❝♦✐❧ ❡♥❡r❣②✑✮✱ ✐t ✐s ❧✐❦❡❧②
t❤❛t s✉❜s❡q✉❡♥t α−❡♠✐tt✐♥❣ ❞❛✉❣❤t❡rs ✇✐t❤ ❝❤❛♥❣❡❞ ♣❡r✐♦❞✐❝✐t② ✇✐❧❧ ❝✐r❝✉❧❛t❡ ❛♥❞
❞✐str✐❜✉t❡ ❡❧s❡✇❤❡r❡✱ ❝❛✉s✐♥❣ t♦①✐❝✐t② t♦ ❤❡❛❧t❤② ♦r❣❛♥s ❛♥❞ t✐ss✉❡✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ✐t ✐s

❋✐❣✉r❡ ✸✳✷✼✿ ❚❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ✐♥ ✈✐✈♦ ❣❡♥❡r❛t♦r✱ r❡❧❡❛s✐♥❣ ✹ ❛❧♣❤❛ ♣❛rt✐❝❧❡s✳

♣♦ss✐❜❧❡ t❤❛t t❤❡ ❧♦♥❣ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❢❛❝✐❧✐t❛t❡s ❡✛❡❝t✉❛❧ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝❧❡❛r❛♥❝❡ ♦❢
❝❤❡❧❛t❡❞ ❆❝✲✷✷✺ ❜❡❢♦r❡ ♣❡r❝❡♣t✐❜❧❡ ❞❡❝❛② ♦❝❝✉rs ❬✹❪✳

❘❡❝❡♥t❧②✱ ❛ ♥♦✈❡❧ st✉❞② ♦♥ t❤❡ ✐♥ ✈✐✈♦ ❣❡♥❡r❛t♦r ❚❤✲✷✷✼✲♣✲❙❈◆✲❇♥✲❉❖❚❆✲
▼❛❜❚❤❡r❛➤ ❤❛s ❜❡❡♥ ♣✉❜❧✐s❤❡❞ ❬✷✶✺✱ ✷✶✻✱ ✷✶✼❪✳

✸✳✼✳✸ ❆❝✲✷✷✺ ✈s✳ ❇✐✲✷✶✸

❚❤❡ ✉s❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✐♥ ❚❆❚ ❤❛s ❛❞✈❛♥t❛❣❡s ♦✈❡r t❤❡ ✉s❡ ♦❢ ✐ts s❤♦rt✲❧✐✈❡❞ ❞❛✉❣t❤❡r
♥✉❝❧✐❞❡ ❇✐✲✷✶✸✳ ❆❝✲✷✷✺ s❤♦✇s ❡①tr❡♠❡ ❝②t♦t♦①✐❝✐t② ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ t♦ ❇✐✲✷✶✸ ✇❤✐❝❤
♣r♦❞✉❝❡s ♥♦ α✲♣❛rt✐❝❧❡ ❝❛s❝❛❞❡✳ ❋r♦♠ t❤❡ ∼✷✼ ▼❡❱ ❡♥❡r❣② ✇❤✐❝❤ ✐s r❡❧❡❛s❡❞ ❞✉r✐♥❣
t❤❡ ❞❡❝❛② ♦❢ ♦♥❡ s✐♥❣❧❡ ❆❝✲✷✷✺ ❛t♦♠ ❛♥❞ ✐ts s✉❜s❡q✉❡♥t ❞❡❝❛② ❞❛✉❣❤t❡rs✱ ♦✈❡r ✾✵
✪ ✐s ❝❛rr✐❡❞ ❜② s❤♦rt✲r❛♥❣❡✱ ❤✐❣❤ ▲❊❚ ❛ ♣❛rt✐❝❧❡s✳ ❆❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡✱ ✐t
✇❛s ❢♦✉♥❞ t❤❛t ✶ ➭❈✐ ✭❂ ✸✼ ❦❇q✮ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❞❡❧✐✈❡rs ❛ ❞♦s❡ ♦❢ ✼✳✺ ●② ♦❢ ❡♥❡r❣② t♦
t❤❡ t✉♠♦✉r t✐ss✉❡✱ ✐♥❞✉❝✐♥❣ ❛ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧ ❦✐❧❧✐♥❣ r❛t❡ ♦❢ ✾✾✳✾✾ ✪ ❬✶✸✽❪✳ ❚❤❡ ❜❡tt❡r
❡✣❝❛❝② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ♦✈❡r ❇✐✲✷✶✸ ❝❛♥ ❜❡ ❛ttr✐❜✉t❡❞ t♦ t❤❡ ✹ t✐♠❡s ❤✐❣❤❡r ❛❜s♦r❜❡❞
r❛❞✐❛t✐♦♥ ❞♦s❡ ❞✉❡ t♦ t❤❡ ✹ ❛❧♣❤❛ ❡♠✐ss✐♦♥s✳ ■♥ ❝❧✐♥✐❝❛❧ tr❛✐❧s ✇✐t❤ ❧❡✉❦❡♠✐❛ ♣❛t✐❡♥ts
✐t ✇❛s ❢♦✉♥❞ t❤❛t ✶ ♠❈✐ ❇✐✲✷✶✸ ✭❂ ✸✼ ▼❇q✮ ♣❡r ❦❣ ❜♦❞② ✇❡✐❣❤t ✐s ♥❡❡❞❡❞ ❢♦r
❡✣❝✐❡♥t tr❡❛t♠❡♥t✱ ✇❤✐❧❡ ✇✐t❤ ❛❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥ ♦❢ ♦♥❧② ✷ ➭❈✐ ❆❝✲✷✷✺ ✭❂ ✼✹ ❦❇q✮
♣❡r ❦❣ ❜♦❞② ✇❡✐❣❤t ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ r❡s✉❧ts ❛r❡ ❛❝❤✐❡✈❡❞ ❬✷✵✶❪✳ ■t ✇❛s ❛❧s♦ r❡♣♦rt❡❞
t❤❛t t✉♠♦✉r✲s♣❡❝✐✜❝ ❆❝✲✷✷✺ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❦✐❧❧ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧ ❧✐♥❡s ✐♥ ✈✐tr♦

❛t ❞♦s❡s ✉♣ t♦ ✶✵✵✵ t✐♠❡s ❧♦✇❡r t❤❛♥ t❤❛t ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ ❇✐✲✷✶✸✲❝♦♥t❛✐♥✐♥❣
❝♦♥str✉❝ts ❬✹✽❪✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ✐♥ ♦t❤❡r st✉❞✐❡s t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❞✐s♣❧❛②❡❞ ∼✸✺ ✪
❧♦✇❡r ✐♠♠✉♥♦r❡❛❝t✐✈✐t② ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ ❇✐✲✷✶✸ ❬✶✾✼❪✳

❇✐✲✷✶✸ ✐s ♠❛✐♥❧② ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡ ✐♥ ❧♦❝♦r❡❣✐♦♥❛❧ ❛♣♣r♦❛❝❤❡s ❬✶✹✹❪ ♦r ✐♥ ❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥
✇✐t❤ ❢❛st ❞✐✛✉s✐♥❣ ❝❛rr✐❡rs ✇❤✐❝❤ ❢❛❝✐❧✐t❛t❡ ❢❛st t✉♠♦✉r t❛r❣❡t✐♥❣✳ ❖♥❡ ❛❞✈❛♥t❛❣❡ ♦❢
❇✐✲✷✶✸ ✐s t❤❡ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ✹✻ ♠✐♥✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✈❡r② s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r ✐♥ ✈✐tr♦ ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥ ❜❡❝❛✉s❡
❛❢t❡r ✽ ❤ ♠♦r❡ t❤❛♥ ✾✾✳✾ ✪ ♦❢ ❇✐✲✷✶✸ ❤❛s ❞❡❝❛②❡❞ ❬✶✾✾❪✳ ❚❤✐s ✐s ❛❧s♦ ❝♦♥✈❡♥✐❡♥t ❢♦r
♣❛t✐❡♥t tr❡❛t♠❡♥ts s✐♥❝❡ ✐t r❡❞✉❝❡s t❤❡ r❡s✐❞❡♥❝❡ t✐♠❡ ✐♥ ❤♦s♣✐t❛❧✳ ◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss✱ t❤❡
s❤♦rt ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ❇✐✲✷✶✸ ❝♦♠♣❧✐❝❛t❡s t❤❡ ♣r❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❢♦r
❝❧✐♥✐❝❛❧ ✉s❡✳ ■♥ s✉♠♠❛r②✱ t❤❡ ❤✐❣❤❡r ❡✣❝✐❡♥❝② ✭✹α✮ ❛♥❞ ❧♦♥❣❡r ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺
♦✈❡r❝♦♠❡s ✐ts ❧♦✇❡r ✐♠♠✉♥♦r❡❛❝t✐✈✐t② ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ ❇✐✲✷✶✸ ❛♥❞ ❝♦✉❧❞ t❤❡r❡❢♦r❡ ❜❡
t❤❡ ♥✉❝❧✐❞❡ ♦❢ ❝❤♦✐❝❡ ✐♥ t❤❡ ❢✉t✉r❡✳

✻✹



❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✽✳ ❆❝✲✷✷✺ ❘❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✐♥ t❤❡ ❖r❣❛♥✐s♠

✸✳✽ ❚❤❡ ❋❛t❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❘❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✐♥ t❤❡ ❖r❣❛♥✐s♠

✸✳✽✳✶ ❘❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❙t❛❜✐❧✐t② ✐♥ ❙❡r✉♠

❚❤❡ r✐❣✐❞ str✉❝t✉r❡ ♦❢ t❤❡ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❝❤❡❧❛t♦rs ❣r❡❛t❧② ❤✐♥❞❡rs ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❢r♦♠ t❤❡ ❘■❈✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ♦♥❝❡ ✐♥❥❡❝t❡❞ ✐♥t♦ t❤❡ ❜❧♦♦❞ ❝✐r❝✉❧❛t✐♦♥✱ t❤❡
❘■❈s ❛r❡ ❡①tr❡♠❡❧② ❞✐❧✉t❡❞✱ ✇❤✐❝❤ ❢❛✈♦✉rs t❤❡ ❧♦ss ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥✳ ■♥ ❛❞❞✐t✐♦♥✱
❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ❝♦♥t❛✐♥s s✉❜st❛♥t✐❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ ❝❤❛❧❧❡♥❣✐♥❣ ♠♦❧❡❝✉❧❡s s✉❝❤ ❛s
♠❡t❛❧✲❜✐♥❞✐♥❣ ♣r♦t❡✐♥s✱ ❝❛r❜♦♥❛t❡ ❛♥❞ ❝❤❡❧❛t❛❜❧❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥s ✭❡✳❣✳ ❈❛✷✰✱ ▼❣✷✰✮ t❤❛t
❝♦♠♣❡t❡ ❢♦r ❝❤❡❧❛t♦rs ♦♥ t❤❡ ❘■❈ ❬✷✶✽❪✳ ❆♥ ♦✈❡r✈✐❡✇ ♦❢ t❤❡ ♠♦st ✐♠♣♦rt❡♥t ❜❧♦♦❞
s❡r✉♠ ❝♦♠♣♦♥❡♥ts ✐s ❣✐✈❡♥ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✸✳✸✳ ❆❧s♦ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❣r♦✉♣s ❛t
♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ♣❍ ✼✳✹ ✐s ❛♥ ✐ss✉❡✳ ❚❤✉s✱ ✐❢ ❛ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❞✐ss♦❝✐❛t❡s ❢r♦♠ ✐ts ❝❤❡❧❛t♦r✱
✐t ✇✐❧❧ ♠♦st ♣r♦❜❛❜❧② ♥♦t r❡t✉r♥ ❬✷✶✾❪✳

❚❛❜❧❡ ✸✳✸✿ ❈♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❤✉♠❛♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ❝♦♠♣♦♥❡♥ts ♦❢ ♣❛rt✐❝✉❧❛r ✐♥t❡r❡st ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t
t♦ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ st❛❜✐❧✐t② ✉♥❞❡r ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❬✶✹✷❪✳

❙♣❡❝✐❡s ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❬♠♦❧✴▲❪

Na+ 1.5 · 10−1

Ca2+ 2.5 · 10−5

Cu2+ 1.8 · 10−5

Zn2+ 1.5 · 10−5

phosphate 3.8 · 10−4

carbonate 2.5 · 10−5

HSA 6 · 10−4

HSTF 3.7 · 10−5

❚❤❡ ♣r♦t❡✐♥s ✐♥ s❡r✉♠ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ♠♦st ❧✐❦❡❧② t♦ ❝♦♠♣❡t❡ ❢♦r t❤❡ ♥✉❝❧✐❞❡ ❛r❡ tr❛♥s✲
❢❡rr✐♥ ✭❚❋✮✱ ❤✉♠❛♥ s❡r✉♠ ❛❧❜✉♠✐♥ ✭❍❙❆✮ ❛♥❞ ❤✉♠❛♥ s❡r✉♠ tr❛♥s❢❡rr✐♥ ✭❍❙❚❋✮✱ ❛
❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❚❋ ❛♥❞ ❍❙❆ ❬✷✶✽✱ ✶✶✽✱ ✷✷✵❪✳ ❚❤♦✉❣❤ tr❛♥s❢❡rr✐♥ ❤❛s str♦♥❣ ♣r❡❢✲
❡r❡♥❝❡ ❢♦r ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ✇✐t❤ ❤✐❣❤ ♣♦s✐t✐✈❡ ❝❤❛r❣❡✱ ❍❙❚❋ ✐s t❤❡ ♣r✐♠❛r② s❡r✉♠
tr❛♥s♣♦rt ♠♦❧❡❝✉❧❡ ♦❢ ✈❛r✐♦✉s tr✐✲ ❛♥❞ t❡tr❛✈❛❧❡♥t ♠❡t❛❧ ✐♦♥s✳ ▼❡t❛❧ ❜✐♥❞✐♥❣ t♦
❜♦t❤ t②♣❡s ♦❢ tr❛♥s❢❡rr✐♥ ❣❡♥❡r❛❧❧② r❡q✉✐r❡s s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s ❜✐♥❞✐♥❣ ♦❢ ❝❛r❜♦♥❛t❡ ❛s ❛
s②♥❡r❣✐st✐❝ ❛♥✐♦♥✳
❍✉♠❛♥ ❙❡r✉♠ ❆❧❜✉♠✐♥ ❝♦♠♣r✐s❡s ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡❧② ✺✵ ✪ ♦❢ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ♣r♦t❡✐♥

❛♥❞ ✐s t❤❡ ♠♦st ❛❜✉♥❞❛♥t ♣r♦t❡✐♥ ✐♥ ❤✉♠❛♥ ❜❧♦♦❞ ♣❧❛s♠❛ ❬✷✷✶❪✳ ❍❙❆ ✐s t❤❡ ♠❛❥♦r
❩♥✷✰ tr❛♥s♣♦rt ♣r♦t❡✐♥ ✐♥ ❜❧♦♦❞ ❛♥❞ ✐s ❦♥♦✇♥ t♦ ❜✐♥❞ ♠❛♥② ♠❡t❛❧s ♥♦♥✲s♣❡❝✐✜❝❛❧❧②✳
❇♦t❤ ♣r♦t❡✐♥ t②♣❡s ❛r❡ str♦♥❣ ❝♦♠♣❡t✐t♦rs ❢♦r r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✉♥❞❡r ✐♥ ✈✐✈♦ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳
❈♦♥s✐❞❡r✐♥❣ t❤❛t t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ♥❛t✉r❛❧ ❝❤❡❧❛t♦rs ✐♥ ❜❧♦♦❞ ✐s ♠✉❝❤ ❤✐❣❤❡r t❤❛♥
t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ✐♥❥❡❝t❡❞ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ❝♦♥❥✉❣❛t❡✱ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① s❤♦✉❧❞
✐❞❡❛❧❧② ❜❡ s❡✈❡r❛❧ ♦r❞❡rs ♦❢ ♠❛❣♥✐t✉❞❡ ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣
❝♦♠♣❧❡① ✇✐t❤ ❜❧♦♦❞ ♣r♦t❡✐♥s✳ ■♥ ❛ st✉❞② ❜② ▼♦♥t❛✈♦♥ ❡t ❛❧ ✐t ✇❛s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ t❤❛t ❛
❝❤❡❧❛t❡ r❡q✉✐r❡s ❛ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥t ♦❢ ❛t ❧❡❛st ❧♦❣ ❑ ❂ ✶✾ ❛t ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s
✐♥ ♦r❞❡r t♦ ✇✐t❤st❛♥❞ t❤❡ ❝♦♠♣❡t✐t✐♦♥ ❢r♦♠ ❍❙❆✱ ❍❙❚❋ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❝❛r❜♦♥❛t❡✱ ✐♥
♣❛rt✐❝✉❧❛r ❬✷✷✶❪✳
❊✈❛❧✉❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✐♥ ✈✐✈♦ ✐s ❝♦♠♣❧✐❝❛t❡❞ ❜② t❤❡

✈❛r✐❡t② ♦❢ ♠❡t❛❜♦❧✐❝ ♣❛t❤✇❛②s ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ t♦ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❛♥❞ ✐ts r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❬✶✶✺❪✳
❚❤❡r❡❢♦r❡ ✐♥ ✈✐tr♦ s❡r✉♠ st❛❜✐❧✐t② st✉❞✐❡s ✉♥❞❡r s✐♠✉❧❛t❡❞ ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s
✭✐✳❡✳ ✐♥❝✉❜❛t✐♥❣ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ❛t ✸✼ ➦❈ ✴ ✺ ✪ ❈❖✷ ❛t♠♦s♣❤❡r❡✱ s✐♥❝❡ ❝❛r❜♦♥❛t❡

✻✺



✸✳✽✳ ❆❝✲✷✷✺ ❘❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✐♥ t❤❡ ❖r❣❛♥✐s♠ ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✐s ♣r❡❞♦♠✐♥❛♥t ✐♥ s❡r✉♠ ❛t ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ♣❍ ✼✳✹✮ ❛r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ♦✈❡r
❛♥ ❛♣♣r♦♣r✐❛t❡ t✐♠❡ ♣❡r✐♦❞✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ st❛❜✐❧✐t② ✐♥ ✈✐tr♦ ❞♦❡s ♥♦t ♥❡❝❡ss❛r✐❧② ✇❛rr❛♥t
✐♥ ✈✐✈♦ st❛❜✐❧✐t② ❬✽✸❪✳
❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❧♦st ♦r r❡❧❡❛s❡❞ ❢r♦♠ t❤❡✐r ❝♦♥❥✉❣❛t❡s✱ ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② t❤❡

❞❡❝❛②✲❣❡♥❡r❛t❡❞ ❛♥❞ ✉♥❝♦♠♣❧❡①❡❞ ❞❛✉❣❤t❡r ♥✉❝❧✐❞❡s✱ ✇✐❧❧ ❜❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❜② t❤❡
♠❡t❛❧✲❜✐♥❞✐♥❣ ♣r♦t❡✐♥s ❜❧♦♦❞✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ✐❢ t❤❡ ❞r✐✈✐♥❣ ❢♦r❝❡ ❢♦r t❤❡ ❝❤❡❧❛t❡ ❞✐ss♦✲
❝✐❛t✐♦♥ ✐s t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ ♥❡✇✱ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝❛❧❧② str♦♥❣❡r ❝♦♠♣❧❡① ✇✐t❤ ❛♥✲
♦t❤❡r ❧✐❣❛♥❞✱ t❤❛♥ ❛ s♦✲❝❛❧❧❡❞ ✧tr❛♥s❝❤❡❧❛t✐♦♥✧ ♦❝❝✉rs✳ ❚❤✐s ❡✛❡❝t ✇❛s r❡♣♦rt❡❞ ❜②
❑❛s♣❡rs❡♥ ❡t ❛❧ ❢♦r ❛♥ ❆❝✲✷✷✺✲❇♥✲❉❚P❆ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐♥ s❡r✉♠ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ❝❡❧❧ ❝✉❧t✉r❡
♠❡❞✐✉♠ ✭♣❍ ✼✳✷✮ ❬✼✶❪✳ ❉✉❡ t♦ tr❛♥s❝❤❡❧❛t✐♦♥✱ ❆❝✲✷✷✺ ✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ r❡❧❡❛s❡❞ ❢r♦♠
t❤❡ ❘■❈ ✇✐t❤✐♥ ✶✺ ✲ ✸✵ ♠✐♥✳ ❚❤✐s st✉❞② ✐♥❞✐❝❛t❡s t❤❡ ✐♠♣♦rt❛♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝
✐♥❡rt♥❡ss ❢♦r ♠❡❞✐❝✐♥❛❧ ❘■❈s ✳

✸✳✽✳✷ ❇✐♦❞✐str✐❜✉t✐♦♥

■t ✐s ✐♠♣♦rt❛♥t t♦ ❦♥♦✇ ♦r ❡st✐♠❛t❡ t❤❡ ♣♦t❡♥t✐❛❧ ♣r♦❜❧❡♠s ❛♥❞ ❞❛♠❛❣❡ ❛ r❛❞✐♦♥✉❝✲
❧✐❞❡ ❝❛♥ ❝❛✉s❡ ❛❢t❡r ✐ts ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐s ✐♥❥❡❝t❡❞ ✐♥t♦ t❤❡ ♣❛t✐❡♥t✳ ●❡♥❡r❛❧❧②✱ r❛❞✐♦❝♦♥✲
❥✉❣❛t❡s ✐♥ t❤❡ ❜♦❞② ❛r❡ ❧✐❦❡❧② t♦ ❧♦s❡ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❡❞ ♥✉❝❧✐❞❡ ♦✈❡r t✐♠❡✱ ✇❤✐❝❤ r❡s✉❧ts
✐♥ ❢r❡❡ ♥✉❝❧✐❞❡ ❝✐r❝✉❧❛t✐♥❣ t❤r♦✉❣❤ t❤❡ ❜♦❞②✱ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ t❤❡ ♣❤❛r♠❛❝♦❦✐♥❡t✐❝s ❛♥❞
❜✐♦❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ s✐♠♣❧❡ s❛❧ts ❬✶✶✺❪✳
❘❛❞✐♦t♦①✐❝✐t② ♦❝❝✉rs ♣r❡❞♦♠✐♥❛♥t❧② ✐♥ ♦r❣❛♥s ✇❤✐❝❤ ♠❡t❛❜♦❧✐s❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ❜✐♦✲

♠♦❧❡❝✉❧❡s✱ s✉❝❤ ❛s t❤❡ ❧✐✈❡r ❛♥❞ ❦✐❞♥❡②s ❬✶✷✽✱ ✶✶✸❪✳ ❚❤❡ ❧♦♥❣✲t❡r♠ r❡♥❛❧ t♦①✐❝✐t②
❝❛✉s❡❞ ❜② r❛♣✐❞❧② r❡❞✐str✐❜✉t❡❞ ❇✐✲✷✶✸ ✐s st✐❧❧ t❤❡ ♠❛✐♥ ❝♦♥❝❡r♥ ♦❢ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦✲
t❤❡r❛♣② ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺ ❬✻✼✱ ✷✷✷✱ ✷✷✸❪✳ ❉✉❡ t♦ t❤❡ s❤♦rt ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ❋r✲✷✷✶ ❛♥❞ ❆t✲✷✶✼
✐t ✐s ♥♦t ♣♦ss✐❜❧❡ t♦ ❣❡t s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❞❛t❛ ❢♦r t❤❡✐r ✐♥ ✈✐✈♦ ❞✐str✐❜✉t✐♦♥✱ ❜✉t ❜❡❝❛✉s❡ ♦❢
t❤❡✐r s❤♦rt ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ t❤❡② ❛r❡ ♣r♦❜❛❜❧② ♥♦t ❛❜❧❡ t♦ ❞✐s❧♦❞❣❡ ❢❛r ❢r♦♠ t❤❡ ❞❡❝❛② s✐t❡✳
■♥t❡r♥❛❧✐s❛t✐♦♥ ✐♥t♦ t❤❡ t❛r❣❡t❡❞ ❝❡❧❧s ❤❡❧♣s t♦ ♣r❡✈❡♥t ❡①tr❡♠❡ r❛❞✐♦t♦①✐❝✐t② s✐♥❝❡
❋r✲✷✷✶ ❛♥❞ ❇✐✲✷✶✸ t❤❡♥ r❡t❛✐♥❡❞ ✐♥ ♦r ♥❡❛r t❤❡ ❝❡❧❧ ❬✶✶✸✱ ✻✵❪✳
❆❧s♦ r❛❞✐♦s❡♥s✐t✐✈❡ ♦r❣❛♥s ✇✐t❤ ♣r♦❧♦♥❣❡❞ ❡①♣♦s✉r❡ t♦ ♥✉❝❧✐❞❡s ❢r♦♠ t❤❡ ❜❧♦♦❞

❛r❡ s✉❜❥❡❝t t♦ r❛❞✐♦t♦①✐❝✐t②✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✇❤② t❤❡ ✉s❡ ♦❢ ❜♦♥❡✲s❡❡❦✐♥❣ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✐s
❝r✐t✐❝❛❧✳ ❚❤✉s✱ ❘■❚ ✐s ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❧✐♠✐t❡❞ ❜② t❤❡ ❛❜s♦r❜❡❞ ❞♦s❡ t♦ t❤❡ ❜♦♥❡ ♠❛rr♦✇✳
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❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✾✳ ❙tr❛t❡❣✐❡s ❢♦r ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ▲❛❜❡❧❧✐♥❣s

✸✳✾ ❙tr❛t❡❣✐❡s ❢♦r ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ▲❛❜❡❧❧✐♥❣s

❋♦r s✉❝❝❡ss❢✉❧ ❞❡s✐❣♥ ♦❢ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s✱ t❤❡ ❝❤♦✐❝❡ ♦❢ t❤❡
❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♠❡t❤♦❞ ✐s ❛s ✐♠♣♦rt❛♥t ❛s t❤❡ ❝❤♦✐❝❡ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✱ ❝❤❡❧❛t♦r ❛♥❞
✈❡❝t♦r✳ ❲❤✐❧❡ ❝♦♥s✐❞❡r✐♥❣ ❛ ✈❛r✐❡t② ♦❢ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❛♥❞ ♣❤❛r♠❛❝♦❧♦❣✐❝❛❧ ❢❛❝t♦rs✱ t❤❡
❜❡st ♠❡t❤♦❞ ❢♦r st❛❜❧❡ ❛tt❛❝❤♠❡♥t ♦❢ ❛ ❣✐✈❡♥ ♥✉❝❧✐❞❡ t♦ ❛ ❣✐✈❡♥ ❝❛rr✐❡r ❤❛s t♦ ❜❡
s❡❧❡❝t❡❞ ❛♥❞ ♦♣t✐♠✐s❡❞ ❬✷✷✹❪✳

✸✳✾✳✶ ●❡♥❡r❛❧ ❈♦♥s✐❞❡r❛t✐♦♥s ❢♦r t❤❡ ❉❡✈❡❧♦♣♠❡♥t ♦❢ ▲❛❜❡❧❧✐♥❣ Pr♦t♦❝♦❧s

❚❤❡r❡ ❛r❡ ❛ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❣❡♥❡r❛❧ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ r❡q✉✐r❡♠❡♥ts ✇❤✐❝❤ ♥❡❡❞ t♦ ❜❡ ♠❡t ✐♥
♦r❞❡r t♦ ❞❡✈❡❧♦♣ ❛♥ ❡✣❝✐❡♥t ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ str❛t❡❣②✿

❼ ❚❤❡ s❡❧❡❝t❡❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ s❤♦✉❧❞ ❜❡ r❡❧❛t✐✈❡❧② ❝❤❡❛♣✱ ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ✐♥ s✉✣❝✐❡♥t
❛♠♦✉♥ts ❛♥❞✱ ✐❞❡❛❧②✱ r❡❛❞✐❧② ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✇✐t❤♦✉t ❢✉rt❤❡r ♣r♦✲
❝❡ss✐♥❣✳

❼ ❚❤❡ ♦✈❡r❛❧❧✲②✐❡❧❞ ♦❢ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦❝❡❞✉r❡ s❤♦✉❧❞ ❜❡ ♠❛①✐♠✐s❡❞ ❛♥❞ ❧♦ss ♦❢ ❡①✲
♣❡♥s✐✈❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❛✈♦✐❞❡❞✳ ❋♦r r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ t❤❡r❛♣②✱ t❤✐s ✐♥❝❧✉❞❡s
t❤❛t t❤❡ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❛s ❤✐❣❤ ❛s ♣♦ss✐❜❧❡✳ ❍♦✇✲
❡✈❡r✱ ❤✐❣❤ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ♦❢t❡♥ r❡q✉✐r❡ ❧❡♥❣t❤② r❡❛❝t✐♦♥ t✐♠❡s ❛♥❞✱ ❛t t❤❡ s❛♠❡
t✐♠❡✱ ❤✐❣❤ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ ❛❧❧ r❡❛❣❡♥ts✳ ❙✐♥❝❡ ❧♦♥❣ r❡❛❝t✐♦♥ t✐♠❡s ✇✐t❤ ❛ ❤✐❣❤
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ✐♥❝r❡❛s❡s t❤❡ r✐s❦ ♦❢ r❛❞✐♦❧②s✐s✱ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦❝❡❞✉r❡s
s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❦❡♣t ❛s s❤♦rt ❛s ♣♦ss✐❜❧❡✳

❼ ❚❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♠❡t❤♦❞ s❤♦✉❧❞ ❧❡❛❞ t♦ ♥♦ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ♠♦❞✐✜❝❛t✐♦♥ ♦r ❞✐st♦rt✐♦♥ ♦❢ t❤❡
❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡✬s t❡r♥❛r② str✉❝t✉r❡✱ ✇❤✐❝❤ ♦❢t❡♥ r❡❧✐❡s ♦♥ ❞✐s✉❧✜❞❡ ❜r✐❞❣❡s✳ ❆ ❝❧❡❛✈❛❣❡
♦❢ ❛ ❝r✉❝✐❛❧ ❞✐s✉❧✜❞❡ ❜♦♥❞ ♠❛② ❝❛✉s❡ ❧♦ss ♦r s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❞❡❝r❡❛s❡ ♦❢ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t②
❛♥❞ t❛r❣❡t s♣❡❝✐✜❝✐t②✳ ❆❧s♦ ♠♦❞✐✜❝❛t✐♦♥ ♦❢ ❛♠✐♥♦ ❛❝✐❞s ❛t t❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ s✐t❡ ❛s
✇❡❧❧ ❛s r❛❞✐♦❧②s✐s ❝❛♥ t✉r♥ ❛ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ♠♦r❡ ♦r ❧❡ss ♥♦♥✲❢✉♥❝t✐♦♥❛❧✳ ❚❤❡
r✐s❦ ♦❢ s❡✈❡r❡ r❛❞✐♦❧②t✐❝ ❞❛♠❛❣❡ ✐s ♣❛rt✐❝✉❧❛r② ❤✐❣❤ ❢♦r ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡s ❧❛❜❡❧❧❡❞ ✇✐t❤
t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❤✐❣❤ ▲❊❚ ♥✉❝❧✐❞❡s✱ ✇❤❡r❡ t❤❡ ♠❛❥♦r ♣❛rt ♦❢ ❞❡❝❛② ❡♥❡r❣② ✐s ❞❡♣♦s✐t❡❞
✐♥ ❛ s♠❛❧❧ ✈♦❧✉♠❡ ❬✷✷✺❪✳ ❙tr❛t❡❣✐❡s ❢♦r ♣r❡✈❡♥t✐♦♥ ♦❢ r❛❞✐♦❧②s✐s ❞✉r✐♥❣ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣✱
st♦r❛❣❡ ❛♥❞ tr❛♥s♣♦rt❛t✐♦♥ ❤❛✈❡ t♦ ❜❡ ❞❡✈❡❧♦♣❡❞✳ ■t ❤❛s ❜❡❡♥ ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ t❤❛t
❡✳❣✳ t❤❡ ❛❞❞✐t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ s❝❛✈❡♥❣❡rs ❛s❝♦r❜✐❝ ✲ ♦r ❣❡♥t✐s✐❝ ❛❝✐❞ ❡✣❝✐❡♥t❧② ♣r♦t❡❝ts
❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❡✈❡♥ ❞✉r✐♥❣ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✇✐t❤ α✲❡♠✐tt❡rs ❬✷✷✻✱ ✷✷✼❪✳ ❙✉✣❝✐❡♥t ❞✐❧✉t✐♦♥ ♦❢
t❤❡ ♣r♦❞✉❝t ❝❛♥ ❛❧s♦ ♣r❡✈❡♥t r❛❞✐♦❧②s✐s ❞✉r✐♥❣ tr❛♥s♣♦rt ❛♥❞ st♦r❛❣❡ ❬✼✵✱ ✷✷✽❪✳

❼ ❚❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♠❡t❤♦❞ s❤♦✉❧❞ ♣r♦❞✉❝❡ ❛ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝❛❧❧② st❛❜❧❡ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣✲
❛t❡ ✇✐t❤ ❛❞❡q✉❛t❡ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ❞✉r✐♥❣ st♦r❛❣❡✱ tr❛♥s♣♦rt❛t✐♦♥ ❛♥❞ ✐♥ ❜❧♦♦❞
❝✐r❝✉❧❛t✐♦♥✳ ❙✐♥❝❡ r❛♣✐❞ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜❧❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ❡✳❣✳
♠❛❝r♦❝②❝❧❡s ❧✐❦❡ ❉❖❚❆ ♦❢t❡♥ r❡q✉✐r❡ ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✱ ❛ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ t❡♠♣❡r✲
❛t✉r❡ ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ s❡❧❡❝t❡❞ ✇❤✐❝❤ ❛❧❧♦✇s ❢♦r q✉✐❝❦ ❛♥❞ ❝♦♠♣❧❡t❡ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥ ✇✐t❤♦✉t
❞❛♠❛❣✐♥❣ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ s❡♥s✐t✐✈❡ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✭♠❛①✳ ❚ ❂ ✹✺ ➦❈✮✳ P❡♣t✐❞❡s ❛r❡
♠♦r❡ r❡s✐st❛♥t t♦ ❤✐❣❤❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭❡✳❣✳ ❚ ❂ ✾✺ ➦❈✮ ❬✷✷✾❪✳

❼ ❚❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛♥❞ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ♠❡t❤♦❞s s❤♦✉❧❞ ❜❡ r❡❧✐❛❜❧❡✱ r♦❜✉st ❛♥❞ ❢❛❝✐❧❡ ✐♥ ♦r✲
❞❡r t♦ ❡❧✐♠✐♥❛t❡ t❤❡ ♣r♦❜❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❤✉♠❛♥ ❡rr♦rs ✇❤❡♥ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❜② ❧❡ss tr❛✐♥❡❞
♣❡rs♦♥♥❡❧✳ ❚❤✐s ❝❛♥ ❜❡ ❛❝❤✐❡✈❡❞ ❜② ♠✐♠✐s✐♥❣ t❤❡ ♣r♦❝❡ss st❡♣s✱ ❡✳❣✳ t❤❡ ♥✉♠❜❡r
♦❢ s♦❧✉t✐♦♥ tr❛♥s❢❡rs✳ ❆❧s♦ ❤❡❛t✐♥❣ ❛♥❞ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ st❡♣s s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❛✈♦✐❞❡❞ ✐❢ ♣♦s✲
s✐❜❧❡✳ ❚❤❡ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ♠❡t❤♦❞ s❤♦✉❧❞ ❣✉❛r❛♥t❡❡ ❢♦r ❤✐❣❤ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r✐t②✱

✻✼



✸✳✾✳ ❙tr❛t❡❣✐❡s ❢♦r ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ▲❛❜❡❧❧✐♥❣s ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

t②♣✐❝❛❧❧② ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ t❤❡ ♣✉r✐t② t❤❛t ✐s ❛❝❝❡♣t❛❜❧❡ ❢♦r ❞✐❛❣♥♦st✐❝ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣✲
❛t❡s✳ ❲❤❡♥ ❤✐❣❤ r❛❞✐♦❛❝t✐✈✐t✐❡s ♥❡❡❞ t♦ ❜❡ ❤❛♥❞❧❡❞✱ t❤❡ ✐♠♣❧❡♠❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ ❛♥
❛✉t♦♠❛t❡❞ ❞❡✈✐❝❡ ❢♦r ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛♥❞ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ s❤♦✉❧❞ ❜❡ ♣♦ss✐❜❧❡ ❬✷✸✵❪✳

❼ ❚❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ s❤♦✉❧❞ ♠❛t❝❤ t❤❡ ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ str❛t❡❣②✳ ❋❛❝✐❧❡ ♣r♦t♦❝♦❧s
❛r❡ ❝r✉❝✐❛❧ ❢♦r t❤❡ ❞❡✈❡❧♦♣♠❡♥t ♦❢ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❦✐ts ❢♦r r♦✉t✐♥❡ ✉s❡ ✐♥ ❤♦s♣✐t❛❧ ♦r
✇❤❡♥ ❝❡♥tr❛❧✐s❡❞ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ✇✐t❤ s✉❜s❡q✉❡♥t ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✐s ♥♦t
♣♦ss✐❜❧❡✳ ❆ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❦✐t ❣❡♥❡r❛❧❧② ♣r♦✈✐❞❡s ♠♦r❡ ✢❡①✐❜✐❧✐t② ❛♥❞ ♠✐♥✐♠✐s❡s t❤❡
✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ r❛❞✐♦❧②s✐s✳

✸✳✾✳✷ ▲❛❜❡❧❧✐♥❣ ❆♣♣r♦❛❝❤❡s

●❡♥❡r❛❧❧②✱ ❜❡s✐❞❡s ❞✐r❡❝t r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣✱ t❤❡r❡ ❛r❡ t✇♦ ♠❛✐♥ ❛♣♣r♦❛❝❤❡s t♦ s②♥t❤❡s✐s❡
❛ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✭❋✐❣✳ ✸✳✷✽✮ ❬✹✹✱ ✶✾✸❪✿

✶✳ ❚❤❡ ♣r❡✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛♣♣r♦❛❝❤ ♦r ✏♣r❡❢♦r♠❡❞ ❝❤❡❧❛t❡✑ ❛♣♣r♦❛❝❤ ✐s ❛ t✇♦ st❡♣
s②♥t❤❡s✐s✱ ✐♥✈♦❧✈✐♥❣ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❢✉♥❝t✐♦♥❛❧✐s❡❞ ♠❡t❛❧ ❝❤❡❧❛t❡ ✐♥ t❤❡ ✜rst
st❡♣ ❛♥❞ ❝♦♥❥✉❣❛t✐♦♥ ♦❢ t❤✐s ❝❤❡❧❛t❡ t♦ ❛ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡ ✐♥ ❛ s❡♣❛r❛t❡ s❡❝♦♥❞ st❡♣✳
❆♥ ❡①❛♠♣❧❡ ❢♦r t❤✐s ♣r❡✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✐s t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✲
❉❖❚❆✲r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s ❛♣♣❧✐❡❞ ❜② ▼❝❉❡✈✐tt ❡t ❛❧ ❬✻❪✳ ■♥ t❤✐s ❛♣♣r♦❛❝❤ t❤❡
t❛r❣❡t✐♥❣ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡ ✐s ♥♦t ❡①♣♦s❡❞ t♦ t❤❡ s♦♠❡t✐♠❡s r❡q✉✐r❡❞ ❤❛rs❤ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s
✭❡✳❣✳ ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱ ❡①tr❡♠❡ ♣❍✮ ♦❢ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ st❡♣✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❛
♠❛❥♦r ❞✐s❛❞✈❛♥t❛❣❡ ♦❢ t❤✐s s②♥t❤❡s✐s r♦✉t❡ ✐s t❤❡ ❧♦✇ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ②✐❡❧❞✳ ❆❞❞✐✲
t✐♦♥❛❧❧②✱ ♠✉❧t✐♣❧❡ st❡♣ r❛❞✐♦s②♥t❤❡s❡s ❛r❡ ♦❢t❡♥ ❝♦♠♣❧❡① ❛♥❞ t♦♦ t✐♠❡ ❝♦♥s✉♠✐♥❣
❢♦r r♦✉t✐♥❡ ❝❧✐♥✐❝❛❧ ✉s❡✳ ❆❧s♦ ✐t ✐s ✈❡r② ❞✐✣❝✉❧t t♦ ❞❡✈❡❧♦♣ ❛ ❦✐t ❢♦r♠✉❧❛t✐♦♥✳

✷✳ ■♥ t❤❡ ♣♦st✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛♣♣r♦❛❝❤✱ ❛ ❜✐❢✉♥❝t✐♦♥❛❧✐s❡❞ ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❛❣❡♥t ✐s ✜rst
❛tt❛❝❤❡❞ t♦ t❤❡ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡ t♦ ❢♦r♠ t❤❡ ✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡✳ ❖♥❝❡ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣✲
❛t❡ ✐s ♣r❡♣❛r❡❞ ✐t ❝❛♥ ❜❡ st♦r❡❞ ✉♥❞❡r ❛♣♣r♦♣r✐❛t❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭❜✉✛❡r ♣❍ ✼✳✹✱
❢r✐❞❣❡✴❢r❡❡③❡r✮✳ ❚❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❝❛♥ t❤❡♥ ❜❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❜② ❞✐r❡❝t r❡❛❝t✐♦♥
♦❢ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✇✐t❤ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✳ ❚❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ♥❡❡❞ t♦ ♣❡r✲
♠✐t ❡✛❡❝t✐✈❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✇✐t❤♦✉t ❞❛♠❛❣✐♥❣ t❤❡ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡✳ ■♥ t❤❡ ♠❛❥♦r✐t②
♦❢ ❝❛s❡s✱ ❛ ✇❡❧❧✲♦♣t✐♠✐s❡❞ ♣♦st✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦✈✐❞❡s ❛ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❡✣❝✐❡♥❝② ♦❢ ❛❜♦✉t
❃✾✺✪✱ ✇❤✐❝❤ ♦❢t❡♥ ❡①❝❧✉❞❡s t❤❡ ♥❡❝❡ss✐t② ♦❢ ❛♥ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ st❡♣✳ ❚❤✐s
❛♣♣r♦❛❝❤ ❝♦♠❜✐♥❡s t❤❡ ❡❛s❡ ♦❢ ❞✐r❡❝t ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✇✐t❤ t❤❡ ✇❡❧❧✲❞❡✜♥❡❞ ❝❤❡♠✐str②
♦❢ t❤❡ ♣r❡❢♦r♠❡❞ ❝❤❡❧❛t❡ ❛♣♣r♦❛❝❤ ❛♥❞ ✐s t❤❡ ♠♦st ♣r❛❝t✐❝❛❧ ❛♣♣r♦❛❝❤ ❢♦r ❦✐t
❢♦r♠✉❧❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❞❡✈❡❧♦♣♠❡♥t ♦❢ ❝♦♠♠❡r❝✐❛❧ ♣r♦❞✉❝ts✳

❆♥ ❡①❛♠♣❧❡ ❢♦r t❤❡ s✉♣r❡♠❛❝② ♦❢ t❤✐s ♦♥❡✲st❡♣ ♦✈❡r t❤❡ t✇♦✲st❡♣ ❛♣♣r♦❛❝❤ ✐s t❤❡ r❛✲
❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ♠♦♥♦❝❧♦♥❛❧ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✇✐t❤ ❆t✲✷✶✶ ✭t➼= 7.1 ❤✮ ❬✷✶✹❪✳ ❚❤❡ st❛♥❞❛r❞
♣r❡✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛♣♣r♦❛❝❤ ✐♥❝❧✉❞❡s t✇♦ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ st❡♣s✱ ♥❛♠❡❧② t❤❡ ❝❤❡❧❛t✐♦♥ ✭❛t
♣❍ ✺✳✺✮ ❛♥❞ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t✐♦♥ t♦ t❤❡ ♠❆❜ ✭❛t ♣❍ ✽✳✺✮✱ ❛❝❤✐❡✈✐♥❣ ②✐❡❧❞s ♦❢ ✸✵ ✲ ✻✵ ✪
✇✐t❤✐♥ ✻✵ ♠✐♥ r❡❛❝t✐♦♥ t✐♠❡✳ ❍❡r❡✱ t❤❡ ❛❝t✐✈✐t② ❧♦ss t❤r♦✉❣❤ ❞❡❝❛② ❞✉r✐♥❣ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣
❝❛✉s❡s t❤❡ ❧♦✇ ②✐❡❧❞s✱ ✇❤✐❝❤ ✐♥❞✐❝❛t❡s t❤❛t ♠♦r❡ r❛♣✐❞ ♦♥❡✲st❡♣ ♣r♦t♦❝♦❧s ❛r❡ ❡s♣❡✲
❝✐❛❧❧② ❛❞✈❛♥t❛❣❡♦✉s ❢♦r ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✇✐t❤ s❤♦rt✲❧✐✈❡❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s✳ ❚❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ ✇❛s
♦♣t✐♠✐s❡❞ ❜② ▲✐♥❞❡❣r❡♥ ❡t ❛❧ ✇❤♦ ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ ❛ s②♥t❤❡s✐s s❝❤❡♠❡ ✐♥✈♦❧✈✐♥❣ ♦♥❧② ♦♥❡
r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ st❡♣✱ t❤❡ ❝❤❡❧❛t✐♦♥ ❛t ♣❍ ✺✳✺✱ ✇✐t❤ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t✐♦♥ t♦ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞②
✭♣❍ ✽✳✺✮ ❜❡✐♥❣ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✐♥ ❛ ♣r❡✈✐♦✉s✱ ✐♥❞❡♣❡♥❞❡♥t st❡♣ ❬✷✸✶❪✳ ❲✐t❤ t❤✐s ♣r♦t♦❝♦❧✱
②✐❡❧❞s ♦❢ ✻✵ ✲ ✽✵ ✪ ✇❡r❡ ❛❝❤✐❡✈❡❞ ✇✐t❤✐♥ ✶✺ ♠✐♥✱ ✇❤✐❝❤ ♠✐♥✐♠✐s❡❞ t❤❡ ❛❝t✐✈✐t② ❧♦ss
❜② ❞❡❝❛②✳ ❲✐t❤ t❤✐s ❛♣♣r♦❛❝❤✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ ✶✵ ✪ ✉♥s♣❡❝✐✜❝ ❜✐♥❞✐♥❣ ♦❢ ❆t✲✷✷✶ t♦ t❤❡

✻✽



❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ✸✳✾✳ ❙tr❛t❡❣✐❡s ❢♦r ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ▲❛❜❡❧❧✐♥❣s

❋✐❣✉r❡ ✸✳✷✽✿ ❙❝❤❡♠❡ ♦❢ t❤❡ t✇♦ ♠❛✐♥ ❛♣♣r♦❛❝❤❡s ❢♦r t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s✿
♣r❡✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛♣♣r♦❛❝❤ ✭✷ st❡♣s✱ t♦♣✮❀ ♣♦st✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛♣♣r♦❛❝❤ ✭✶ st❡♣✱ ❜♦tt♦♠✮✳ ▼♦❞✐✜❡❞ ❢r♦♠ ❬✹✹❪✳

♠❆❜ ✇❛s ♦❜s❡r✈❡❞✳ ❚❤❡ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s s②♥t❤❡s✐s❡❞ ✈✐❛ ❜♦t❤ r♦✉t❡s s❤♦✇ ♣♦♦r ✐♥

✈✐✈♦ st❛❜✐❧✐t②❀ t❤❡r❡❢♦r❡✱ t❤❡② ❛r❡ ♦♥❧② ❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ ❧♦❝♦r❡❣✐♦♥❛❧ t❤❡r❛♣② s❝❤❡♠❡s✳

✸✳✾✳✸ Pr♦t♦❝♦❧s ❢♦r ❘❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❆♥t✐❜♦❞✐❡s ❛♥❞ P❡♣t✐❞❡s ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺

❆s ♠❡♥t✐♦♥❡❞ ❛❜♦✈❡✱ ❛ t✇♦✲st❡♣ s②♥t❤❡s✐s ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲
♠❆❜✲❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺ ✇❛s ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ ❜② ▼❝❉❡✈✐tt ❡t ❛❧ ❬✻❪✳ ❚❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧
❤♦✇❡✈❡r s✉✛❡rs ❢r♦♠ ❧♦✇ ♦✈❡r❛❧❧✲②✐❡❧❞s ♦❢ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐❜♦❞②✳ ■t ✇❛s ♣♦st✉❧❛t❡❞ t❤❛t
❤❡❛t✐♥❣ t♦ ✻✵ ➦❈✱ ✇❤✐❝❤ ❛❧❧♦✇s ❛ ❝❡rt❛✐♥ ❞❡❣r❡❡ ♦❢ r✐♥❣ ✢❡①✐❜✐❧✐t②✱ ✐s ♥❡❝❡ss❛r② t♦
❛❝❤✐❡✈❡ ❝♦♠♣❧❡t❡ ❛♥❞ st❛❜❧❡ ❆❝✲✷✷✺ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ❜② ❉❖❚❆✳ ❚❤✐s t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✐s
❤♦✇❡✈❡r ✉♥s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r t❤❡ r❡t❡♥t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♠❆❜ ❢✉♥❝t✐♦♥✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ ❛ ♣r❡✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣
♣r♦❝❡❞✉r❡ ✇❛s ♣r♦♣♦s❡❞ t♦ s♣❛r❡ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② t❤❡ ❤❛rs❤ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳
❚❤✐s ♣r♦❝♦t♦❧ ✇❛s ❛❧r❡❛❞② ♣r❡✲♦♣t✐♠✐s❡❞ ✐♥ ♣r❡✈✐♦✉s st✉❞✐❡s ❬✼❪✳ ❆ ♣♦st✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣

♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r ♣❡♣t✐❞❡s ❛♥❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✇❛s ✐♥tr♦❞✉❝❡❞ ❛♥❞ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ ❛t ■❚❯✱ ❧❡❛❞✐♥❣
t♦ s✐❣♥✐✜❝❛♥t ✐♠♣r♦✈❡♠❡♥ts ✐♥ t❡r♠s ♦❢ r❡❛❝t✐♦♥ t✐♠❡ ❛♥❞ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s✳ ❇♦t❤
♣r♦t♦❝♦❧s ❛r❡ ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ♣❛r❛❣r❛♣❤✳

✸✳✾✳✸✳✶ ▲❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ ♦❢ ▼❝❉❡✈✐tt ❡t ❛❧ ✿

✶✮ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✿ ❆❝✲✷✷✺✱ ❞✐ss♦❧✈❡❞ ✐♥ ✵✳✷ ▼ ❍❈❧ ✭✵✳✽✻➧✵✳✹✵
♠❈✐ ✭❂ ✸✶✳✽ ▼❇q✮✮✱ ✐s ♠✐①❡❞ ✇✐t❤ ✶✵ ♠❣✴♠❧ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✐♥ ▼❋❲ ✭✵✳✷✷✾➧✵✳✵✾✽
♠❣✮✱ ✵✳✵✶✺ ✲ ✵✳✵✷✵ ♠❧ ♦❢ ✶✺✵ ❣✴❧ ▲✲❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✭r❛❞✐♦♣r♦t❡❝t❛♥t✮ ❛♥❞ ✵✳✵✷✺ ✲ ✵✳✶✺✵
♠❧ ♦❢ ✷▼ ❚▼❆❆✳ ❚❤❡ ♣❍ ♦❢ t❤❡ r❡s✉❧t✐♥❣ s♦❧✉t✐♦♥ ✐s ✺✳✹➧✵✳✸✳ ❚❤❡ ♠✐①t✉r❡ ✐s
❤❡❛t❡❞ t♦ ✺✻➧✸ ➦❈ ❢♦r ✹✷➧✶✹ ♠✐♥✳ ❍❡❛t✐♥❣ t♦ ✺✵ ✲ ✻✵➦❈ ❢♦r ✸✵ ✲ ✻✵ ♠✐♥ ❛❧❧♦✇s ❢♦r
t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ t♦ r❛♣✐❞❧② ❝♦♠♣❧❡t❡ ❛♥❞ ❢♦r♠ t❤❡ ♠♦st st❛❜❧❡ s♣❡❝✐❡s✳
❆t t❤❡ ❡♥❞ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ t❤❡ s♦❧✉t✐♦♥ ✐s s❡♣❛r❛t❡❞ ✈✐❛ ❝♦❧✉♠♥ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②✳

❚❤❡ ❝♦❧✉♠♥ ❛♥❞ ✇❛s❤❡s ❛r❡ ❝♦✉♥t❡❞ ❛❢t❡r ✸✵ ♠✐♥ ✉s✐♥❣ ❛ ❣❛♠♠❛ ❞❡t❡❝t♦r t♦ ❞❡t❡r♠✲
✐♥❡ t❤❡ ❋r✲✷✷✶ ❛❝t✐✈✐t②✱ ❛♥❞ ❢r♦♠ t❤✐s✱ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ♣❡r❝❡♥t❛❣❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❝❤❡❧❛t❡❞
❜② t❤❡ ❉❖❚❆✲◆❈❙✳ ❚❤❡ ❡✣❝✐❡♥❝② ♦❢ t❤✐s ✜rst st❡♣ ✐s✱ ♦♥ ❛✈❡r❛❣❡✱ ✾✸➧✼ ✪ ✭❛♥❞ ❤❛s
❜❡❡♥ ✐♠♣r♦✈❡❞ r❡❝❡♥t❧② t♦ ❣✐✈❡ ✾✾ ✪✱ ❬✽✼❪✮✳ ❚❤✐s ♠❡❛♥s✱ t❤❛t ✶ ✐♥ ❛❜♦✉t ✺✵✵✵ ❉❖❚❆
♠♦❧❡❝✉❧❡s ✐s ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♥❣ ❛♥ ❆❝✲✷✷✺ ✐♦♥ ❬✻❪✳
❍♦✇❡✈❡r✱ ❍P▲❈ st✉❞✐❡s s❤♦✇❡❞ t❤❛t t❤✐s ✜rst st❡♣ ❧❛r❣❡❧② ❞❡❣r❛❞❡s t❤❡ ✐s♦t❤✐♦❝②✲

❛♥❛t❡ ♠♦✐❡t② ✇❤✐❝❤ ✐s r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r ❝♦♥❥✉❣❛t✐♦♥ t♦ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ✐♥ t❤❡ s❡❝♦♥❞ st❡♣✳

✻✾



✸✳✾✳ ❙tr❛t❡❣✐❡s ❢♦r ❘❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ▲❛❜❡❧❧✐♥❣s ❈❤❛♣t❡r ✸✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡

■t ✐s s✉s♣❡❝t❡❞ t❤❛t t❤✐s ❞❡❣r❡❞❛t✐♦♥ r❡s✉❧t✐♥❣ ❢r♦♠ ❤②❞r♦❧②s✐s ♦❢ t❤❡ ✐s♦t❤✐♦❝②❛♥❛t❡
♠♦✐❡t② ✉♥❞❡r t❤❡ ❛❝✐❞✐❝ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❬✷✸✷❪✳

✷✮ ❘❡❛❝t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙ ✇✐t❤ t❤❡ ■❣●✿ ❚❤❡ s♦❧✉t✐♦♥ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣
t❤❡ ♣r♦❞✉❝t ♦❢ t❤❡ ✜rst r❡❛❝t✐♦♥ st❡♣ ✐s ♠✐①❡❞ ✇✐t❤ ■❣● ✭✵✳✾➧✵✳✹ ♠❣✮✱ ✵✳✵✶✺ ✲ ✵✳✵✷✵
♠❧ ♦❢ ✶✺✵❣✴❧ ▲✲❛❛ ❛♥❞ ✵✳✵✷✺ ✲ ✵✳✶✺✵ ♠❧ ♦❢ ✶ ▼ s♦❞✐✉♠ ❝❛r❜♦♥❛t❡ ❜✉✛❡r✳ ❚❤❡ ♣❍ ♦❢
t❤❡ r❡s✉❧t✐♥❣ s♦❧✉t✐♦♥ ✐s ✽✳✼➧✵✳✸✳ ❚❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ♠✐①t✉r❡ ✐s t❤❡♥ ✇❛r♠❡❞ ✉♣ t♦ ✸✻➧✷
➦❈ ❢♦r ✺✷➧✶✹ ♠✐♥✳ ❆t t❤❡ ❡♥❞ ♦❢ t❤✐s t✐♠❡ ♣❡r✐♦❞✱ ✵✳✵✷✵ ♠❧ ♦❢ ✶✵ ♠▼ ❉❚P❆ ✐s
❛❞❞❡❞ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ❝♦♠♣❧❡① ❛♥② ❢r❡❡ ♠❡t❛❧s ❞✉r✐♥❣ t❤❡ s✉❜s❡q✉❡♥t❧② ❝♦♥❞✉❝t❡❞ s✐③❡
❡①❝❧✉s✐♦♥ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ✭✶✵ ❉● ❝♦❧✉♠♥✱ ✶ ✪ ❍❙❆ ❛s ♠♦❜✐❧❡ ♣❤❛s❡✮✳ ❚♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡
t❤❡ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r✐t②✱ ■❚▲❈✲❙● ✐s ✉s❡❞✳ ❚❤❡ str✐♣s ❛r❡ ❝♦✉♥t❡❞ ✐♥ t❤❡ ❣❛♠♠❛
❞❡t❡❝t♦r ❛❢t❡r ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❜❡t✇❡❡♥ ❆❝✲✷✷✺ ❛♥❞ ❇✐✲✷✶✸ ✐s ❡st❛❜❧✐s❤❡❞✳ ❚❤❡ ❛✈❡r❛❣❡
r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ②✐❡❧❞ ✐s ✾✳✽➧✹✳✺ ✪ ♦❢ ∼✾✽ ✪ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r❡ ♣r♦❞✉❝t✳ ❚❤❡ r❡s✲
✉❧ts ♦❢ ❜♦t❤ st❡♣s tr❛♥s❧❛t❡ ✐♥t♦ ❛ ✜♥❛❧ ❞r✉❣ ✇✐t❤ ❛❜♦✉t ✶ ✐♥ ✼✼✺ ■❣● ♠♦❧❡❝✉❧❡s
r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺✳
❚❤❡ ②✐❡❧❞s ❛r❡ ❧♦✇ ❜✉t s✉✣❝✐❡♥t ❢♦r ♣r❡❝❧✐♥✐❝❛❧ ❛♥❞ ❝❧✐♥✐❝❛❧ tr✐❛❧s✱ ❛s t❤❡ ❡①tr❡♠❡

♣♦t❡♥❝② ♦❢ t❤❡s❡ ❘■❈ r❡❛❣❡♥ts ❛❧❧♦✇s st✉❞✐❡s t♦ ❝♦♠♠❡♥❝❡ ✇✐t❤ ✺✵✷✵✵ ♥❈✐ ✭❂ ✶✳✾✲
✼✳✹ ❦❇q✮ ❛❝t✐✈✐t②✳ ❆♥♦t❤❡r ✐ss✉❡ ♦❢ t❤✐s ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♠❡t❤♦❞ ✐s t❤❡ ❧♦✇ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t②✱
✇❤✐❝❤ ♠❛② ❝♦♥str❛✐♥ t❤❡ ✉s❡ ♦❢ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❢♦r ❞✐s❡❛s❡s ✇✐t❤ r❡❧❛t✐✈❡❧② ❧♦✇ ❛♥t✐❣❡♥
❡①♣r❡ss✐♦♥✳

✸✳✾✳✸✳✷ ▲❛❜❡❧❧✐♥❣ Pr♦t♦❝♦❧ ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ❛t ■❚❯ ✭❉✐♣❧♦♠❛ ❚❤❡s✐s✮

❋r♦♠ t❤❡ ✜♥❞✐♥❣s ♦❢ ▼❝❉❡✈✐tt ❡t ❛❧✳✱ ✐t ✇❛s ❛♣♣❛r❡♥t t❤❛t ❛ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ✈❛r✐❛❜❧❡s
♥❡❡❞❡❞ t♦ ❜❡ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ✐♠♣r♦✈❡ ♦♥ t❤❡ ♣♦♦r ❡✛❝✐❡♥❝② ♦❢ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣✳
❚❤❡s❡ st✉❞✐❡s ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛t ■❚❯ ❛♥❞ ❛r❡ s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥ t❤❡ ❉✐♣❧♦♠❛ ❚❤❡s✐s✱
❙✳ ❑❛♥♥❡♥❣✐❡ÿ❡r✱ ✷✵✵✾ ❬✼❪✳ ❘❡✈✐s✐♦♥ ♦❢ r❡❛❝t✐♦♥ ♣❛r❛♠❡t❡rs s✉❝❤ ❛s r❡❛❝t✐♦♥ t✐♠❡✱
t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱ ♠❡t❛❧✲t♦✲❧✐❣❛♥❞✲r❛t✐♦ ❛♥❞ r❡❛❝t✐♦♥ ♣❍ ❢❛❝✐❧✐t❛t❡❞ t❤❡ ❡st❛❜❧✐s❤♠❡♥t ♦❢
❛♥ ♦♣t✐♠✐s❡❞ ♦♥❡✲st❡♣✲♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲❙✉❜st❛♥❝❡ P✱ ❉❖❚❆✲❋✸
❛♥❞ ❉❖❚❆✲▼❛❜❚❤❡r❛➤✳ ❚❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ♥♦t❛❜❧② ❞❡♣❡♥❞❡♥t
✉♣♦♥ t❤❡ ♣❍ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ♠✐①t✉r❡✳
■♥✐t✐❛❧❧②✱ ✐♥ ❛♥ ✐♥❞❡♣❡♥❞❡♥t✱ ♣r❡✈✐♦✉s st❡♣✱ t❤❡ ❡♠♣❧♦②❡❞ ♣❡♣t✐❞❡s ❛♥❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s

❛r❡ ❝❤❡❧❛t❡❞ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✱ ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡❞ ❛♥❞ st♦r❡❞ ✐♥ ◆❛❖❆❝✲❜✉✛❡r ❛t ✹ ➦❈✳ ❚❤❡②
❝❛♥ ❜❡ r❡❛❞✐❧② ✉s❡❞ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s✳
❖♥❡ ❛❞✈❛♥t❛❣❡ ♦❢ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ ✐s t❤❛t r❛❞✐♦❛❝t✐✈✐t② ✐s ♦♥❧② ✐♥✈♦❧✈❡❞

❞✉r✐♥❣ ♦♥❡ st❡♣ ♦❢ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧✳ ❚❤❡ ✐❞❡❛❧ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✇❛s ♣r♦✈❡♥ t♦ t❛❦❡ ♣❧❛❝❡ ❛t
♣❍ ✾ ✭✶✵✵ ➭❧ ✷ ▼ ❚❘■❙✱ ✺✵ ➭❧ ✷✵ ✪ ❆❆✮ ❛♥❞ r❡q✉✐r❡s ❤❡❛t✐♥❣ t♦ ✸✼ ✲ ✹✺ ➦❈ ❢♦r
✶✺ ♠✐♥ t♦ ❝♦♠❡ t♦ ❢✉❧❧ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥ ✭❃ ✾✺ ✪✮✳ ❙✐♥❝❡ t❤✐s ♣r♦t♦❝♦❧ ❤❛s ❜❡❡♥ ♦♥❧②
❡✈❛❧✉❛t❡❞ ❢♦r s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ♦❢ ✉♣ t♦ ✷ ➭❈✐ ✭❂ ✼✹ ❦❇q✮ ♣❡r ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜✱ t❤❡ ❛✐♠
♦❢ t❤❡ ♣r❡s❡♥t P❤❉ ♣r♦❥❡❝t ✐s t♦ tr❛♥s❧❛t❡ t❤❡ ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ t♦ ❤✐❣❤❡r s♣❡❝✐✜❝
❛❝t✐✈✐t✐❡s ♦❢ ≥ ✶✵✲✷✵ ➭❈✐ ✭❂ ✸✼✵✲✼✹✵ ❦❇q✮ ♣❡r ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜ ✭r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r ❝❧✐♥✐❝❛❧
st✉❞✐❡s✮✳

✼✵



❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s

✹ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s

■♥ t❤✐s ✇♦r❦✱ s❡✈❡r❛❧ ♠❡t❤♦❞s ✇❡r❡ ❛♣♣❧✐❡❞ t♦ ♣r❡♣❛r❡ t❤❡ r❡❛❝t❛♥ts ❛♥❞ s❡♣❛r❛t❡✱
♣✉r✐❢② ❛♥❞ ❛♥❛❧②s❡ t❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❛♥❞ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s✳ ❚❤❡s❡ ♠❡t❤♦❞s
✇❡r❡ ❝❤♦s❡♥ ❜❛s❡❞ ♦♥ ❝♦♠♠♦♥ ♣r❛❝t✐❝❡ ❛♥❞ ❤❛✈❡ ❜❡❡♥ r❡✜♥❡❞ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ♣r❡✈✐♦✉s
✇♦r❦ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ✜❡❧❞✳ ❆❧❧ ❝❤❡♠✐❝❛❧s ✇❡r❡ ♣✉r❝❤❛s❡❞ ❢r♦♠ ▼❡r❝❦ ♦r ❙✐❣♠❛ ❆❧❞r✐❝❤
❛♥❞ ✇❡r❡ ♦❢ ❤✐❣❤❡st ♣✉r✐t② ❛✈❛✐❧❛❜❧❡✳ P✉r✐✜❡❞ ✇❛t❡r ✭▼✐❧❧✐◗✱ ρ ❂ ✶✽✳✷ ▼Ω✮ ✇❛s ✉s❡❞
t♦ ♣r❡♣❛r❡ ❛❧❧ s♦❧✉t✐♦♥s

✹✳✶ Pr❡♣❛r❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❈❤❛r❛❝t❡r✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❘❡❛❝t❛♥ts

✹✳✶✳✶ ❆❝t✐♥✐✉♠✲✷✷✺

✹✳✶✳✶✳✶ Pr♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺

❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✿ ●r♦✇t❤ ♦❢ ❘❛✲✷✷✺ ✭❛✮ ❛♥❞ ❆❝✲✷✷✺
✭❜✮ ❛♥❞ ❞❡❝❛② ♦❢ ❘❛✲✷✷✺ ✭❝✮ ✴ ❆❝✲✷✷✺ ✭❡✮❀ ❆❝✲✷✷✺
❣r♦✇✐♥❣ ✐♥ ❢r❡s❤❧② ♣✉r✐✜❡❞ ❘❛✲✷✷✺ ✭❞✮❀ ✭❢✮ t♦t❛❧
❆❝✲✷✷✺ ❛❝t✐✈✐t②✱ s✉♠ ♦❢ ✭❞✮ ❛♥❞ ✭❡✮✳ ▼♦❞✐✜❡❞
❢r♦♠ ❬✷✵✽❪✳

■❚❯✬s ❚❤✲✷✷✾ s♦✉r❝❡ ✭✹✻ ♠❈✐ ✭❂ ✶✳✼
●❇q✮✮ ❝❛♥ ♣r♦✈✐❞❡ ✹✸ ♠❈✐ ✭❂ ✶✳✻ ●❇q✮
❘❛✲✷✷✺ ❛♥❞ ✸✾ ♠❈✐ ✭❂ ✶✳✹ ●❇q✮ ❆❝✲✷✷✺
❡✈❡r② ✾ ✇❡❡❦s ✭∼✻✸ ❞✮✳ ❚❤❡ ♠✐❧❦✐♥❣ ♦❢
❘❛✲✷✷✺✴❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ t❤❡ ❚❤✲✷✷✾ ❝♦✇ ✐s
❜❛s❡❞ ♦♥ ✐♦♥ ❡①❝❤❛♥❣❡ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②
✐♥ ♥✐tr✐❝ ❛❝✐❞ ♠❡❞✐✉♠ ❬✶✶✷✱ ✷✵✼❪✳
❆❝✲✷✷✺ ✐s ♦❜t❛✐♥❡❞ t❤r♦✉❣❤ r❛❞✐♦✲

♥✉❝❧✐❞❡ s❡♣❛r❛t✐♦♥ ❢r♦♠ ♣r♦✈✐❞❡❞ ❘❛✲
✷✷✺ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r ❛ ❝♦♠✲
❜✐♥❡❞ ❯❚❊❱❆✲❉●❆ ❡①tr❛❝t✐♦♥ ❝❤r♦♠❛✲
t♦❣r❛♣❤②✳ ❙✐♥❝❡ ❘❛✲✷✷✺ ❤❛s ❛ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢
t➼ ❂ ✶✹✳✾ ❞✱ ❢r❡s❤ ❛❝t✐♥✐✉♠ ❝❛♥ ❜❡ ❡✣✲
❝✐❡♥t❧② s❡♣❛r❛t❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ❘❛✲✷✷✺ st♦❝❦
❡✈❡r② t✇♦ ✇❡❡❦s✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❞✉❡ t♦ t❤❡
❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✭t➼ ❂ ✶✵✳✵ ❞✮ t❤❡r❡
✇✐❧❧ ❜❡ ❛ ❧♦♥❣ t❡r♠ ♥❡t ❧♦ss ♦❢ ❆❝✲✷✷✺
✭❋✐❣✳ ✹✳✶✮✳ ❆s ❧♦♥❣ ❛s ❘❛✲✷✷✺ ❛♥❞ ❆❝✲
✷✷✺ ❛r❡ st♦r❡❞ t♦❣❡t❤❡r✱ t❤❡ ❞❛✐❧② ♥❡t ❧♦ss ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✐s ✷ ✪✱ r❡s✉❧t✐♥❣ ❢r♦♠ ✺ ✪
✐♥✲❣r♦✇t❤ ❢r♦♠ ❞❡❝❛② ♦❢ ❘❛✲✷✷✺ ❛♥❞ ❛ ✼ ✪ ❧♦ss t❤r♦✉❣❤ ❆❝✲✷✷✺ ❞❡❝❛② ❬✷✵✽❪✳

❘❛✲✷✷✺✴❆❝✲✷✷✺ ❙❡♣❛r❛t✐♦♥ Pr♦❝❡❞✉r❡ ❆ ❇✐♦❘❛❞ ❝♦❧✉♠♥ ✐s ♣❛❝❦❡❞ ✇✐t❤ ✵✳✾ ♠❧
♦❢ ❯❚❊❱❆ r❡s✐♥ ✭❯r❛♥✐✉♠ ❛♥❞ ❚❊tr❛❱❛❧❡♥t ❆❝t✐♥✐❞❡s✱ ❜❛s❡❞ ♦♥ ❞✐♣❡♥t②❧✲♣❡♥t②❧
♣❤♦s♣❤♦♥❛t❡✮ ❛♥❞ ♣❧✉❣❣❡❞ ✇✐t❤ ❣❧❛ss ✇♦♦❧✳ ❆ s❡❝♦♥❞ ❝♦❧✉♠♥ ✐s ♣❛❝❦❡❞ ✇✐t❤
✵✳✻ ♠❧ ♦❢ ♣r❡✲❝♦♥❞✐t✐♦♥❡❞ ❉●❆✲❜r❛♥❝❤❡❞ r❡s✐♥ ✭◆✱◆✱◆✬✱◆✬ ✲❚❡tr❛❦✐s✲✷✲❊t❤②❧❍❡①②❧✲
❉✐●❧②❝♦❧❆♠✐❞❡✱ ✏❚❊❍❉●❆✑ ✮ ❛♥❞ ❝❧♦s❡❞ ✇✐t❤ ❛ ✽✳✵ ♠♠ ❢r✐t✳ ❚❤❡ ❯❚❊❱❆ ❝♦❧✉♠♥ ✐s
t❤❡♥ ♣❧❛❝❡❞ ♦♥ t♦♣ ♦❢ t❤❡ ❉●❆ ❝♦❧✉♠♥ ❛♥❞ ❜♦t❤ ❛r❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥❡❞ ✇✐t❤ ❢❡✇ ♠✐❧❧✐❧✐t❡rs
♦❢ ✹ ▼ ❍◆❖✸ ♣r✐♦r t♦ ✉s❡ ❬✷✵✼❪✳
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✹✳✶✳ ❚❤❡ ❘❡❛❝t❛♥ts ❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s

❚❤❡ ❧♦❛❞ s♦❧✉t✐♦♥ ✭❘❛✲✷✷✺ st♦❝❦ ✐♥ ✹ ▼ ❍◆❖✸✮ ✐s ❛♣♣❧✐❡❞ t♦ t❤❡ ❯❚❊❱❆ ❝♦❧✉♠♥
❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② ✇❛s❤✐♥❣ ✇✐t❤ ✹ ▼ ❍◆❖✸✳ ❯♥❞❡r t❤❡s❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ ❆❝✲✷✷✺ ✇✐❧❧ ❜❡ ❛❞✲
s♦r❜❡❞ ♦♥t♦ t❤❡ ❉●❆ r❡s✐♥ ✇❤✐❧❡ ❘❛✲✷✷✺ ✇✐❧❧ ✢♦✇ t❤r♦✉❣❤✳ ❲❤❡♥ t❤❡ r❡♠❛✐♥✐♥❣
❛❝t✐✈✐t② ♦♥ t❤❡ ❯❚❊❱❆ ✐s ♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡ t❤❡ ❝♦❧✉♠♥ ✐s r❡♠♦✈❡❞✳ ❚❤❡ ❉●❆ ❝♦❧✉♠♥ ✐s
t❤❡♥ ✇❛s❤❡❞ ✇✐t❤ ❢❡✇ ♠✐❧❧✐❧✐tr❡s ♦❢ ✹ ▼ ❍◆❖✸ ✉♥t✐❧ t❤❡ ❡❧✉t❡❞ ❢r❛❝t✐♦♥ ✐s ❝♦❧♦✉r✲
❧❡ss✳ ❆❧❧ ✇❛s❤✐♥❣ ❢r❛❝t✐♦♥s ♥❡❡❞ t♦ ❜❡ ♠♦♥✐t♦r❡❞ ❢♦r ❆❝✲✷✷✺ ❜r❡❛❦t❤r♦✉❣❤ ✭γ✲s♣❡❝✮✳
❆❢t❡r ✇❛s❤✐♥❣✱ t❤❡ ❉●❆ ❝♦❧✉♠♥ ✐s ✐♥❝✉❜❛t❡❞ ✇✐t❤ ✸✵✵ ➭❧ ✭❂ ❤❛❧❢ ❜❡❞ ✈♦❧✉♠❡✮ ♦❢
✵✳✵✺ ▼ ❍◆❖✸ ❢♦r ✽ ✲ ✶✵ ♠✐♥✳ ❆❝✲✷✷✺ ✐s t❤❡♥ ❡❧✉t❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ❝♦❧✉♠♥ ✇✐t❤ ✵✳✵✺ ▼
❍◆❖✸✳ ❚❤❡ ✜rst ❢r❛❝t✐♦♥ ✭✹✵✵ ➭❧✮ ✐s ❞✐s❝❛r❞❡❞❀ t❤❡ ♠❛❥♦r✐t② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✐s ❡❧✉t❡❞ ✐♥
❢r❛❝t✐♦♥ ✷ ❛♥❞ ✸ ✭✶✺✵ ➭❧ ❡❛❝❤✮✳ ■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ t❤❡ ✇❛s❤✐♥❣✴❡❧✉t✐♦♥ st❡♣s s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❦❡♣t
t♦ ❛ ♠✐♥✐♠✉♠ t♦ ❛✈♦✐❞ ❜❧❡❡❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ♦r❣❛♥✐❝ ❡①tr❛❝t✐♥❣ ❛❣❡♥ts ❢r♦♠ t❤❡ r❡s✐♥s✱
✇❤✐❝❤ ✇❡r❡ ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ t♦ r❡❛❞✐❧② ❝♦♠♣❧❡① ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ✐♥ s♦❧✉t✐♦♥ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡
♣♦t❡♥t✐❛❧❧② ❞✐st✉r❜ ❢✉rt❤❡r r❡❛❝t✐♦♥s ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✹✳✶✳✸✮✳

✹✳✶✳✶✳✷ P✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺

❚♦ ❡♥s✉r❡ ❤✐❣❤❡st ❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r✐t② ♦❢ t❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❆❝✲✷✷✺✱ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥
✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ♥❡❝❡ss❛r②✳ ❘❡s✐❞✉❛❧ ♦r❣❛♥✐❝ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ❢r♦♠ t❤❡ ❡①tr❛❝t✐♦♥ ♣r♦✲
❝❡ss ❛r❡ r❡♠♦✈❡❞ ❜② ♣❛ss✐♥❣ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ s♦❧✉t✐♦♥ t❤r♦✉❣❤ ❛ ❇✐♦❘❛❞ ❝♦❧✉♠♥ ✜❧❧❡❞
✇✐t❤ ✶ ♠❧ ♦❢ ❊✐❝❤r♦♠ ♣r❡✲✜❧t❡r r❡s✐♥✳ ❚❤❡ ❡❧✉❛t❡ ✐s t❤❡♥ ❡✈❛♣♦r❛t❡❞ t♦ ❞r②♥❡ss
❛♥❞ r❡❞✐ss♦❧✈❡❞ ✇✐t❤ ❝♦♥❝❡♥tr❛t❡❞ ♥✐tr✐❝ ❛❝✐❞✳ ❚❤❡ s♦❧✉t✐♦♥ ✐s ❛❣❛✐♥ ❡✈❛♣♦r❛t❡❞ ❛t
≥✶✹✵ ➦❈ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ♦①✐❞✐③❡ r❡♠❛✐♥✐♥❣ ♦r❣❛♥✐❝ ✐♠♣✉r✐t✐❡s✳ ❚❤✐s ♣r♦❝❡ss ✐s r❡♣❡❛t❡❞
♦♥❝❡ ✇✐t❤ ❝♦♥❝❡♥tr❛t❡❞ ❍◆❖✸ ❛♥❞ ♦♥❝❡ ✇✐t❤ ✵✳✵✺ ▼ ❍◆❖✸✳ ❚❤❡ r❡s✐❞✐♥❣ ❆❝✲✷✷✺ ✐s
✜♥❛❧❧② r❡❞✐ss♦❧✈❡❞ ✇✐t❤ ❛♣♣r♦①✳ ✷✵✵ ➭❧ ♦❢ ✵✳✵✺ ▼ ❍◆❖✸✱ r❡s✉❧t✐♥❣ ✐♥ ❛ ❝♦♥❝❡♥tr❛t❡❞
❆❝✭◆❖✸✮✸ st♦❝❦ s♦❧✉t✐♦♥ r❡❛❞② ❢♦r ❢✉rt❤❡r ✉s❡✳

✹✳✶✳✶✳✸ ◗✉❛❧✐t② ❈♦♥tr♦❧ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺

■❈P✲▼❙ ❛♥❛❧②s❡s ✇❡r❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞ ♦♥ ✈❛r✐♦✉s ❆❝✲✷✷✺ st♦❝❦ s♦❧✉t✐♦♥s t♦ ❞❡t❡❝t ♠❡t❛❧❧✐❝
✐♠♣✉r✐t✐❡s ❬✷✸✸❪✳ ❚❤❡ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ❛r❡ ❜r♦✉❣❤t ✐♥t♦ t❤❡ s②st❡♠ t❤r♦✉❣❤ ❝❤❡♠✐❝❛❧s
✭❍◆❖✸✱ ✇❛t❡r✮ ❛♥❞ ♠❛t❡r✐❛❧s ✉s❡❞ ✭♣❧❛st✐❝ ✇❛r❡✱ ✈✐❛❧s✮✳ ❊s♣❡❝✐❛❧❧② ❜✐✲ ❛♥❞ tr✐✈❛❧❡♥t
❝❛t✐♦♥s ❛r❡ ♦❢ ❝♦♥❝❡r♥✱ ❡✳❣✳ ❋❡✭■■✮✴✭■■■✮✱ ❈❛✭■■✮✱ ▼❣✭■■✮✱ ❈r✭■■✮✱ ▼♥✭■■✮✱ s✐♥❝❡ t❤❡s❡
❝❛t✐♦♥s ❢♦r♠ ❤✐❣❤❧② st❛❜❧❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ✭❚❛❜❧❡ ✸✳✶✻✮ ❛♥❞ ✇✐❧❧ ❝♦♠♣❡t❡
✇✐t❤ ❆❝✭■■■✮ ❞✉r✐♥❣ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❬✷✵✽✱ ✶✺✻❪✳ ❚❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ ♠♦st ♠❡t❛❧s
✇❡r❡ ✈❡r② ❧♦✇ ♦r ❜❡❧♦✇ ❞❡t❡❝t✐♦♥ ❧✐♠✐t✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ✐r♦♥ ❛♥❞ ❝❛❧❝✐✉♠ ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡
♣r❡s❡♥t ✐♥ ❧❛r❣❡ ❡①❝❡ss ♦✈❡r ❛❝t✐♥✐✉♠✳ ■t ✐s ❤❡♥❝❡ r❡❝♦♠♠❡♥❞❡❞ t♦ ❛❧✇❛②s ✇❛s❤ ❛❧❧
✈✐❛❧s ♣r✐♦r t♦ ✉s❡ ❛♥❞ ❣❡♥❡r❛❧❧② ❛✈♦✐❞ ✐r♦♥ ❝♦♥t❛♠✐♥❛t✐♦♥✳
❆♥ ❯❚❊❱❆✲❜❛s❡❞ ❝❧❡❛♥✉♣ ♦❢ ❆❝✭■■■✮ st♦❝❦ s♦❧✉t✐♦♥s ❢r♦♠ ❝✉♠✉❧❛t✐✈❡ ❇✐✭■■■✮

❞❛✉❣t❤❡r ♥✉❝❧✐❞❡s ✭❇✐✲✷✶✸✱ ❇✐✲✷✵✾✮✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❛❧s♦ ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❞✐st✉r❜ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣
r❡❛❝t✐♦♥ ✭❧♦❣ ❑❇✐✭■■■✮❉❖❚❆∼✸✵✳✸✮✱ ✇❛s ♥♦t s✉❝❝❡ss❢✉❧✳ ■t ✐s r❡❝♦♠♠❡♥❞❡❞ t♦ ❛❧✇❛②s
✉s❡ ❢r❡s❤❧② ♣r❡♣❛r❡❞ ❆❝✲✷✷✺ ✭❁ ✺ ❞❛②s✱ ♣r❡❢❡r❛❜❧② ♦♥❧② ✶ ♦r ✷ ❞❛②s ❛❢t❡r s❡♣❛r❛t✐♦♥✮
t♦ ❛✈♦✐❞ ❝♦♠♣❡t✐t✐♦♥ ❢r♦♠ ❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧❧② ✐♥❣r♦✇✐♥❣ ❇✐✲✷✵✾ ✭❋✐❣✳ ✺✳✹✵✱ ❣r❡❡♥✮✳
❚♦ ❡♥s✉r❡ ❤✐❣❤ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r✐t② ❛♥❞ q✉❛❧✐t② ♦❢ t❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❆❝✲✷✷✺✱ ❛ s❛♠♣❧❡

♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ❢r❛❝t✐♦♥ ✐s ♠❡❛s✉r❡❞ ✉s✐♥❣ ❣❛♠♠❛ s♣❡❝tr♦♠❡tr②✳ ◆♦ ❛❝t✐✈✐t② ♦❢ t❤❡
♠♦t❤❡r ♥✉❝❧✐❞❡s ❚❤✲✷✷✾ ❛♥❞ ❘❛✲✷✷✺ ✐s ❞❡t❡❝t❡❞ ✐♥ t❤❡ γ✲s♣❡❝tr✉♠ ✐❢ t❤❡ s❡♣❛r❛t✐♦♥
♣r♦❝❡ss ✇❛s s✉❝❝❡ss❢✉❧✳

✼✷



❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s ✹✳✶✳ ❚❤❡ ❘❡❛❝t❛♥ts

❋✐❣✉r❡ ✹✳✷✿ ❉❡❝❛② ♦❢ ✶ ➭❈✐ ❆❝✲✷✺✺ ✭❜❧✉❡✮ ❞✉r✐♥❣ ✸✵ ❞❛②s✳ ❈❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❛♥❞ ❞r❛✇♥ ✇✐t❤ ◆✉❝❧❡♦♥✐❝❛
❞❡❝❛② ❡♥❣✐♥❡ ❬✷✸✹❪✳

✹✳✶✳✶✳✹ ●❛♠♠❛ ❙♣❡❝tr♦♠❡tr②

❆ ❣❛♠♠❛ s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ❞❡t❡r♠✐♥❡s t❤❡ ❡♥❡r❣② ♦❢ ❣❛♠♠❛ r❛②s ❡♠✐tt❡❞ ✉♣♦♥ r❛❞✐♦✲
❛❝t✐✈❡ ❞❡❝❛②✳ ❚❤❡ ❣❛♠♠❛ r❛②s ♣r♦❞✉❝❡❞ ❜② ❞✐✛❡r❡♥t r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✈❛r② ✐♥ ❡♥❡r❣②
❛♥❞ ✐♥t❡♥s✐t②✱ s♦ t❤❡② ❛r❡ s♣❡❝✐✜❝ ❢♦r ❡❛❝❤ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✳ ❚❤❡ ❛r❡❛ ♦❢ t❤❡ ♣❡❛❦
✐s ♣r♦♣♦rt✐♦♥❛❧ t♦ t❤❡ ❛♠♦✉♥t ♦❢ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ✐♥ t❤❡ s❛♠♣❧❡✳ ❚❤❡ ❞❡t❡❝t♦rs ✉s❡❞
✇❡r❡ ❤✐❣❤✲♣✉r✐t② ❣❡r♠❛♥✐✉♠ s❡♠✐❝♦♥❞✉❝t♦r ❞❡t❡❝t♦rs ✭❤✐❣❤ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ❍♣●❡ ❞❡✲
t❡❝t♦r ✭❈❛♥❜❡rr❛✮✱ ❝♦♥♥❡❝t❡❞ t♦ ❛ ❉❙P❊❈ ❥r ✷✳✵ s✐❣♥❛❧ ❛♠♣❧✐✜❡r ✭❖rt❡❝✮✮✳

❙✐♥❝❡ t❤❡ γ✲❡♠✐ss✐♦♥ ♣r♦❜❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✐s t♦♦ ❧♦✇ t♦ ❣✐✈❡ r❡❧✐❛❜❧❡ r❡s✉❧ts ✭❚❛❜❧❡
✹✳✶✮✱ t❤❡ t✇♦ ❣✲❧✐♥❡s ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ❞❛✉❣❤t❡r ♥✉❝❧✐❞❡s ❋r✲✷✷✶ ❛♥❞ ❇✐✲✷✶✸ ❛r❡ ✉s❡❞
❢♦r q✉❛♥t✐✜❝❛t✐♦♥ ✭❋✐❣✳ ✹✳✸✮✳ ❚❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❛r❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞ ❛❢t❡r t❤❡ ❞❡❝❛②
❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✐s ❛tt❛✐♥❡❞✳ ❚❤❡ ❛❝t✐✈✐t② ♦❢ t❤❡ ♠♦t❤❡r ✐s t❤❡♥ ❡①tr❛♣♦❧❛t❡❞
❢r♦♠ t❤❡ ❝♦✉♥ts ♦❢ t❤❡ ❞❛✉❣❤t❡rs✳

❋✐❣✉r❡ ✹✳✸✿ ❆ t②♣✐❝❛❧ ❣❛♠♠❛ s♣❡❝tr✉♠ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✱ ✐♥ s❡❝✉❧❛r ❞❡❝❛② ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✇✐t❤ ✐ts ❞❛✉❣❤t❡rs
❋r✲✷✷✶ ❛♥❞ ❇✐✲✷✶✸✳

✼✸



✹✳✶✳ ❚❤❡ ❘❡❛❝t❛♥ts ❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s

❚❛❜❧❡ ✹✳✶✿ ▼❛✐♥ γ✲❡♥❡r❣✐❡s ♦❢ ❇✐✲✷✶✸✱ ❋r✲✷✷✶✱ ❆❝✲✷✷✺ ❛♥❞ ❘❛✲✷✷✺ ✇✐t❤ ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ❡♠✐ss✐♦♥ ♣r♦❜✲
❛❜✐❧✐t✐❡s ❬✷✸✺❪✳

◆✉❝❧✐❞❡ γ✲ ❡♥❡r❣② [keV ] γ✲ ❡♠✐ss✐♦♥ ♣r♦❜❛❜✐❧✐t② [%]

❇✐✲✷✶✸ ✹✹✵✳✹✻ ✷✻✳✶

❋r✲✷✷✶ ✷✶✽✳✶ ✶✶✳✻

❆❝✲✷✷✺ ✾✾✳✽ ✶✳✼

❘❛✲✷✷✺ ✹✵ ✸✵

✹✳✶✳✷ ❈✉r✐✉♠✲✷✹✽

❈♠✲✷✹✽ ✐s ❝♦♠♠♦♥❧② ♦❜t❛✐♥❡❞ ❜② ❛❧♣❤❛ ❞❡❝❛② ♦❢ ❈❢✲✷✺✷ ✭25298 Cf →248
96 Cm ✮ ❬✽✽✱ ✷✸✻❪✳

❚❤❡ ❈♠✭■■■✮ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✇❛s r❡❝❡✐✈❡❞ ❛s ❈♠✭❈❧❖✹✮✸ st♦❝❦ s♦❧✉t✐♦♥ ✐♥ ✵✳✶ ▼
❍❈❧❖✹✳ ❚❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ ♠❛ss ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ st♦❝❦ s♦❧✉t✐♦♥ ✐s ✾✼✳✶ ✪
❈♠✲✷✹✽✱ ✷✳✽ ✪ ❈♠✲✷✹✺✱ ❁ ✶ ✪ ❈♠✲✷✹✸✱ ❈♠✲✷✹✹✱ ❛♥❞ ❈♠✲✷✹✻✳

✹✳✶✳✸ ❉❖❚❆✱ ❉❖❚❆✲◆❈❙

❉❖❚❆ ❛♥❞ t❤❡ ❜✐❢✉♥❝t✐♦♥❛❧✐s❡❞ ❞❡r✐✈❛t✐✈❡ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭♣✲❙❈◆✲❇♥✲❉❖❚❆✮ ✇❡r❡
♣✉r❝❤❛s❡❞ ❢r♦♠ ❋❧✉❦❛✴❙✐❣♠❛✲❆❧❞r✐❝❤ ❈♦✳ ▲▲❈ ❛♥❞ ▼❛❝r♦❝②❝❧✐❝s✱ ■♥❝✳✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✱
❛♥❞ ✇❡r❡ ✉s❡❞ ❛s r❡❝❡✐✈❡❞✳ ❆❧❧ s♦❧✉t✐♦♥s ♦❢ ❉❖❚❆✱ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ❛♥❞ ✐ts ♠❆❜✲
❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✇❡r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ❛♥❞ st♦r❡❞ ✐♥ ❛ ✵✳✶✺ ▼ ◆❛❈❧✴✵✳✵✺ ▼ ◆❛❖❆❝ ❜✉✛❡r✳ ❚♦
♠♦♥✐t♦r t❤❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r✐t②✱ s❛♠♣❧❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ✇❡r❡ ❛♥❛❧②s❡❞ ✇✐t❤ ◆▼❘ ❛♥❞ ♠❛ss
s♣❡❝tr♦♠❡tr②✳

✹✳✶✳✹ ❘✐t✉①✐♠❛❜✱ ❛♥t✐✲❈❉✷✵ ❛♥t✐❜♦❞②

❚❤❡ ❝❤✐♠❡r✐❝ ❛♥t✐❜♦❞② ▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✭❈❉✷✵ r✐t✉①✐♠❛❜✱ ▼✇❛✈❡ ✶✹✸✱✽✺✾✳✼✵ ❣✴♠♦❧✱
❈✻✹✶✻❍✾✽✼✹◆✶✻✽✽❖✶✾✽✼❙✹✹❬✶✾✻❪✮ ✐s ❝♦♠♠❡r❝✐❛❧❧② ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ✭❘♦❝❤❡ ❉❡✉ts❝❤❧❛♥❞ ❍♦❧❞✐♥❣
●♠❜❍✮✳ ❋♦r ❜❡✐♥❣ ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡ ✐♥ ❚❆❚✱ ❛ s✉✐t❛❜❧❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ♠♦✐❡t✐❡s ♥❡❡❞s
t♦ ❜❡ ❛tt❛❝❤❡❞ ✇✐t❤♦✉t ❞✐♠✐♥✐s❤✐♥❣ ✐ts ❛♥t✐❣❡♥✲❜✐♥❞✐♥❣ ❛❜✐❧✐t②✳

✹✳✶✳✹✳✶ ❈♦♥❥✉❣❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✲◆❈❙

❚❤❡ ♣r❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ♠❆❜✲❧✐❣❛♥❞ ❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✐s ❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❛tt❛❝❤♠❡♥t
♦❢ t❤❡ ❜✐❢✉♥❝t✐♦♥❛❧✐s❡❞ ❝❤❡❧❛t♦r t♦ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞②✳ ■♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ ❉❖❚❆✱ ♣✲❙❈◆✲
❜❡♥③②❧✲❉❖❚❆ ✭❉❖❚❆✲❇♥✲◆❈❙✱ ▼✇ ✻✾✼✳✹✺ ❣✴♠♦❧✮ ✐s ✉s❡❞ ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✸✳✺✳✹✮✳
❚❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❛r❡ ❢♦r♠❡❞ ❜② ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ✈❡r② st❛❜❧❡ t❤✐♦✉r❡❛ ❜♦♥❞s ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡
✐s♦t❤✐♦❝②❛♥❛t❡ ❣r♦✉♣ ❛♥❞ t❤❡ ❛♠✐♥♦ ❣r♦✉♣ ♦❢ t❤❡ ε✲❧②s✐♥❡ ❝❤❛✐♥✳
❋♦r ♣r❡❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❛♥❞ tr❛♥s✲❜✉✛❡r✐♥❣ ♦❢ ▼❛❜❚❤❡r❛➤✱ ▼✐❧❧✐♣♦r❡ ✜❧tr❛t✐♦♥

❞❡✈✐❝❡s ❛r❡ ✉s❡❞ ✇❤✐❝❤ ♣❡r♠✐t r❡t❡♥t✐♦♥ ❛♥❞ ♥❡❛r❧② q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡ r❡❝♦✈❡r② ♦❢ t❤❡
♠❆❜ ✭❆♠✐❝♦♥➤ ❯❧tr❛✲✹ ❈❡♥tr✐❢✉❣❛❧ ❋✐❧t❡r ❯♥✐ts✱ ✹ ♠❧ ✈♦❧✉♠❡✱ ✇✐t❤ ♠❡♠❜r❛♥❡ ♦❢
◆▼❲▲ ♦❢ ✸✵ ❦❉❛✮✳ ❚♦ ✶ ♠❧ ♦❢ t❤❡ ▼❛❜❚❤❡r❛➤ s♦❧✉t✐♦♥ ✭❝ ❂ ✶✵ ♠❣✴♠❧✱ ▼✇ ∼
✶✺✵✳✵✵✵ ❣✴♠♦❧✮ ✸ ♠❧ ✵✳✶✺▼ ◆❛❈❧✴✵✳✵✺▼ ◆❛❍❈❖✸ ❜✉✛❡r ✭♣❍ ✾✮ ✐s ❛❞❞❡❞✳ ❚❤❡
s♦❧✉t✐♦♥ ✐s ❝❡♥tr✐❢✉❣❡❞ ✉♥t✐❧ ✶ ♠❧ r❡♠❛✐♥s ✐♥ t❤❡ ✜❧t❡r✳ ❚❤✐s ✇❛s❤✐♥❣ st❡♣ ✐s r❡♣❡❛t❡❞
✸ t✐♠❡s✳
❉❖❚❆✲◆❈❙ ✐s t❤❡♥ ❛❞❞❡❞ t♦ t❤❡ ▼❛❜❚❤❡r❛➤ s♦❧✉t✐♦♥ ❛❢t❡r ✐s ✇❛s ❞✐ss♦❧✈❡❞ ✐♥

✶ ♠❧ ✵✳✶✺ ▼ ◆❛❈❧✴✵✳✵✺ ▼ ◆❛❍❈❖✸ ❜✉✛❡r✳ ❚❤❡ r❡q✉✐r❡❞ ❛♠♦✉♥t ♦❢ ❝❤❡❧❛t♦r ✇❛s

✼✹



❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s ✹✳✶✳ ❚❤❡ ❘❡❛❝t❛♥ts

❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❡q✉❛t✐♦♥✿

10mgMabThera➤

150.000 g/mol
· 697.45 g/mol · 15 = 0.697mg DOTA−NCS . ✭✹✳✶✮

❚♦ ♦❜t❛✐♥ t❤❡ ❞❡s✐r❡❞ r❛t✐♦ ♦❢ ❝❤❡❧❛t♦r✴♠❆❜✱ t❤❡ ❝❤❡❧❛t♦r ✐s ✉s✉❛❧❧② ✐♥tr♦❞✉❝❡❞
✐♥ ✶✺✲❢♦❧❞ ❡①❝❡ss✳ ❚❤❡ ♠✐①t✉r❡ ✭✷ ♠❧✱ ♣❍ ✼✳✺ ✲ ✽✮ ✐s st✐rr❡❞ ♦✈❡r ♥✐❣❤t ✭✶✽ ❤✮✳
❆❢t❡r✇❛r❞s t❤❡ ♠❆❜✲❝♦♥❥✉❣❛t❡ r❡q✉✐r❡s ✸ t✐♠❡s ✇❛s❤✐♥❣ ✇✐t❤ ✵✳✶✺ ▼ ◆❛❈❧✴✵✳✵✺ ▼
◆❛❍❈❖✸ ❜✉✛❡r ✭♣❍ ✾✮ ❛♥❞ ✐s t❤❡♥ tr❛♥s✲❜✉✛❡r❡❞ ❜② ✇❛s❤✐♥❣ ✇✐t❤ ✵✳✶✺ ▼ ◆❛❈❧✴✵✳✵✺
▼ ◆❛❖❆❝ ❜✉✛❡r ✭♣❍ ✼✳✹✱ ✹ t✐♠❡s✮✳ ❋✐♥❛❧❧② t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐s r❡❝♦✈❡r❡❞ ✐♥t♦ ❛ t♦t❛❧
✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ✶✵✵✵ ➭❧ ♦❢ ✵✳✶✺ ▼ ◆❛❈❧✴✵✳✵✺ ▼ ◆❛❖❆❝ ❜✉✛❡r ❛♥❞ st♦r❡❞ ❛t ✰✹➦❈ ❬✷✸✼❪✳
❲✐t❤ t❤✐s ♣r♦t♦❝♦❧✱ ❛♥ ❛✈❡r❛❣❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ✸ ✲ ✻ ❝❤❡❧❛t♦rs ♣❡r ❛♥t✐❜♦❞② ♠♦❧❡❝✉❧❡ ✇❛s
❞❡❞✉❝t❡❞ ❢r♦♠ ♣r❡✈✐♦✉s st✉❞✐❡s✳

✹✳✶✳✹✳✷ ❈♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❈❤❡❧❛t❡❞ ❆♥t✐❜♦❞②

❚♦ ❡✈❛❧✉❛t❡ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡✱ ✈❛r✐♦✉s ♠❡t❤♦❞s ❛r❡ ❛✈❛✐❧✲
❛❜❧❡ ✇✐t❤ ♠♦st ♦❢ t❤❡♠ r❡❧②✐♥❣ ♦♥ ❝♦❧♦r✐♠❡tr✐❝ ❛ss❛②s ❬✷✸✽✱ ✷✸✾❪ ♦r ❯❱✲❱✐s s♣❡❝tr♦✲
s❝♦♣② ❬✷✹✵❪✳

❈♦❧♦r✐♠❡tr✐❝ ❍❛rtr❡✲▲♦✇r② Pr♦t❡✐♥ ❆ss❛②✿ ❱❛r✐♦✉s ❞✐❧✉t✐♦♥s ♦❢ ♣r♦t❡✐♥ st❛♥❞✲
❛r❞ ❛♥❞ ♦❢ t❤❡ ❝❤❡❧❛t❡❞ ❛♥t✐❜♦❞② s♦❧✉t✐♦♥ ❛r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ✐♥ ❛ ♠✐❝r♦ ♣❧❛t❡✳ ✷✺ ➭❧ ♦❢
r❡❛❝t❛♥t ❆ ✭❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ❝♦♣♣❡r ✐♦♥s✮ ❛♥❞ ✷✵✵ ➭❧ ♦❢ r❡❛❝t❛♥t ❇ ❛r❡ ❛❞❞❡❞ t♦ ❡❛❝❤ ♦❢
t❤❡ s❛♠♣❧❡s✳ ❚❤❡ ♣❧❛t❡ ✐s s❧✐❣❤t❧② s❤❛❦❡♥ t♦ ♠✐① t❤❡ s♦❧✉t✐♦♥s ❛♥❞ ✐s t❤❡♥ ✐♥❝✉❜❛t❡❞
❢♦r ✶✺ ♠✐♥ ❛t r♦♦♠ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳ ❚❤❡ ❝♦❧♦✉r ✐♥t❡♥s✐t② ♦❢ t❤❡ s♦❧✉t✐♦♥s ✐s r❡❧❛t❡❞ t♦
t❤❡ ♣r♦t❡✐♥ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✳ ❆❢t❡r✇❛r❞s t❤❡ ♣❧❛t❡ ✐s r❡❛❞ ✐♥ ❛ ♠✐❝r♦ ♣❧❛t❡ r❡❛❞❡r s❡t t♦
✻✷✵ ♥♠✳ ❋r♦♠ t❤❡ ♣r♦t❡✐♥ st❛♥❞❛r❞ ❞✐❧✉t✐♦♥s ❛ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡ ✐s ✜tt❡❞ ✭❋✐❣✳ ✹✳✹✮✳
❇② ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ t❤❡ r❡s✉❧ts ❢♦r t❤❡ ♠❆❜✲❝♦♥❥✉❣❛t❡ s❛♠♣❧❡s✱ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥
♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❝❛♥ ❜❡ ✐♥tr❛♣♦❧❛t❡❞ ❬✷✸✾❪✳

❋✐❣✉r❡ ✹✳✹✿ ❈❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡ ❢♦r t❤❡ ❇✐♦❘❛❞ ♣r♦t❡✐♥ ❛ss❛②❀ ❛❜s♦r❜❛♥❝❡ ✭❆✮ ❛s ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ st❛♥❞❛r❞ s♦❧✉t✐♦♥s✳
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✹✳✶✳ ❚❤❡ ❘❡❛❝t❛♥ts ❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s

❯❱✲❱✐s✲❙♣❡❝tr♦s❝♦♣② ✭❲❛✈❡s❝❛♥✮✿ ❋♦r ❛❝❝✉r❛t❡ ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❝♦♥❝❡♥tr❛✲
t✐♦♥s✱ ❯❱ ❛❜s♦r❜❛♥❝❡ s♣❡❝tr♦s❝♦♣② ✐s t❤❡ ♣r❡❢❡rr❡❞ ♠❡t❤♦❞ ❜❡❝❛✉s❡ ✐t ✐s ♥♦t ❞❡✲
♣❡♥❞❡♥t ♦♥ ❛❞❞✐t✐✈❡s ❝❛✉s✐♥❣ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❡rr♦rs ❬✷✹✵❪✳ ❯❱ ❛❜s♦r❜❛♥❝❡ s♣❡❝tr❛ ♦❢ t❤❡
♣✲❙❈◆✲❇♥✲❉❖❚❆✲♠❆❜✲❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐♥ ❛❝❡t❛t❡ ❜✉✛❡r ❛r❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❛t ✷✽✵ ♥♠ s✐♥❝❡
t❤❡ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❜❛♥❞ ❛t ✷✸✵ ♥♠ ✐s ♥♦t s♣❡❝✐✜❝ ✭❋✐❣✳ ✹✳✺✮ ❬✶✾✸❪✳ ■♥ ♣r❡❧✐♠✐♥❛r② ❡①♣❡r✲
✐♠❡♥ts✱ t❤❡ ❡①t✐♥❝t✐♦♥ ❝♦❡✣❝✐❡♥t ✇❛s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ✉s✐♥❣ ■❣● st❛♥❞❛r❞
✭ε = 1.388 ml

mg·cm
❀ ❢♦r ❛ t②♣✐❝❛❧ ♠❆❜ ✭■❣●✮ s♦❧✉t✐♦♥ ε = 1.4 ml

mg·cm
✮ ❬✷✹✶❪✳ ❚❤❡ ❉❖❚❆

❧✐❣❛♥❞ ✐ts❡❧❢ s❤♦✇s ♥♦ ❯❱ ❛❜s♦r❜❛♥❝❡✳ ❚❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ✐s ❝❛❧❝✉✲
❧❛t❡❞ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡ ❇❡❡r✲▲❛♠❜❡rt ▲❛✇ ❬✷✹✵❪✿

A280

ε
= c · l , l = 1 cm . ✭✹✳✷✮

❋✐❣✉r❡ ✹✳✺✿ ❯❱✲❛❜s♦r❜❛♥❝❡ s♣❡❝tr✉♠ ❢♦r ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆✲
❝❤❡❧❛t❡❞ ❛♥t✐❜♦❞②✳ ❍❡r❡✿ ❝ ❂ ✾✳✶ ♠❣✴♠❧

✹✳✶✳✹✳✸ ❍✐❣❤ P❡r❢♦r♠❛♥❝❡ ▲✐q✉✐❞ ❈❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② ✭❍P▲❈✮

❙✐♥❝❡ s♦♠❡ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡s ❛r❡ ❦♥♦✇♥ t♦ ❢♦r♠ ❞✐♠❡rs ♦r ♣♦❧②♠❡rs ❛s ❛ ❝♦♥s❡q✉❡♥❝❡ ♦❢
❝r♦ss✲❧✐♥❦✐♥❣ ❞✉❡ t♦ ❜✐❢✉♥❝t✐♦♥❛❧ ❝❤❡❧❛t♦r s✉❜st✐t✉t✐♦♥✱ t❤❡ ❝❤❡❧❛t❡❞ ❛♥t✐❜♦❞② s❤♦✉❧❞
❜❡ ❛♥❛❧②s❡❞ ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦ t❤✐s ♣r♦♣❡rt②✳ ■♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ ▼❛❜❚❤❡r❛➤✱ ✇❤✐❝❤ ✐♥
t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✐s ❝❤❡❧❛t❡❞ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ♦♥❧② ♦♥❡ r❡❛❝t✐✈❡ ❣r♦✉♣✱
❞✐♠❡r✐s❛t✐♦♥ ✐s ♥♦t ❡①♣❡❝t❡❞✳
❚♦ ❝❤❡❝❦ ♦♥ t❤✐s ❛ss✉♠♣t✐♦♥✱ ♦♥❡ ❡①❡♠♣❧❛r② ❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ s❛♠♣❧❡ ✇❛s ❛♥❛✲

❧②s❡❞ ✐♥ ♦✉r ❣r♦✉♣ ❜② ❍P▲❈✳ ❚❤❡ ♣♦t❡♥t✐❛❧❧② ❝♦♥t❛✐♥❡❞ ❞✐♠❡r✐❝ ❛♥❞ ♠♦♥♦♠❡r✐❝ ❢r❛❝✲
t✐♦♥s ❝❛♥ ❜❡ s❡♣❡r❛t❡❞ ❛♥❞ q✉❛♥t✐✜❡❞ ✇✐t❤ ❛ s✐③❡ ❡①❝❧✉s✐♦♥ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤✐❝ ❝♦❧✉♠♥
❬✷✹✷❪✳ ❚❤❡ ❛♥❛❧②s✐s ✇❛s ♣❡r❢♦r♠❡❞ ✉s✐♥❣ ❛ ❲❛t❡rs ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② s②st❡♠ ✭✷✵ ➭❧
s❛♠♣❧❡ ❧♦♦♣ ✐♥❥❡❝t♦r✱ ❲❛t❡rs ✷✹✽✼ ❉✉❛❧ ✲λ−❛❜s♦r❜❛♥❝❡ ❞❡t❡❝t♦r✱ ❛ ❲❛t❡rs ✻✵✵ ❝♦♥✲
tr♦❧❧❡r ❛♥❞ ▼✐❧❧❡♥♥✐✉♠ s♦❢t✇❛r❡✮✳ ❆ s✐③❡ ❡①❝❧✉s✐♦♥ ❝♦❧✉♠♥ ❚❙❑✲●❊▲✲●✸✵✵✵❙❲❳▲
✭❚❖❙❈❍ ❇✐♦s❝✐❡♥❝❡✱ ✼✳✽ ♠♠ ① ✸✵ ❝♠ ▲✱ ♣❛rt✐❝❧❡ s✐③❡ ✺ ➭♠✮ ❛s ❛ st❛t✐♦♥❛r② ♣❤❛s❡
❛♥❞ P❇❙ ♣❍ ✼✳✹ ❛s ♠♦❜✐❧❡ ♣❤❛s❡ ✇❡r❡ ✉s❡❞ ❛t ❛ ♣✉♠♣ ✈❡❧♦❝✐t② ♦❢ ✶ ♠❧✴♠✐♥✳
❋♦r t❤❡ ❉❖❚❆✲◆❈❙✲❝❤❡❧❛t❡❞ ▼❛❜❚❤❡r❛➤ ❞✐♠❡r✐s❛t✐♦♥ ✇❛s ♥♦t ♦❜s❡r✈❡❞✳ ❚❤❡

r❡❝♦r❞❡❞✱ r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ s♣❡❝tr✉♠ s❤♦✇s ♦♥❧② ♦♥❡ ♣❡❛❦ ❛t ✽ ♠✐♥✱ ✇❤✐❝❤ ✐s t②♣✐❝❛❧
❢♦r ♠♦♥♦♠❡r✐❝ ■❣● t②♣❡ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❬✷✹✶❪✳
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❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s ✹✳✶✳ ❚❤❡ ❘❡❛❝t❛♥ts

❋✐❣✉r❡ ✹✳✻✿ ❙❊✲❍P▲❈ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♠ ♦❢ ❉❖❚❆✲◆❈❙✲❝❤❡❧❛t❡❞ ▼❛❜❚❤❡r❛➤✳

✹✳✶✳✹✳✹ ◆✉♠❜❡r ♦❢ ❈❤❡❧❛t♦rs

■♥ ♦r❞❡r t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ ♦♣t✐♠❛❧ ❛♥❞ r❡♣r♦❞✉❝✐❜❧❡ ♣❡r❢♦r♠❛♥❝❡ ♦❢ ❝❤❡❧❛t❡❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s✱ ✐t ✐s
♥❡❝❡ss❛r② t♦ ❦♥♦✇ t❤❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❝❤❡❧❛t♦rs ♣❡r ♠❆❜✲♠♦❧❡❝✉❧❡ ✭❈❤✴♠❆❜✮ ❬✷✸✽❪✳ ❚❤❡
❛✈❡r❛❣❡ ❧❡✈❡❧ ♦❢ s✉❜st✐t✉t✐♦♥ ✐s ❛ ❢✉♥❞❛♠❡♥t❛❧ ❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝ t❤❛t ❤❛s ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦♥
t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❛♥❞ ✐ts ❛♥t✐❣❡♥ ❜✐♥❞✐♥❣ ❡✣❝✐❡♥❝②✳
❚❤❡ ✐❞❡❛❧ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❤❛s ❛ s✉✐t❛❜❧❡ ❞❡❣r❡❡ ♦❢ ❝❤❡❧❛t♦rs ❛tt❛❝❤❡❞ ❛♥❞ st✐❧❧ s❤♦✇s t❤❡
s❛♠❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❛♥❞ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ❛s t❤❡ ✉♥❧❛❜❡❧❧❡❞ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡ ✭❡✳❣✳ s❡❧❡❝t✐✈❡
❜✐♥❞✐♥❣ t♦ ❛ r❡❝❡♣t♦r❀ ❛❜✐❧✐t② t♦ ✐♥❝♦r♣♦r❛t❡ ✐♥t♦ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ♠❡♠❜r❛♥❡s✮ ❬✷✹✸✱ ✷✹✹❪✳
❚❤❡ q✉❛♥t✐✜❝❛t✐♦♥ ♦❢ ✉s✉❛❧❧② ♦♥❧② ❢❡✇ ❧♦✇ ♠♦❧❡❝✉❧❛r ✇❡✐❣❤t ❧✐❣❛♥❞s ❛tt❛t❝❤❡❞ t♦ ❛
♠♦♥♦❝❧♦♥❛❧ ❛♥t✐❜♦❞② r❡q✉✐r❡s ❛ s✐♠♣❧❡ ❜✉t ❛❝❝✉r❛t❡ ❛♥❞ r❡♣r♦❞✉❝✐❜❧❡ ♠❡t❤♦❞✱ ❡✳❣✳
s♣❡❝tr♦♣❤♦t♦♠❡tr② ♦r r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ❛ss❛②s ❬✷✹✷❪✳

❘❛❞✐♦t✐tr❛t✐♦♥✴❘❛❞✐♦✐s♦t♦♣❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛ss❛②✿ ❚❤❡ ♣r♦❝❡❞✉r❡ ✐s ❜❛s❡❞ ♦♥ t✐tr❛t✐♦♥
♦❢ t❤❡ ♠❆❜✲❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✇✐t❤ ❝❛rr✐❡r✲❛❞❞❡❞ r❛❞✐♦tr❛❝❡r ❬✷✹✹✱ ✷✹✺❪✳ ■♥ t❤✐s st✉❞②✱ ❛
▲❛✭■■■✮ st❛♥❞❛r❞ ✐s ✉s❡❞ ❛s ❝❛rr✐❡r ❢♦r ❆❝✲✷✷✺✳ ❚❤❡ ♠♦❧❛r ❡①❝❡ss❡s ♦❢ ♠❡t❛❧ ✐♦♥s ❢♦r
❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦✈❡r ❝❤❡❧❛t♦rs ♦♥ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐♥❝r❡❛s❡s ✐♥ ❡❛❝❤ t✐tr❛t✐♦♥ st❡♣✳ ❊✈❡♥t✉❛❧❧②✱
t❤❡ ❡①❝❡ss ♦❢ ♠❡t❛❧ ✐♦♥s ✐s s♦ ❤✐❣❤ t❤❛t ❆❝✲✷✷✺ ✐s ♥♦t ❛❜❧❡ t♦ ❜✐♥❞ t♦ t❤❡ ❉❖❚❆ ♠❆❜✲
❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❛♥②♠♦r❡✳
❉✉❡ t♦ t❤❡ ♣♦♦r ❦✐♥❡t✐❝s ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥✱ t❤❡ ❛ss❛② ✐s ❝♦♥✲

❞✉❝t❡❞ ❛s ❛ ❜❛t❝❤✳ ❚❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❢♦❧❧♦✇s t❤❡ ✉s✉❛❧ ♣r♦t♦❝♦❧✳ ❚♦ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ s♦❧✉t✐♦♥
✭✺ ➭❈✐ ✭❂ ✶✽✺ ❦❇q✮✱ ✐♥ ✵✳✵✺ ▼ ❍◆❖✸✮✱ ▲❛✭■■■✮✲❙♣❡①✲st❛♥❞❛r❞ ♦r ▲❛✭◆❖✸✮✸ ✐s ❛❞✲
❞❡❞ t♦ ♦❜t❛✐♥ ❛ ❆❝✲✷✷✺✴▲❛✭■■■✮ st♦❝❦ s♦❧✉t✐♦♥ ✇✐t❤ ❝✭▼✭■■■✮✮❂ 7.2 · 10−5▼✳ ❚♦ t❤❡
r❡❛❝t✐♦♥ ❜❛t❝❤ ✭✶✺✵ ➭❧ ✷▼ ❚❘■❙✱ ✷✵ ➭❣ ❉❖❚❆✲♠❆❜✮✱ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ✈♦❧✉♠❡s ♦❢ ❆❝✲
✷✷✺✴▲❛✭■■■✮ s♦❧✉t✐♦♥ ❛r❡ ❛❞❞❡❞ ✐♥ ✷ ➭❧ st❡♣s ✭✷ ✲ ✷✵ ➭❧✮ t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ ✶✱ ✷✱ ✸✳✳✳ ❡①❝❡ss
♠♦❧❡s ♦❢ ❧❛♥t❤❛♥✉♠ ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ ♠♦❧❡s ♦❢ ♠❆❜✳ ❆❢t❡r t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✭✶✺ ♠✐♥ ❛t ✹✺
➦❈✮✱ ✺ ➭❧ ♦❢ ❡❛❝❤ s♦❧✉t✐♦♥ ✐s ✇✐t❤❞r❛✇♥ ❛♥❞ ■❚▲❈ ✐s ♣❡r❢♦r♠❡❞ t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡
♣❡r❝❡♥t❛❣❡ ♦❢ ❢r❡❡ ❆❝✲✷✷✺✳ ❆ t✐tr❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡ ❢♦r ❛ r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛ss❛② ✐s
♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✼✳ ❚❤❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❝❤❡❧❛t♦rs ❡q✉❛❧s t❤❡ ①✲✈❛❧✉❡ ❛t t❤❡ ✐♥✢❡①✐♦♥
♣♦✐♥t ♦❢ t❤❡ ❝✉r✈❡✱ ✐♥❞✐❝❛t✐♥❣ t❤❛t ❛❧❧ ❝❤❡❧❛t♦r s✐t❡s ❛r❡ ✜❧❧❡❞ ✇✐t❤ ▼✭■■■✮✳
❋♦r ❛❧❧ t❤r❡❡ ❝❤❡❧❛t❡❞ ❛♥❞ ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡❞ ❛♥t✐❜♦❞② ♣r❡♣❡r❛t✐♦♥s ✉s❡❞ ❞✉r✐♥❣ t❤✐s

♣r♦❥❡❝t✱ t❤❡ ❈❤✴♠❆❜ r❛t✐♦s ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ❜❡t✇❡❡♥ ✹ ❛♥❞ ✻✳ ❲✐t❤ t❤✐s ♠❡t❤♦❞✱ ✐♥✲
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✹✳✷✳ ❊①♣❡r✐♠❡♥ts ❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s

❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛❜♦✉t t❤❡ ❛✈❡r❛❣❡ ❈❤✴♠❆❜ r❛♥❣❡ ❝❛♥ ❜❡ ❣❛✐♥❡❞ ❜✉t ♥♦t ❛ ♣r❡❝✐s❡ ❈❤✴♠❆❜
✈❛❧✉❡✳

❋✐❣✉r❡ ✹✳✼✿ ❘❛❞✐♦✐s♦t♦♣❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛ss❛②✱ t✐tr❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡✿ ♣❧♦t ♦❢ ❈❤✴♠❆❜ r❛t✐♦ ❛❣❛✐♥st ❢r❡❡ ❆❝✲✷✷✺
❢r❛❝t✐♦♥✳ ❋r♦♠ t❤❡ ✐♥✢❡①✐♦♥ ♣♦✐♥t ♦❢ t❤❡ ❝✉r✈❡ ❛ ❈❤✴♠❆❜ r❛t✐♦ ♦❢ ✺✳✺ t♦ ✻ ✐s ❞❡❞✉❝❡❞✳

✹✳✶✳✺ ❑✹✷✷✲❝❡❧❧ ❧✐♥❡✱ ❇✲❝❡❧❧ ▲②♠♣❤♦♠❛ ❈❡❧❧s

❚❤❡ ❑✹✷✷ ❝❡❧❧s ❛r❡ ❝✉❧t✉r❡❞ ✐♥ s✉s♣❡♥s✐♦♥ ❛t ❛ r❛t❡ ♦❢ ❛♣♣r♦①✳ 106 ❝❡❧❧s✴♠❧ ✭✸✼ ➦❈✱
✺ ✪ ❈❖✷ ❛t♠♦s♣❤❡r❡✮✳ ❊✈❡r② s❡❝♦♥❞ ❞❛②✱ ❤❛❧❢ ♦❢ t❤❡ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ t❤❡ ❝❡❧❧ s✉s♣❡♥s✐♦♥
✐s ✇✐t❤❞r❛✇♥ ❛♥❞ r❡♣❧❛❝❡❞ ❜② ❛♥ ❡q✉❛❧ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ♥❡✇ ♠❡❞✐✉♠ ✭❘P▼■✲✶✻✹✵✱ ❝♦♥✲
t❛✐♥✐♥❣ ✶✵ ✪ ❋❇❙✱ ✶ ✪ P❡♥✐❝✐❧❧✐♥✴❙tr❡♣t♦♠②❝✐♥❡✱ ✶ ✪ ▲✲●❧✉t❛♠✐♥❡✮✳ Pr✐♦r t♦ ✉s❡ ✐♥
❡①♣❡r✐♠❡♥ts✱ ❛♥ ❛❧✐q✉♦t ♦❢ ❛♣♣r♦①✳ ✻✵✵➭❧ ✐s ❛♥❛❧②s❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ ❱✐✲❈❡❧❧ ❝❡❧❧ ❝♦✉♥t❡r
✭❇❡❝❦♠❛♥ ❈♦✉❧t❡r✱ ■♥❝✳✮ ❢♦r t♦t❛❧ ❝❡❧❧ ❝♦✉♥t✴♠❧ ❛♥❞ ✈✐❛❜✐❧✐t②✳

✹✳✷ ❊①♣❡r✐♠❡♥ts

✹✳✷✳✶ ♣❍✲▼❡❛s✉r❡♠❡♥t

❚❤❡ ♣❍ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ❛♥❞ s♦❧✉t✐♦♥s ♣r❡♣❛r❡❞ ❢♦r t❤❡ ✈❛r✐♦✉s ❡①♣❡r✲
✐♠❡♥ts ✇❡r❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞ ✉s✐♥❣ ❛ ❣❧❛ss✲❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥✲❡❧❡❝tr♦❞❡ ♣❍ ♠❡t❡r ✭❘♦ss✱ ❖r✐♦♥✱
❚❤❡r♠♦ ❙❝✐❡♥t✐❝✱ ❲❛❧t❤❛♠✱ ▼❆✱ ❯❙❆✮ ✇❤✐❝❤ ✇❛s ❜② ❞❡❢❛✉❧t ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ✇✐t❤ ❜✉✛❡r
s♦❧✉t✐♦♥s ♦❢ ♣❍ ✶✱ ✸✱ ✺✱ ✼ ❛♥❞ ✾✳ ❲✐t❤ ❛❝t✐✈❡ s❛♠♣❧❡s ✐♥s✐❞❡ t❤❡ ❣❧♦✈❡❜♦①✱ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧
♣❍ ❝❤❡❝❦s ✇✐t❤ ♣❍ ✐♥❞✐❝❛t♦r str✐♣s ✭▼❡r❝❦✮ ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ♣r✐♦r t♦ ❛♥❞ ❛❢t❡r ❡❛❝❤
r❡❛❝t✐♦♥✳

✹✳✷✳✷ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr②

✹✳✷✳✷✳✶ ❉❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ♣❑❛✱♥ ❱❛❧✉❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ❜② P♦t❡♥t✐♦♠❡tr✐❝
❚✐tr❛t✐♦♥ ✭✷✺ ✲ ✾✵ ➦❈✮

❚♦ ❛❝❝✉r❛t❡❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ ❛❝✐❞ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ♦❢ ❉❖❚❆ ❛t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s
✉♣ t♦ ✾✵ ➦❈✱ ❛✉t♦♠❛t❡❞ ♣♦t❡♥t✐♦♠❡tr✐❝ t✐tr❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ❈❖✷✲❢r❡❡ ◆❛❖❍ ✇❛s ❝❤♦s❡♥✳
❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✇✐t❤ ❛ ❚✐tr♦♣r♦❝❡ss♦r ✻✽✻ ❝♦♥♥❡❝t❡❞ t♦ ❛ ▼✉❧t✐✲
❉♦s✐♠❛t ✻✻✺ ✭▼❡t❤r♦❤♠✮ ❛♥❞ ❛ ❘♦ss ♣❍ ❡❧❡❝tr♦❞❡ ✭❚❤❡r♠♦ ❙❝✐❡♥t✐✜❝✮✱ ✇❤✐❝❤✱ ♣r✐♦r
t♦ ❡✈❡r② t✐tr❛t✐♦♥✱ ✇❛s ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ♦♥ t❤❡ ♠✐❧❧✐✈♦❧t s❝❛❧❡ ❢♦r ❡❛❝❤ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✉s✐♥❣
▼❡r❝❦✬s st❛♥❞❛r❞ ❜✉✛❡r s♦❧✉t✐♦♥s ♦❢ ♣❍ ✷ t♦ ✶✷✳ ◆❡r♥st✐❛♥ r❡s♣♦♥s❡ ♦❢ t❤❡ ❡❧❡❝tr♦❞❡
✇❛s ❝♦♥✜r♠❡❞✳ ❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ s❡t✉♣ ✐s ✐❧❧✉str❛t❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✽✳ ❙♣❡❝✐❛❧ ❝❛r❡

✼✽



❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s ✹✳✷✳ ❊①♣❡r✐♠❡♥ts

✇❛s t❛❦❡♥ t♦ ❛✈♦✐❞ ❧♦ss ♦❢ ❧✐q✉✐❞ t❤r♦✉❣❤ ❡✈❛♣♦r❛t✐♦♥ ❛♥❞ t♦ ❡①❝❧✉❞❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝
❈❖✷ ❢r♦♠ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t ✭❝♦♥♥❡❝t✐♦♥ t♦ ❛r❣♦♥ ❧✐♥❡✮✳
❚❤❡ t✐tr❛t✐♦♥ ❝❡❧❧ ❝♦♥s✐sts ♦❢ ❛ ✷✵ ♠❧ ❣❧❛ss ✈✐❛❧ ✇❤✐❝❤ ✐s t✐❣t❤❧② ❝❧♦s❡❞ ✇✐t❤ ❛

❧✐❞✳ ❚❤❡ ❧✐❞ ❝♦♥t❛✐♥s ❛❝❝❡ss ❤♦❧❡s ❢♦r ♣❧❛❝❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ♣❍✲❡❧❡❝tr♦❞❡ ✭❖r✐♦♥ ✽✷✷✵❇♥✱
❚❤❡r♠♦ ❙❝✐❡♥t✐❝✱ ❲❛❧t❤❛♠✱ ▼❆✱ ❯❙❆✮ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❢♦r t❤❡ ❝♦♥♥❡❝t♦r t✉❜❡ ♦❢ t❤❡
t✐tr♦♣r♦❝❡ss♦r✱ t❤r♦✉❣❤ ✇❤✐❝❤ t❤❡ t✐tr❛t✐♦♥ s♦❧✉t✐♦♥ ✐s ✐♥❥❡❝t❡❞ ✐♥t♦ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ❝❡❧❧
✐♥ ❞❡✜♥❡❞ ♣♦rt✐♦♥s ♦❢ ✶✵ ✲ ✺✵ ➭❧✳ ❚♦ ❛✈♦✐❞ ❛♥ ✐♥❝r❡❛s❡ ♦❢ ♣r❡ss✉r❡ ✐♥s✐❞❡ t❤❡ ❝❡❧❧
❞✉r✐♥❣ ❤❡❛t✐♥❣✱ ❛ ❣❧❛ss ♣✐♣❡ ✇✐t❤ ✈❡r② s♠❛❧❧ ❞✐❛♠❡t❡r ✐s ♠♦✉♥t❡❞ ♦♥t♦ t❤❡ ❧✐❞ ❛♥❞
❝♦♦❧❡❞ ❢r♦♠ ♦✉ts✐❞❡ t♦ s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s❧② ❢✉♥❝t✐♦♥ ❛s ❛ ❝♦♥❞❡♥s❛t✐♦♥ tr❛♣✳ ❚❤❡ t✐tr❛t✐♦♥
❝❡❧❧ ✐s ♣❧❛❝❡❞ ✐♥ ❛♥ ♦✐❧ ❜❛t❤ ♦♥ ❛ ❤♦t ♣❧❛t❡ ✇✐t❤ ✐♥t❡❣r❛t❡❞ ♠❛❣♥❡t✐❝ st✐rr❡r t♦ ❛❧❧♦✇
❢♦r ❝♦♥st❛♥t t❤♦r♦✉❣❤ ♠✐①✐♥❣ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡ s♦❧✉t✐♦♥✳
❚❤❡ s❛♠♣❧❡ s♦❧✉t✐♦♥s ❛r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ✇✐t❤ ❛♥ ✐♥✐t✐❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ✺ ♠▼ ❉❖❚❆

❛♥❞ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹ ✐♥ ✶✵ ♠❧ ▼✐❧❧✐◗ ✇❛t❡r ✭▼❋❲✮✳ ❇② ❛❞❞✐t✐♦♥ ♦❢ ✷✵➭❧ ♦❢ ✶ ▼ ❍❈❧❖✹✱
t❤❡ s♦❧✉t✐♦♥ ✐s ✜rst ❛❝✐❞✐✜❡❞ t♦ t❤❡ ♣♦✐♥t ✇❤❡r❡ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ✐s ❢✉❧❧② ♣r♦t♦♥❛t❡❞ ✭≤✸✮✱
r❡s✉❧t✐♥❣ ✐♥ ❛ t♦t❛❧ st❛rt ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ✶✵✳✵✷ ♠❧✳ ❇❡❢♦r❡ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t ✐s st❛rt❡❞✱ t❤❡
❝❧♦s❡❞ ✈✐❛❧ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ t❤❡ s❛♠♣❧❡ s♦❧✉t✐♦♥ ❛♥❞ t❤❡ ♠❛❣♥❡t✐❝ st✐r ❜❛r ✐s ✇❡✐❣❤❡❞❀ t❤❡
✇❡✐❣❤✐♥❣ ♣r♦❝❡❞✉r❡ ✐s r❡♣❡❛t❡❞ ❛t t❤❡ ❡♥❞ ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t✳ ❋r♦♠ t❤❡ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ♦❢
t❤❡ t❤❡♦r❡t✐❝❛❧ s❛♠♣❧❡✲❝❡❧❧ ✇❡✐❣❤t ✭st❛rt✐♥❣✲✇❡✐❣❤t ♣❧✉s ❛❞❞❡❞ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ✵✳✶ ▼ ◆❛❖❍
✐♥ ♠❣✮ t♦ t❤❡ ❛❝t✉❛❧ ✇❡✐❣❤t✱ t❤❡ ❡①t❡♥t ♦❢ s❛♠♣❧❡ ❧♦ss ❜② ❡✈❛♣♦r❛t✐♦♥ ✐s q✉❛♥t✐✜❡❞✳
■♥ ♣r❡❧✐♠✐♥❛r② ❡①♣❡r✐♠❡♥ts✱ t❤❡ s❡t✉♣ ✇❛s ♦♣t✐♠✐s❡❞ t♦ ❦❡❡♣ t❤❡ ❡✈❛♣♦r❛t✐♦♥ ❡rr♦r
s♠❛❧❧❡r t❤❛♥ ✶ ✪ ♦❢ t❤❡ t♦t❛❧ s❛♠♣❧❡ ❡♥❞ ✈♦❧✉♠❡✳
❆t t❤❡ ❜❡❣✐♥♥✐♥❣ ♦❢ t❤❡ t✐tr❛t✐♦♥✱ t❤❡ ❛r❣♦♥✲✢♦♦❞❡❞ t✐tr❛t✐♦♥ ❝❡❧❧ ✐s ❡q✉✐❧✐❜r❛t❡❞ ♦♥

t❤❡ ❤♦t ♣❧❛t❡ ❛t t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳ ❆❢t❡r t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❤❛s st❛❜✐❧✐s❡❞✱
❞r♦♣✇✐s❡ ❛❞❞✐t✐♦♥ ♦❢ ❈❖✷✲❢r❡❡ ✵✳✶ ▼ ◆❛❖❍ ✐♥ ♣♦rt✐♦♥s ♦❢ ✶✵ ✲ ✺✵ ➭❧ ✐s st❛rt❡❞✱
❛❧❧♦✇✐♥❣ t❤❡ s②st❡♠ t♦ ❡q✉✐❧✐❜r❛t❡ ❢♦r ✶✺ s❡❝♦♥❞s ❜❡❢♦r❡ t❤❡ ♠✐❧❧✐✈♦❧t r❡❛❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡
❡❧❡❝tr♦❞❡ ✐s r❡❝♦r❞❡❞ ❛♥❞ t❤❡ ♥❡①t ♣♦rt✐♦♥ ♦❢ ❜❛s❡ ✐s ❛❞❞❡❞✳ ❚❤❡ t✐tr❛t✐♦♥ ✐s ❛❜♦rt❡❞
✇❤❡♥ ❜② ❛❞❞✐t✐♦♥ ♦❢ ❛ ♣♦rt✐♦♥ ♦❢ ✶✵✵ ✲ ✶✺✵ ➭❧ ♦❢ ✵✳✶ ▼ ◆❛❖❍ ♥♦ s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❝❤❛♥❣❡
♦❢ ♣❍ ✐s ❛❝❤✐❡✈❡❞ ❛♥② ♠♦r❡ ✭❛❜♦✈❡ ♣❍ ∼✶✶✮✳ ❚❤❡ r❡s✉❧ts ❛r❡ ♣r♦❝❡ss❡❞ ❛♥❞ ❛♥❛❧②s❡❞
✉s✐♥❣ t❤❡ s♦❢t✇❛r❡ ❋✐t❡q❧ ✹✳✵ ❬✷✹✻❪✳

❋✐❣✉r❡ ✹✳✽✿ ❙❝❤❡♠❛t✐❝ ❞r❛✇✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❝♦♥str✉❝t❡❞ t✐tr❛t✐♦♥ ❝❡❧❧ ❛♥❞ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ s❡t✉♣✳

✼✾



✹✳✷✳ ❊①♣❡r✐♠❡♥ts ❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s

✹✳✷✳✷✳✷ ❉❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❙t❛❜✐❧✐t② ❈♦♥st❛♥ts ♦❢ ❬◆❛❉❖❚❆❪✸✲ ❜②
P♦t❡♥t✐♦♠❡tr✐❝ ❚✐tr❛t✐♦♥ ✭✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈✮

❋♦r ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❧♦❣ ❑ ❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ◆❛✰

❜② ❉❖❚❆✱ t❤❡ s❛♠❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ s❡t✉♣ ✇❛s ❝❤♦s❡♥ ❛s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥ ✹✳✷✳✶✳ ❚❤❡
s❛♠♣❧❡s ✇❡r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ❧✐❦❡✇✐s❡✱ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ❚▼❆❈❧❖✹ ❛s ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ❡❧❡❝tr♦❧②t❡✳
❆❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ ❝♦♠♠♦♥ ♣r❛❝t✐❝❡ ❬✶✸✺❪✱ ❜♦t❤ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ s❡ts ♦❢ t✐tr❛t✐♦♥ ❞❛t❛ ✐♥
◆❛❈❧❖✹✴❚▼❆❈❧❖✹ ❛r❡ ❛♥❛❧②s❡❞ ❛♥❞ ✜tt❡❞ s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s❧② ✉s✐♥❣ t❤❡ s♦❢t✇❛r❡ ❋✐t❡q❧
✹✳✵✳

✹✳✷✳✸ ❚✐♠❡ ❘❡s♦❧✈❡❞ ▲❛s❡r ❋❧✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❙♣❡❝tr♦s❝♦♣②

✹✳✷✳✸✳✶ ❚❤❡ ▲❛s❡r s②st❡♠

❚❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❛r❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞ ✉s✐♥❣ ❛♥ ❡①❝✐♠❡r✲♣✉♠♣❡❞ ❞②❡ ❧❛s❡r s②st❡♠
✭▲❛♠❜❞❛ P❤②s✐❝s ❊▼● ✷✵✶ ▼❙❈ ❛♥❞ ❋▲ ✸✵✵✷✮✳ ❚❤❡ ❡①❝✐♠❡r ❧❛s❡r ✐s ❡♠✐tt✐♥❣
❛t ❛ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ♦❢ ✸✵✽ ♥♠ ✇✐t❤ ❛ ❢r❡q✉❡♥❝❡ ♦❢ ✶✵ ❍③✳ ❚❤❡ ❞②❡ ❧❛s❡r ❛❧❧♦✇s ❡①❝✐t✲
❛t✐♦♥ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✐♥ t❤❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✸✻✽ ✲ ✹✵✷ ♥♠❀ ❛ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ♦❢ ✸✾✻✳✻ ♥♠ ✐s ✉s❡❞
❢♦r ❈♠✭■■■✮ ❡①❝✐t❛t✐♦♥✳ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✾ s❤♦✇s ❛ t②♣✐❝❛❧ ❚❘▲❋❙ s❡t✉♣✳ ❚❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡
❡♠✐ss✐♦♥ s✐❣♥❛❧ ✐s ❞❡t❡❝t❡❞ ✐♥ ❛♥ ❛♥❣❧❡ ♦❢ ✾✵ ➦ t♦ t❤❡ ❧❛s❡r ❜❡❛♠ ❜② ❛ q✉❛rt③ ✜❜r❡✱
✇❤✐❝❤ ✐s ❝♦♥♥❡❝t❡❞ t♦ ❛♥ ♦♣t✐❝❛❧ ♠✉❧t✐❝❤❛♥♥❡❧ ❛♥❛❧②s❡r✳ ❚❤❡ ♠✉❧t✐❝❤❛♥♥❡❧ ❛♥❛❧②s❡r
❝♦♥s✐sts ♦❢ ❛ ♣♦❧②❝❤r♦♠❛t♦r ✭❏♦❜✐♥ ❨✈♦♥✱ ❍❘ ✸✷✵✮ ✇✐t❤ ❛ ✶✷✵✵ ❧✐♥❡s✴♠♠ ❣r❛t✐♥❣
❛♥❞ ❛♥ ✐♥t❡♥s✐✜❡❞ ♣❤♦t♦❞✐♦❞❡ ❛rr❛② ❝❛♠❡r❛ ✭❙♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝ ■♥str✉♠❡♥ts✱ ❙❚ ✶✽✵✱
■❘❨ ✼✵✵●✮✳
❊♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ❛r❡ r❡❝♦r❞❡❞ ❢r♦♠ ✺✽✵ ✲ ✻✷✵ ♥♠ ❛❢t❡r ❛ ❞❡❧❛② t✐♠❡ ♦❢ ✶✳✷ ♠s t♦

❞✐s❝r✐♠✐♥❛t❡ s❤♦rt✲❧✐✈❡❞ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ♦r❣❛♥✐❝ ❧✐❣❛♥❞ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❛♥② ❘❛②❧❡✐❣❤ ♦r
❘❛♠❛♥ s❝❛tt❡r✐♥❣ ❡✛❡❝ts✳ ❚❤❡ ❞❡❧❛② t✐♠❡ ✐s ❝♦♥tr♦❧❧❡❞ ❜② ❛ P● ✷✵✵ ♣✉❧s❡ ❣❡♥❡r❛t♦r✳
❚❤❡ ❚❘▲❋❙ s❡t✲✉♣ ✐s ♦♣❡r❛t❡❞ ✇✐t❤ ❛ ❝♦♠♣✉t❡r ❜② ✉s✐♥❣ t❤❡ s♦❢t✇❛r❡ P❖❙▼❆✳ ❚❤❡
❝✉✈❡tt❡ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ✐s ♣❧❛❝❡❞ ✐♥ ❛ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✲❝♦♥tr♦❧❧❡❞ ❝♦♣♣❡r ❤♦❧❞❡r✳
❆❧❧ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❛r❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞ ❛t ❚ ❂ ✷✺ ➦❈ ✐❢ ♥♦t st❛t❡❞ ♦t❤❡r✇✐s❡✳

❋✐❣✉r❡ ✹✳✾✿ ❆ t②♣✐❝❛❧ ❚❘▲❋❙ s❡t✉♣✳

✽✵



❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s ✹✳✷✳ ❊①♣❡r✐♠❡♥ts

✹✳✷✳✸✳✷ ❙❛♠♣❧❡ Pr❡♣❛r❛t✐♦♥

❚❤❡ s❛♠♣❧❡s ❛r❡ ❛❞❥✉st❡❞ t♦ ❝♦♥st❛♥t ✐♦♥✐❝ str❡♥❣t❤ ■ ❂ ✵✳✶ ❜② ✉s✐♥❣ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹

s♦❧✉t✐♦♥✳ ❊❛❝❤ s❛♠♣❧❡ ❝♦♥t❛✐♥s ❛ ❈♠✭■■■✮ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ 1 · 10−7▼✳ ❚❤❡ ❝♦♥❝❡♥✲
tr❛t✐♦♥s ♦❢ ❉❖❚❆ ✐♥ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ❛s ✇❡❧❧ ❛s t❤❡ ♣❍ ♦❢ t❤❡ s♦❧✉t✐♦♥ ✐s ✈❛r✐❡❞ ✭s❡❡
r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❢♦r ❢✉rt❤❡r ❞❡t❛✐❧s✮❀ ❤♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ✐s ❛❧✇❛②s ✉s❡❞ ✐♥
❡①❝❡ss ♦✈❡r t❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥✳ ❚❤❡ t♦t❛❧ s❛♠♣❧❡ ✈♦❧✉♠❡ ✐s ✶ ♠❧✳ ❇② ❞❡❝♦♥✈♦❧✉t✐♦♥ ♦❢
t❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞s ❛ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ✐s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞✳

❈❤❛r❛❝t❡r✐s❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ❙♣❡❝✐❡s ✐♥ ❍✷❖ ❛♥❞ ❉✷❖✿ ■♥ ♦r❞❡r t♦ ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡
t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s✱ s❛♠♣❧❡s ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ 1 · 10−7▼ ❈♠✭■■■✮ ❛♥❞ 1 ·
10−6▼ ❉❖❚❆ ❛r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ✐♥ ❍✷❖ ❛♥❞ ❉✷❖ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡
✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡s✳ ❚❤❡ ♣❍ ♦❢ t❤❡ s♦❧✉t✐♦♥s ✐s ✷✳✾❀ ♥♦ ❤②❞r♦❧②s✐s ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ✐s
❡①♣❡❝t❡❞ ✐♥ t❤✐s ♣❍ r❡❣✐♦♥✳ ❋♦r ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ s♦❧✈❡♥t s♣❡❝✐❡s✱
s❛♠♣❧❡s ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ♦♥❧② 1 · 10−7▼ ❈♠✭■■■✮ ❛r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ✐♥ ✶ ♠❧ ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡
s♦❧✈❡♥t✳ ❇❡❢♦r❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ❈♠✭■■■✮ ❛♥❞ ❉❖❚❆ ♦r ❉❖❚❆✲
◆❈❙ ❛r❡ ❝♦♦❧❡❞ t♦ ✺ ✲ ✶✵ ➦❈ t♦ q✉❡♥❝❤ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ♦r ❤❡❛t❡❞ t♦ ✾✵ ➦❈ ❢♦r ✷ ❤
t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ ❢✉❧❧ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❚❤❡ s❛♠♣❧❡s ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ♦♥❧② ❈♠✭■■■✮ ❛r❡
♠❡❛s✉r❡❞ ✐♠♠❡❞✐❛t❡❧② ❛❢t❡r ♣r❡♣❛r❛t✐♦♥ ✭s♦❧✈❡♥s s♣❡❝✐❡s✮✳ ❚❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ✐♥t❡♥s✐t② ✐s
♠❡❛s✉r❡❞ ❛t ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ❞❡❧❛② t✐♠❡s ✐♥ t❤❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ∆t = ✺ t♦ ✶✵ ➭s✱ ❞❡♣❡♥❞✐♥❣ ♦♥
t❤❡ ❡①♣❡❝t❡❞ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❈♠✭■■■✮ s♣❡❝✐❡s✳

❉❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❑✐♥❡t✐❝ ❘❛t❡ ❈♦♥st❛♥ts ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮✲❉❖❚❆✴❈♠✭■■■✮✲
❉❖❚❆✲◆❈❙ ❈♦♠♣❧❡① ❋♦r♠❛t✐♦♥ ✭✷✺ ✲ ✾✸✳✺ ➦❈✮✿ ❋♦r ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♥❣ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥
❦✐♥❡t✐❝s✱ s❛♠♣❧❡s ❛r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ 1 ·10−7▼ ❈♠✭■■■✮ ❛♥❞ ❛♥ ❡①❝❡ss ♦❢ ❉❖❚❆
♦r ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✐♥ ✶ ♠❧ ❍✷❖✳ ❚❤❡ r❛t✐♦ ♦❢ ❈♠✭■■■✮✿❉❖❚❆✴❉❖❚❆✲◆❈❙ ❢♦r t❤❡ r❡✲
s♣❡❝t✐✈❡ r❡❛❝t✐♦♥ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✐s ❝❤♦s❡♥ ✐♥ ❛ ✇❛② t♦ ❛❧❧♦✇ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ t♦ ❝♦♠❡
t♦ ❢✉❧❧ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥ ✇✐t❤✐♥ ❛♥ ♦❜s❡r✈❛t✐♦♥ ♣❡r✐♦❞ ♦❢ ✶ t♦ ✷ ❤♦✉rs ✭s❡❡ ❚❛❜❧❡ ✺✳✾ ✐♥
♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷✳✶ ❢♦r ❢✉rt❤❡r ❞❡t❛✐❧s✮✳ ❚❤❡ ♣❍ ♦❢ ❛❧❧ s♦❧✉t✐♦♥s ✐s ✷✳✾ ✐❢ ♥♦t st❛t❡❞
♦t❤❡r✇✐s❡✳ ◆♦ ❤②❞r♦❧②s✐s ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ ✐♥ t❤✐s ♣❍ r❡❣✐♦♥✱ ✇❤✐❧❡ ❛ s✉✣❝✐❡♥t
❛♠♦✉♥t ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐✈❡ ❉❖❚❆ s♣❡❝✐❡s ✐s ❢♦r♠❡❞ ❛t t❤✐s ♣❍ t♦ ❛❧❧♦✇ ❢✉❧❧ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥
♦❢ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ❈♠✭■■■✮✳
❚❤❡ s❛♠♣❧❡ ❝✉✈❡tt❡s ❛r❡ ♣❧❛❝❡❞ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❝♦♥tr♦❧❧❡❞ ❝♦♣♣❡r ❤♦❧❞❡r ♦❢

t❤❡ s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ❛♥❞ ❤❡❛t❡❞ t♦ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳ ❚❤❡ s❛♠♣❧❡s ❛r❡ ❝♦♥✲
st❛♥t❧② ♠✐①❡❞ ✇✐t❤ ❛ ♠❛❣♥❡t✐❝ st✐r ❜❛r ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ❝♦✉rs❡ ♦❢ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✳ ❆
s♣❡❝tr✉♠ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ✐s r❡❝♦r❞❡❞ ❡✈❡r② ♠✐♥✉t❡ ✉♥t✐❧ ♦♥❧② t❤❡ s♣❡❝tr✉♠ ♦❢ t❤❡
♣✉r❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ s♣❡❝✐❡s ✐s ♦❜s❡r✈❡❞✳ ❚❤❡ r❡❝♦r❞❡❞ s♣❡❝tr❛ ❛r❡ s✉❜❥❡❝t❡❞ t♦ ♣❡❛❦
❞❡❝♦♥✈♦❧✉t✐♦♥✳ ❋r♦♠ t❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ❛r❡
❝❛❧❝✉❧❛t❡❞✳

❉❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❉❛t❛ ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✭✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈✮✿
■♥ ♦r❞❡r t♦ ❣❡t r❡❧✐❛❜❧❡ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts✱ ❛tt❡♥t✐♦♥ ❤❛s t♦ ❜❡
❞r❛✇♥ t♦ ♣r♦♣❡r ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡s✳ ❙✐♥❝❡ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ r❡❛❝t✐♦♥ ✐s
s❧♦✇✱ t❤❡ s❛♠♣❧❡s r❡q✉✐r❡ ✐♥❝✉❜❛t✐♦♥ ❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s t♦ ❛♣♣r♦❛❝❤ t❤❡ ❡q✉✐✲
❧✐❜r✐✉♠ ✐♥ r❡❛s♦♥❛❜❧❡ t✐♠❡✳ ❙❛♠♣❧❡s ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ 1 · 10−7▼ ❈♠✭■■■✮ ❛♥❞ 3 · 10−7▼
❉❖❚❆ ✭❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❛t ✼✵ ✲ ✾✵ ➦❈✮✱ 5 · 10−7▼ ❉❖❚❆ ✭❡①♣❡r✐♠❡♥t ❛t ✻✵ ➦❈✮ ♦r
5 · 10−6▼ ❉❖❚❆ ✭❡①♣❡r✐♠❡♥t ❛t ✹✺ ➦❈✮ ❛r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ✐♥ ❛q✉❡♦✉s s♦❧✉t✐♦♥✳ ■♥❞✐✲
✈✐❞✉❛❧ s❛♠♣❧❡s ❛r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ❢♦r ❡❛❝❤ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ♣❍ ✈❛❧✉❡ ❜❡t✇❡❡♥ ♣❍ ✷ ❛♥❞ ✹✳

✽✶



✹✳✷✳ ❊①♣❡r✐♠❡♥ts ❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s

❚❤❡ ♣❍ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ✐s ❛❞❥✉st❡❞ ✉s✐♥❣ s♦❧✉t✐♦♥s ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ❞✐✛❡r❡♥t ♠♦❧❛r✐t✐❡s ♦❢
❍❈❧❖✹ ✐♥ ❍✷❖ ❛s s♦❧✈❡♥t✳ ❙✐♥❝❡ t❤❡ ❧♦✇✲♣❍ s♦❧✉t✐♦♥s ✐♥ t❤❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✷ ✲ ✹ ❤❛✈❡ s♦♠❡
s❡❧❢✲❜✉✛❡r✐♥❣ ❡✛❡❝t ❛♥❞ ♦♥❧② s♠❛❧❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ ❍✰ ✇✐❧❧ ❜❡ r❡❧❡❛s❡❞ ❞✉r✐♥❣ t❤❡
r❡❛❝t✐♦♥✱ ♥♦ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❜✉✛❡r ✐s ♥❡❝❡ss❛r② ❬✾❪✳
❚❤❡ s❛♠♣❧❡s ❛r❡ t❤❡♥ ✐♥❝✉❜❛t❡❞ ❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭✹✺✱ ✻✵✱ ✽✵ ❛♥❞ ✾✵ ➦❈✱

r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✮ ❢♦r ✷✹ ❤✳ ❋♦r t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t ❝❛rr✐❡❞ ♦✉t ❛t ✼✵ ➦❈✱ ❛ ❤❡❛t✐♥❣ ♣❡r✐♦❞ ♦❢
✸ ❞❛②s ✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ r❡q✉✐r❡❞ t♦ r❡❛❝❤ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❬✾❪✳ ❚❤❡ s♣❡❝tr❛ ❛r❡ r❡❝♦r❞❡❞
✇❤✐❧❡ ❦❡❡♣✐♥❣ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ❝✉✈❡tt❡s ❛t t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡
❝♦♥tr♦❧❧❡❞ ❝♦♣♣❡r ❤♦❧❞❡r✳ ❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝tr❛ ❛r❡ s✉❜❥❡❝t❡❞ t♦ ♣❡❛❦ ❞❡❝♦♥✈♦❧✉t✐♦♥✳
❋r♦♠ t❤❡ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❛r❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞✳

✹✳✷✳✹ ◆▼❘ ▼❡❛s✉r❡♠❡♥ts

❋♦r r❡❝♦r❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ◆▼❘ s♣❡❝tr❛✱ ✻✵✵ ➭❧ ♦❢ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ❞✐ss♦❧✈❡❞ ✐♥ ❉✷❖ ✭❝ ❂
✶·✶✵✲✸▼✮ ❛♥❞ ❛❞❥✉st❡❞ t♦ ♣❍ ✸✱ ✺✳✺ ♦r ✾✱ ❛r❡ ✜❧❧❡❞ ✐♥ ◆▼❘ t✉❜❡s ❛♥❞ ♣❧❛❝❡❞ ✐♥ t❤❡
t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❝♦♥tr♦❧❧❡❞ s❛♠♣❧❡ ❤♦❧❞❡r ♦❢ t❤❡ ❇r✉❦❡r ◆▼❘ s♣❡❝tr♦♠❡t❡r✳ ❆❢t❡r t❤❡
✜rst s♣❡❝tr❛ ✐s r❡❝♦r❞❡❞✱ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✐s ❣r❛❞✉❛❧❧② ✐♥❝r❡❛s❡❞✳ ❆❢t❡r ❡❛❝❤ ❤❡❛t✐♥❣
st❡♣✱ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ✐s ❡q✉✐❧✐❜r❛t❡❞ ❛t t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❞❡s✐r❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❢♦r ✺✲✶✵ ♠✐♥
❜❡❢♦r❡ t❤❡ s♣❡❝tr✉♠ ✐s r❡❝♦r❞❡❞ ❛♥❞ t❤❡ ♥❡①t ❤❡❛t✐♥❣ st❡♣ ✐s ✐♥✐t✐❛t❡❞✳ ❆t t❤❡ ❡♥❞
♦❢ t❤❡ ❤❡❛t✐♥❣ ❝②❝❧❡✱ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ✐s ❝♦♦❧❡❞ t♦ r♦♦♠ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❛♥❞ r❡♠❡❛s✉r❡❞ ❢♦r
❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ t❤❡ ✐♥✐t✐❛❧❧② r❡❝♦r❞❡❞ s♣❡❝tr✉♠✳

✹✳✷✳✺ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮✲❉❖❚❆

✹✳✷✳✺✳✶ ❘❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ❙♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❜② ❈❤❡❧❡① ❈❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②

❋♦r s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ❢r❡❡ ❆❝✭■■■✮ ❢r♦♠ ❉❖❚❆✲❝♦♠♣❧❡①❡❞ ❆❝✭■■■✮✱ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ❝❛♥ ❜❡
♣❛ss❡❞ t❤r♦✉❣❤ ❛ ❈❤❡❧❡① ✶✵✵✴✷✵✵ ♠❡s❤ ❝❛t✐♦♥ ❡①❝❤❛♥❣❡ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② ❝♦❧✉♠♥
✭✶ ♠❧ ✈♦❧✉♠❡ ❜❡❞✱ ✶✵✵ ✲ ✷✵✵ ♠❡s❤✱ ◆❛✰ ❢♦r♠✱ ❇✐♦❘❛❞✱ ❘✐❝❤♠♦♥❞✱ ❈❆✱ ❛❞❥✉st❡❞
t♦ ♣❍ ✼✳✹✮✳ ❈❤❡❧❡① r❡s✐♥ ✐s ❛ ✇❡❛❦❧② ❛❝✐❞✐❝ st②r❡♥❡ ❞✐✈✐♥②❧❜❡♥③❡♥❡ ❝♦♣♦❧②♠❡r ❝♦♥✲
t❛✐♥✐♥❣ ♣❛✐r❡❞ ✐♠✐♥♦❞✐❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞ ❛s ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❣r♦✉♣s ❢♦r ❤✐❣❤❧② s❡❧❡❝t✐✈❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ♦❢
♣♦❧②✈❛❧❡♥t ♠❡t❛❧ ✐♦♥s ❬✷✹✼❪✳ ❚❤❡ ❛❝t✉❛❧ s❡❧❡❝t✐✈✐t② ❢♦r ❛♥② s♣❡❝✐✜❝ s②st❡♠ ❞❡♣❡♥❞s
♦♥ ❢❛❝t♦rs ❧✐❦❡ ♣❍✱ ✐♦♥✐❝ str❡♥❣t❤✱ ❛♥❞ t❤❡ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ♦t❤❡r ❝♦♠♣❧❡①✲❢♦r♠✐♥❣ s♣❡✲
❝✐❡s✳ ❈❤❡❧❡① r❡s✐♥ ✐s st❛❜❧❡ ♦✈❡r t❤❡ ❡♥t✐r❡ ♣❍ r❛♥❣❡ ❛♥❞ ❢✉♥❝t✐♦♥❛❧❧② ❛❝t✐✈❡ ❢r♦♠
♣❍ ✷ ✲ ✶✷✳ ❉❡♣❡♥❞✐♥❣ ♦♥ t❤❡ ♣❍ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ♣❛ss❡❞ t❤r♦✉❣❤ t❤❡ ❝♦❧✉♠♥✱ ♠❛♥②
♠❡t❛❧s ✭✇✐t❤ ❡①❝❡♣t✐♦♥ ♦❢ ♠♦♥♦✈❛❧❡♥t ❝❛t✐♦♥s✮ ❝❛♥ ❜❡ ❛❞s♦r❜❡❞ ❛s ❝❤❡❧❛t❡ s♣❡❝✐❡s✳ ■♥
t❤❡s❡ ❝❤❡❧❛t❡s✱ t✇♦ ✺✲♠❡♠❜❡r❡❞ r✐♥❣s ❞❡✜♥❡ t❤❡ str✉❝t✉r❡ ✐♥ ✇❤✐❝❤ t❤❡ ✐♠✐♥♦❞✐❛❝❡t✐❝
❣r♦✉♣s ❛❝t ❛s tr✐❞❡♥t❛t❡ ❧✐❣❛♥❞s✳ ❚❤❡ ❜♦♥❞ str❡♥❣t❤ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ✐s ✉s✉❛❧❧②
✈❡r② ❤✐❣❤✳
❚❤❡ ♣♦❧②♣r♦♣②❧❡♥❡ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤✐❝ ❝♦❧✉♠♥s ✭❇✐♦✲❙♣✐♥ ❢r♦♠ ❇✐♦❘❛❞ ▲❛❜♦r❛t♦r✲

✐❡s✱ ■♥❝✳✱ ❋✐❣✳ ✹✳✶✵✱ ❧❡❢t✮ ❛r❡ ♣❛❝❦❡❞ ✇✐t❤ ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡❧② ✵✳✺ ♠❧ ♦❢ ❤②❞r❛t❡❞ r❡s✐♥✱ ✜①❡❞
✇✐t❤ ❛ P❊ ❢r✐t ✇✐t❤ ✶✷✵ ➭♠ ♣♦r❡ ❞✐❛♠❡t❡r✳ ❉✉❡ t♦ t❤❡ ♣❍ ♦❢ t❤❡ ❈❤❡❧❡① ✶✵✵✴✷✵✵
♠❡s❤ r❡s✐♥ ✐♥ s♦❞✐✉♠ ❢♦r♠ ✭♣❍ ∼✶✶✮✱ t❤❡ r❡s✐♥ r❡q✉✐r❡s ❡①t❡♥s✐✈❡ ✇❛s❤✐♥❣ ✇✐t❤
✵✳✾ ✪ ◆❛❈❧ ✉♥t✐❧ t❤❡ ♣❍ ✐s ♥❡✉tr❛❧ ❬✷✹✽❪✳ ❚❤❡ s❛♠♣❧❡ s♦❧✉t✐♦♥ ✭❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ❆❝✭■■■✮
❛s ❢r❡❡ ♠❡t❛❧ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❝♦♠♣❧❡①❡❞ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✮ ✐s t❤❡♥ ❧♦❛❞❡❞ ♦♥t♦ t❤❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥❡❞
❈❤❡❧❡① ❝♦❧✉♠♥✳ ❇② ❡❧✉t✐♦♥ ✇✐t❤ ✺ ❝♦♥s❡❝✉t✐✈❡ ♣♦rt✐♦♥s ♦❢ ✶ ♠❧ ♦❢ ✵✳✾ ✪ ◆❛❈❧✱ t❤❡
❝♦♠♣❧❡①❡❞ ❛❝t✐♥✐✉♠ ❢r❛❝t✐♦♥ ✐s ♣❛ss❡❞ t❤r♦✉❣❤ t❤❡ ❝♦❧✉♠♥ ❛♥❞ ❝♦❧❧❡❝t❡❞ ✐♥ ❢r❛❝t✐♦♥s
❋✶ ✲ ❋✺✳ ❚❤❡ ❢r❡❡ ❆❝✲✷✷✺ ❢r❛❝t✐♦♥ ✐s r❡t❛✐♥❡❞ q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡❧② ♦♥ t❤❡ ❈❤❡❧❡① ❝♦❧✉♠♥
❛♥❞ ✐s t❤❡♥ ❡❧✉t❡❞ ✇✐t❤ s✉❜s❡q✉❡♥t ♣♦rt✐♦♥s ♦❢ ✶ ♠❧ ♦❢ ✶ ▼ ❍❈❧ ✭❋✻✮ ❛♥❞ ✷ ♠❧ ♦❢

✽✷



❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s ✹✳✷✳ ❊①♣❡r✐♠❡♥ts

✵✳✾ ✪ ◆❛❈❧ ✭❋✼ ✲ ❋✽✱ ❋✐❣✳ ✹✳✶✵✱ r✐❣❤t✮✳ ❊❛❝❤ ❢r❛❝t✐♦♥ ✐s ♠❡❛s✉r❡❞ ✐♥ t❤❡ ❣❛♠♠❛
s♣❡❝tr♦♠❡t❡r✳ ❚❤❡ ♣❛r❡♥t ♥✉❝❧✐❞❡ ❆❝✲✷✷✺ ✐s ♠❡❛s✉r❡❞ ✈✐❛ ❣❛♠♠❛ ❞❡t❡❝t✐♦♥ ✇❤❡♥
✐♥ s❡❝✉❧❛r ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✇✐t❤ ✐ts ❞❛✉❣❤t❡rs✳ ❋♦r q✉❛♥t✐✜❝❛t✐♦♥✱ t❤❡ ❛♠♦✉♥ts ♦❢ t❤❡
❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆ ❢r❛❝t✐♦♥s ❛♥❞ t❤❡ ❢r❡❡ ❆❝✲✷✷✺ ❢r❛❝t✐♦♥s ❛r❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❜② ❡①♣r❡ss✐♥❣
t❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ❛s ❛ ♣❡r❝❡♥t❛❣❡ ♦❢ t❤❡ t♦t❛❧ ❛❝t✐✈✐t② ♦❢ ❛❧❧ ❢r❛❝t✐♦♥s✳
❚❤❡ ❈❤❡❧❡① r❡s✐♥ ❡✣❝✐❡♥t❧② ❞✐st✐♥❣✉✐s❤❡s ❜❡t✇❡❡♥ ❢r❡❡ ♠❡t❛❧ ✭❛q✉♦✮ ✐♦♥s ❛♥❞ ♠❡t❛❧✲

❧✐❣❛♥❞ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✐♥ t❤❡ ❧♦❛❞ s♦❧✉t✐♦♥✳ ❍❡♥❝❡ t❤✐s ♠❡t❤♦❞ ✐s ❛❜❧❡ t♦ ♣r♦✈✐❞❡ ❛ r❡❧✐❛❜❧❡
s♣❡❝✐❛t✐♦♥✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ♥♦ ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛❜♦✉t t❤❡ ❢♦r♠ ♦r st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❢♦r♠❡❞
❝♦♠♣❧❡①❡s ✐s ❛✈❛✐❧❛❜❧❡✳ ■t ✐s ❛❧s♦ ♥♦t ♣♦ss✐❜❧❡ t♦ ❞✐✛❡r❡♥t✐❛t❡ ❜❡t✇❡❡♥ ❝♦♠♣❧❡①❡s
❢♦r♠❡❞ ❜② ❞✐✛❡r❡♥t ❧✐❣❛♥❞s ♣r❡s❡♥t ✐♥ s♦❧✉t✐♦♥✱ ❡✳❣✳ ❜❡t✇❡❡♥ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆ ❛♥❞
❆❝✲✷✷✺ ❤②❞r♦①♦ s♣❡❝✐❡s✳

❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✵✿ ❧❡❢t✿ ❇✐♦✲❙♣✐♥ ❝♦❧✉♠♥ ❬✷✹✽❪❀ r✐❣❤t✿ ♣r✐♥❝✐♣❧❡ ♦❢ ❈❤❡❧❡① s❡♣❛r❛t✐♦♥✳

✹✳✷✳✺✳✷ ❘❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ❙♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❜② ■♥st❛♥t ❚❤✐♥ ▲❛②❡r ❈❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②

❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✶✿ Pr✐♥❝✐♣❧❡ ♦❢ ■❚▲❈✳ ❚❤❡ s❛♠♣❧❡ ✐s
❛♣♣❧✐❡❞ t♦ t❤❡ str✐♣ ❛t ❘❢ ❂ ✵ ✭❜❧❛❝❦ ❞♦t✮ ❛♥❞
tr❛✈❡❧s ✇✐t❤ t❤❡ ❡❧✉❡♥t ✭r❡❞ ❞♦t❀ ❤❡r❡✿ ❘❢ ❂ ✵✳✼✮✳

■❚▲❈ ✐s ❛❜❧❡ t♦ ♣r♦✈✐❞❡ ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥
❛❜♦✉t t❤❡ ❛♠♦✉♥t ♦❢ ❝♦♠♣❧❡①❡❞ ❛♥❞ ❢r❡❡
r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✐♥ t❤❡ s❛♠♣❧❡✳ ❚❤✐♥ ❧❛②❡r
❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② ✐s ❛ s♦❧✐❞✲❧✐q✉✐❞ ❢♦r♠
♦❢ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② ✇❤❡r❡ t❤❡ st❛t✐♦♥❛r②
♣❤❛s❡ ✐s ✉s✉❛❧❧② ❛ ♣♦❧❛r ❛❜s♦r❜❡♥t ❛♥❞
t❤❡ ♠♦❜✐❧❡ ♣❤❛s❡ ✐s ❛ s✐♥❣❧❡ s♦❧✈❡♥t ♦r ❛
♠✐①t✉r❡ ♦❢ s♦❧✈❡♥ts✳ ■t ✐s ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ✉s❡✲
❢✉❧ ✐♥ ❝❛s❡s ♦❢ ♠❆❜✲❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ s❛♠♣❧❡
s♦❧✉t✐♦♥s ✇❤❡♥ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ❈❤❡❧❡①
✐s ♥♦t ♣♦ss✐❜❧❡ ❞✉❡ t♦ t❤❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❛❢✲
✜♥✐t② ♦❢ t❤❡ ♠❆❜ t♦✇❛r❞s t❤❡ ♦r❣❛♥✐❝
r❡s✐♥✳ ❚❤✐s s♦✲❝❛❧❧❡❞ r❛❞✐♦✲■❚▲❈ s❡r✈❡s
❛s ❛ ♠❡t❤♦❞ ❢♦r q✉❛❧✐t② ❝♦♥tr♦❧ ♦❢ r❛❞✐♦✲
♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s ❬✷✹✾✱ ✷✺✵❪✳
■❚▲❈✲❙● ✭P❛❧❧ ❈♦r♣♦r❛t✐♦♥ ✭P▲▲✮ ♦r

❱❛r✐❛♥ ▼❡❞✐❝❛❧ ❙②st❡♠s✱ ■♥❝✳✮ ✐s ❛ ♣♦r♦✉s ❛♥❞ s❧✐❣❤t❧② ❛❝✐❞✐❝ ♣✉r❡ ❣❧❛ss ✜❜r❡ s❤❡❡t
✐♠♣r❡❣♥❛t❡❞ ✇✐t❤ ❛ ♠♦♥♦s✐❧✐❝✐❝ ❛❝✐❞ ❣❡❧ t❤❛t ❣✐✈❡s ❡①❝❡❧❧❡♥t r❡s♦❧✉t✐♦♥ ❢♦r ♥♦♥ ♣♦❧❛r
❝♦♠♣♦✉♥❞s✳ ❚❤❡ ■❚▲❈✲❙● ♣❧❛t❡s ❛r❡ ❝✉t ✐♥t♦ str✐♣s ♦❢ ✶✲✶✳✺ ❝♠ ① ✶✵ ❝♠ s✐③❡✳
◆❛✲❝✐tr❛t❡ ✭✵✳✵✺ ▼✱ ♣❍ ✺✳✺✮ ♦r ✵✳✵✺ ▼ ❊❉❚❆ ✐s ✉s❡❞ ❛s ❡❧✉❡♥t ✭♠♦❜✐❧❡ ♣❤❛s❡✮✳
❋♦r ❛♥❛❧②s✐s✱ ❛♥ ❛❧✐q✉♦t ✭✺ ✲ ✶✵ ➭❧✮ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ✐s ❞❡♣♦s✐t❡❞ ♦♥ t❤❡ ■❚▲❈✲str✐♣

✭❛♣♣r♦①✐♠❛t❡❧② ✶ ❝♠ ❢r♦♠ t❤❡ ❜♦tt♦♠✱ ❋✐❣✳ ✹✳✶✶✮✳ ❚❤❡ str✐♣ ✐s t❤❡♥ ♣❧❛❝❡❞ ✐♥ ❛
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✹✳✷✳ ❊①♣❡r✐♠❡♥ts ❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s

s❤❛❧❧♦✇ ♣♦♦❧ ♦❢ ❡❧✉❡♥t ✇✐t❤✐♥ ❛ ❞❡✈❡❧♦♣✐♥❣ ❝❤❛♠❜❡r✳ ❚❤❡ ❡❧✉❡♥t t❤❡♥ s❧♦✇❧② r✐s❡s ✉♣
t❤❡ ■❚▲❈ str✐♣ ❞✉❡ t♦ ❝❛♣✐❧❧❛r② ❢♦r❝❡s✳
❆s s♦♦♥ ❛s t❤❡ ♠♦❜✐❧❡ ♣❤❛s❡ ♠♦✈❡s ♣❛st t❤❡ ❞❡♣♦s✐t❡❞ s❛♠♣❧❡ s♣♦t✱ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠

❜❡t✇❡❡♥ ❛❞s♦r❜❡❞ ♠♦❧❡❝✉❧❡s ♦♥ t❤❡ s♦❧✐❞ ♣❤❛s❡ ✭■❚▲❈✲str✐♣✮ ❛♥❞ ♠♦❧❡❝✉❧❡s ✐♥ s♦❧✉✲
t✐♦♥ ✭♠♦❜✐❧❡ ♣❤❛s❡✮ ✐s ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ❢♦r ❡❛❝❤ ❝♦♠♣♦♥❡♥t ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡✳ ■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱
❞✐✛❡r❡♥t ❝♦♠♣♦♥❡♥ts ✈❛r② ✐♥ s♦❧✉❜✐❧✐t② ❛♥❞ str❡♥❣t❤ ♦❢ t❤❡✐r ❛❞s♦r♣t✐♦♥ ♦♥t♦ t❤❡
■❚▲❈ ♣❧❛t❡✱ s♦ t❤❛t s♦♠❡ ❝♦♠♣♦♥❡♥ts ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ✇✐❧❧ ❜❡ ❝❛rr✐❡❞ ❢✉rt❤❡r ✉♣ t❤❡
str✐♣ t❤❛♥ ♦t❤❡rs✳ ❍②❞r♦♣❤✐❧✐❝ ❝♦♠♣♦✉♥❞s ✇✐❧❧ tr❛✈❡❧ ✉♣ ✇✐t❤ t❤❡ s♦❧✈❡♥t ❢r♦♥t ✐❢
✇❛t❡r✲❜❛s❡❞ ❡❧✉❡♥ts s✉❝❤ ❛s ❡✳❣✳ ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ s♦❞✐✉♠ ❝❤❧♦r✐❞❡ s♦❧✉t✐♦♥ ♦r s♦❞✐✉♠ ❝✐t✲
r❛t❡ ❜✉✛❡r ❛r❡ ✉s❡❞✱ ✇❤✐❧❡ ❧✐♣♦♣❤✐❧✐❝ ❝♦♠♣♦✉♥❞s ✇✐❧❧ ♠♦✈❡ ✇✐t❤ ✇❛t❡r✲❢r❡❡ s♦❧✈❡♥ts✳

■♥ t❤❡ ❞❡s❝r✐❜❡❞ s②st❡♠✱ t❤❡ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ r❡♠❛✐♥s ❛t t❤❡ s♣♦t ♦❢ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥
❛♥❞ ✇✐❧❧ ♥♦t ♠♦✈❡ ✇✐t❤ t❤❡ ❡❧✉❡♥t ❢r♦♥t ✭❘❢ ❂ ✵✮ ✇❤✐❧❡ ❢r❡❡ ❛❝t✐♥✐✉♠ ♠♦✈❡s ✇✐t❤
t❤❡ s♦❧✈❡♥t ❢r♦♥t ✭❛s ❝✐tr❛t❡✲ ♦r ❊❉❚❆✲❝♦♠♣❧❡①✱ ❘❢ ❂ ✵✳✾✮✳ ❲❤❡♥ t❤❡ ♠♦❜✐❧❡ ♣❤❛s❡
r❡❛❝❤❡s t❤❡ t♦♣ ♦❢ t❤❡ str✐♣✱ t❤❡ str✐♣ ✐s r❡♠♦✈❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ❞❡✈❡❧♦♣✐♥❣ ❝❤❛♠❜❡r ❛♥❞
❝✉t ✐♥t♦ t✇♦ ♣✐❡❝❡s ✭✶✴✸ t♦♣✱ ✷✴✸ ❜♦tt♦♠✮ ❛❢t❡r ✐t ✇❛s ❧❡t t♦ ❞r②✳ ❚❤❡ ♣✐❡❝❡s ❛r❡ ❛♥❛✲
❧②s❡❞ ✈✐❛ ❣❛♠♠❛✲s♣❡❝tr♦♠❡tr② ❛♥❞ ✲❛t t✐♠❡s✲ r❛❞✐♦❣r❛♣❤✐❝ ✐♠❛❣✐♥❣ ✇❤❡♥ s❡❝✉❧❛r
❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✐s r❡❛❝❤❡❞✳ ❋♦r q✉❛♥t✐✜❝❛t✐♦♥✱ t❤❡ ❛♠♦✉♥ts ♦❢ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧❡❞ r❛❞✐♦❝♦♥✲
❥✉❣❛t❡ ❛♥❞ t❤❡ ♥♦♥✲❜♦✉♥❞ ♥✉❝❧✐❞❡ ❛r❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❜② ❡①♣r❡ss✐♥❣ t❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣
❛❝t✐✈✐t✐❡s ❛s ❛ ♣❡r❝❡♥t❛❣❡ ♦❢ t❤❡ t♦t❛❧ ❛❝t✐✈✐t② ♦♥ t❤❡ ■❚▲❈ str✐♣✳
❚❤❡ ■❚▲❈✲❙●✴✵✳✵✺ ▼ ❊❉❚❆ s②st❡♠ ❝❛♥ ❛❧s♦ ❜❡ ❛♣♣❧✐❡❞ ❢♦r st✉❞✐❡s ✐♥ ❤✉♠❛♥

❜❧♦♦❞ s❡r✉♠✳ ■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ t❤❡ s❡♣❛r❛t✐♦♥ ❛❝❤✐❡✈❡❞ ✇✐t❤ ■❚▲❈ ✐s ♥♦t ❛s ❣♦♦❞ ❛s
✇✐t❤ ❍P▲❈✳ ◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss✱ ✐♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ ❧♦♥❣✲❧✐✈❡❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s✱ ✇❤✐❝❤ r❡q✉✐r❡
s❡✈❡r❛❧ ❤♦✉rs ✉♥t✐❧ s❡❝✉❧❛r ❞❡❝❛② ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✐s r❡❛❝❤❡❞ ✭❡✳❣✳ ∼✷ ❤ ❢♦r ❆❝✲✷✷✺ t♦
❡q✉✐❧✐❜r❛t❡ ✇✐t❤ ❋r✲✷✷✶✮✱ ■❚▲❈ ❤❛s ❛❞✈❛♥t❛❣❡s ♦✈❡r ✭r❛❞✐♦✲✮❍P▲❈✳ ❲✐t❤ ■❚▲❈✱
❛♥ r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ ❛❧✐q✉♦t ❝❛♥ ❜❡ q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡❧② ❛♥❛❧②s❡❞ ✇✐t❤ ❣❛♠♠❛ s♣❡❝tr♦♠❡tr②
❛❢t❡r ❛♣♣r♦♣✐❛t❡ ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥✳ ❖♥ ❝♦♥tr❛r②✱ ✇✐t❤ ❍P▲❈ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❢r❡❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s
❛r❡ ❞✐✣❝✉❧t t♦ ❡❧✉t❡ q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡❧② ❞✉❡ t♦ ❛❞s♦r♣t✐♦♥ ❡✛❡❝ts ♦♥ t❤❡ ❝♦❧✉♠♥✳ ■♥
❛❞❞✐t✐♦♥✱ ✇✐t❤ ♦♥✲❧✐♥❡ r❛❞✐♦ ❍P▲❈ t❤❡ t✐♠❡ t♦ r❡❛❝❤ ❞❡❝❛② ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✐s ♥♦t ❣✐✈❡♥
❛♥❞ t❤❡ s✐♥❣❧❡ ♣❡❛❦s ❢♦r t❤❡ ♠♦t❤❡r ❛♥❞ ❞❛✉❣❤t❡r ♥✉❝❧✐❞❡s ❝❛♥ ♥♦t ❜❡ r❡s♦❧✈❡❞
q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡❧②✳

❘❛❞✐♦❣r❛♣❤✐❝ ■♠❛❣✐♥❣✿ ❆✉t♦r❛❞✐♦❣r❛♣❤② ♦❢ ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ ■❚▲❈ str✐♣s ✐s ❝♦♥❞✉❝t❡❞
❜② s❝❛♥♥✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❡①♣♦s❡❞ ♣❤♦rs♣❤♦r♦✉s s❝r❡❡♥ ✉s✐♥❣ t❤❡ ❇✐♦✲❘❛❞ ▼♦❧❡❝✉❧❛r ■♠❛❣❡r
✇✐t❤ ◗✉❛♥t✐t② ❖♥❡ s♦❢t✇❛r❡✱ ✇❤✐❝❤ ❢❛❝✐❧✐t❛t❡s q✉❛♥t✐✜❝❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛❝t✐✈✐t② ❞❡♣♦s✐t❡❞
♦♥ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ r❡❣✐♦♥s ♦❢ t❤❡ ■❚▲❈ str✐♣ ✭❋✐❣✳ ✹✳✶✷✮✳ ❊①♣♦s✉r❡ t✐♠❡ ❞❡♣❡♥❞s ♦♥
t❤❡ t♦t❛❧ ❛❝t✐✈✐t② ♦♥ t❤❡ str✐♣✳

❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✷✿ ❘❛❞✐♦❣r❛♣❤✐❝ ✐♠❛❣❡s❀ ❧❡❢t ✿ ❆❝✲✷✷✺ ❜❧❛♥❦ s❛♠♣❧❡ ♦♥ ■❚▲❈✲❙●✱ ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ ✇✐t❤ ✵✳✵✺ ▼
◆❛✲❝✐tr❛t❡✳ ❋r❡❡ ❆❝✲✷✷✺ tr❛✈❡❧❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ ❡❧✉❡♥t ✭❘❢ ❂ ✵✳✾✮✳ r✐❣❤t ✿ ✸▼▼✴✵✳✾ ✪ ◆❛❈❧ ■❚▲❈✲s②st❡♠✿
❢r❡❡ ❆❝✲✷✷✺ r❡♠❛✐♥s ❛t t❤❡ ♣♦✐♥t ♦❢ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥✱ ✇❤✐❧❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ tr❛✈❡❧s ✇✐t❤ t❤❡ s♦❧✈❡♥t ❢r♦♥t✳

✽✹



❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s ✹✳✷✳ ❊①♣❡r✐♠❡♥ts

■❚▲❈ ❙❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆ ❈♦♠♣❧❡①✿ ■♥ t❤✐s ✇♦r❦ ❛♥ ■❚▲❈ s②s✲
t❡♠ ✇❛s ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ✇❤✐❝❤ ✐s ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡ t♦ s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①
❢r♦♠ ❢r❡❡ ❆❝✭■■■✮✳ ❚❤✐s ■❚▲❈ ❙②st❡♠ ✭❲❤❛t♠❛♥ ✸▼▼ ❛s s♦❧✐❞ ♣❤❛s❡✱ ✵✳✾ ✪ ◆❛❈❧
❛s ♠♦❜✐❧❡ ♣❤❛s❡✱ ❋✐❣✳ ✹✳✶✷✱ r✐❣❤t✮ ♣r❡s❡♥ts ❛ s✉❜st✐t✉t❡ ♠❡t❤♦❞ ❢♦r ❈❤❡❧❡① ✶✵✵
❛♥❞ ♣r♦✈❡❞ t♦ ❜❡ ♠♦r❡ r❡❧✐❛❜❧❡ ♦✈❡r t❤❡ ✇❤♦❧❡ ♣❍ r❛♥❣❡✳ ❚❤❡ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ ✈❛r✐✲
♦✉s ■❚▲❈ ♣❛♣❡rs ✇❤✐❝❤ ✇❡r❡ ❛ss❡ss❡❞ ❛r❡ s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❚❛❜❧❡ ✺✳✷✵✳
❚❤❡ ■❚▲❈ s②st❡♠s ✐♠♣❧❡♠❡♥t❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ❛r❡ ❤✐❣❤❧✐❣❤t❡❞ ✐♥ ❜❧✉❡✳ ❋♦r

❚❛❜❧❡ ✹✳✷✿ ❘❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ❛ss❡ss♠❡♥t ♦❢ ✈❛r✐♦✉s ■❚▲❈ s②st❡♠s t♦ ✐❞❡♥t✐❢② s✉✐t❛❜❧❡ s②st❡♠s ❢♦r
r❡❧✐❛❜❧❡ s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ❢r❡❡ ❆❝✭■■■✮ ❢r♦♠ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆✲♠❆❜✳ ❚❤❡ ♠♦st s✉✐t❛❜❧❡
■❚▲❈ s②st❡♠s ❛r❡ ❤✐❣❤❧✐❣❤t❡❞ ✐♥ ❜❧✉❡✳

■❚▲❈
❡❧✉❡♥t

❜❧❛♥❦
❆❝✭■■■✮❉❖❚❆

❆❝✭■■■✮❉❖❚❆✲ ❆❝✭■■■✮✲s❡r✉♠ s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r

♣❛♣❡r ✭❢r❡❡ ❆❝✲✷✷✺✮ ♠❆❜ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ♣r♦t❡✐♥s ❍❇❙ st✉❞②

■❚▲❈✲❙● ✵✳✵✺ ▼ ◆❛✲❝✐tr❛t❡ ❘❢ ❂ ✵✳✾ ❘❢ ❂ ✵ ❘❢ ❂ ✵✳✽ ✰✰

■❚▲❈✲❙● ✵✳✵✺ ▼ ❊❉❚❆ ❘❢ ❂ ✵✳✾ ❘❢ ❂ ✵✳✶ ❘❢ ❂ ✵✳✽ ✰✰

❇✐♦❞❡① ✵✳✵✺ ▼ ◆❛✲❝✐tr❛t❡ ❘❢ ❂ ✶ ❘❢ ❂ ✵ ♥✳❛✳ ♦

✸▼▼
❛❝❡t♦♥❡✿❍✷❖

❘❢ ❂ ✵ ❘❢ ❂ ✵ ♦
✶✿✶

✸▼▼
▼❡❖❍✿✵✳✾ ✪ ◆❛❈❧

❘❢ ❂ ✵ ❘❢ ❂ ✵ ♦
✶✿✶

✸▼▼ ✵✳✾ ✪ ◆❛❈❧ ❘❢ ❂ ✵ ❘❢ ❂ ✵✳✾ ♦

✸▼▼ ✵✳✵✺ ▼ ◆❛✲❝✐tr❛t❡ ❘❢ ❂ ✶ ❘❢ ❂ ✵✳✾ ♦

r♦✉t✐♥❡ ❉❖❚❆✲❛♥t✐❜♦❞② r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✭s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ♠❆❜✲❜♦✉♥❞ ❛♥❞ ❢r❡❡ ❆❝✲✷✷✺✮
❛♥❞ ❛❧s♦ ❢♦r ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ st❛❜✐❧✐t② ✐♥ ❍❇❙✱ t❤❡ ■❚▲❈✲
❙●✴◆❛✲❝✐tr❛t❡ ✭♦r ❊❉❚❆✮ ❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥ ✐s ✈❡r② s✉✐t❛❜❧❡ ✭✰✰✮ s✐♥❝❡ ✐t ✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦
r❡❧✐❛❜❧② s❡♣❛r❛t❡ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲♠❆❜✲❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❢r♦♠ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ❜♦✉♥❞ t♦ s❡r✉♠ ❝♦♠✲
♣♦♥❡♥ts✳ ❚❤❡ ✸▼▼✴s♦❞✐✉♠ ❝❧♦r✐❞❡ s②st❡♠ ✇❛s t❤❡ ♦♥❧② ❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥ ✐♥✈♦❧✈✐♥❣ ♣♦❧❛r
s♦❧✈❡♥ts ✇❤✐❝❤ ✇❛s ❢♦✉♥❞ r❡❧✐❛❜❧❡ ❢♦r s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♣♦❧❛r ❆❝✲❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ❢r♦♠
✉♥❜♦✉♥❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✳

✹✳✷✳✺✳✸ ❙❛♠♣❧❡ Pr❡♣❛r❛t✐♦♥

❙♣❡❝✐❛t✐♦♥ st✉❞✐❡s ✇✐t❤ ❈❤❡❧❡① ✭✻✵ ➦❈✮✿ ✶✵✵ ➭❧ ✵✳✷ ▼ ❜✉✛❡r ✭❚❘■❙ ❢♦r s❛♠♣❧❡s
✇✐t❤ ♣❍ ❃ ✼✳✺ ♦r ◆❛❖❆❝ ❢♦r s❛♠♣❧❡s ✇✐t❤ ♣❍ ❁ ✼✮ ♣❧✉s ✺✵ ➭❧ ✷ ✪ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞
❛r❡ ❛❞❥✉st❡❞ t♦ t❤❡ r❡q✉✐r❡❞ ♣❍ ❜② ❛❞❞✐♥❣ ❞❡✜♥❡❞ ✈♦❧✉♠❡s ♦❢ ✶ ▼ ❍◆❖✸ ♦r ✶ ▼
◆❛❖❍✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❚❤❡ ♠✐①t✉r❡ ✐s st✐rr❡❞ ✈❡r② ✇❡❧❧ ❛♥❞ ❛♥ ❛❧✐q✉♦t ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣
t♦ t❤❡ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ❛❞❞❡❞ ❛❝✐❞✴❜❛s❡ ✐s ❞✐s❝❛r❞❡❞✳ ❍❡r❡✉♣♦♥ t❤❡ r❡❛❝t❛♥ts✱ ♥❛♠❡❧②
✵✳✷ ➭❣ ❉❖❚❆ ✐♥ ✶✵ ➭❧ ✵✳✶✺ ▼ ◆❛❈❧✴✵✳✵✺ ▼ ◆❛❖❆❝ ❜✉✛❡r ❛♥❞ ✵✳✻ ➭❈✐ ✭∼✷✷ ❦❇q✮
❆❝✲✷✷✺ ✐♥ ✷ ➭❧ ✵✳✵✺ ▼ ❍◆❖✸ ❛r❡ ❛❞❞❡❞✱ r❡s✉❧t✐♥❣ ✐♥ ❛ t♦t❛❧ s❛♠♣❧❡ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢
❱t♦t❛❧ ❂ ✶✻✷ ➭❧✳ ❆❢t❡r t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✭✶✺ ♠✐♥ ❛t ✻✵ ➦❈✮ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ✐s s❡♣❛r❛t❡❞ ✈✐❛
❈❤❡❧❡① ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②✳ ❚❤❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ✐s ❡❧✉t❡❞ ✇✐t❤ ✵✳✾ ✪ ◆❛❈❧ ❛♥❞
❝♦❧❧❡❝t❡❞ ✐♥ ❢r❛❝t✐♦♥s ❋✶ ✲ ❋✺✱ ✇❤✐❧❡ ❢r❡❡ ❆❝✲✷✷✺ ✐s ❡❧✉t❡❞ ✇✐t❤ ✶ ▼ ❍❈❧ ✐♥ ❢r❛❝t✐♦♥s
❋✻ ✲ ❋✽✳ ❚❤❡ ❢r❛❝t✐♦♥s ❛r❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✐♥ t❤❡ ❣❛♠♠❛ ❝♦✉♥t❡r ❛♥❞ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥
②✐❡❧❞ ✐s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ r❡❧❛t✐✈❡ t♦ t❤❡ t♦t❛❧ ❛❝t✐✈✐t② ❢♦✉♥❞ ✐♥ ❛❧❧ ❢r❛❝t✐♦♥s✳ ❋r♦♠ t❤❡ r❛t✐♦
♦❢ ❜♦✉♥❞ ❛♥❞ ✉♥❜♦✉♥❞ ❆❝✲✷✷✺ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥s ❛r❡ ♦❜t❛✐♥❡❞✱ ❢r♦♠ ✇❤✐❝❤ t❤❡
st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❛r❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞✳

✽✺



✹✳✷✳ ❊①♣❡r✐♠❡♥ts ❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s

❙♣❡❝✐❛t✐♦♥ st✉❞✐❡s ✇✐t❤ ■❚▲❈ ✭✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈✮✿ ❚♦ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ♠✐①t✉r❡✱ ❝♦♥s✐st✐♥❣
♦❢ ✶✺✵ ➭❧ ❛q✉❡♦✉s s♦❧✉t✐♦♥ ❛❞❥✉st❡❞ t♦ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ♣❍ ❜❡t✇❡❡♥ ✷✳✺ ❛♥❞ ✹✳✺ ✭■ ❂
✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✮✱ ✵✳✷ ➭❣ ♦❢ ❉❖❚❆ ✐♥ ✶✵ ➭❧ ✵✳✶✺ ▼ ◆❛❈❧✴✵✳✵✺ ▼ ◆❛❖❆❝✲❜✉✛❡r ❛♥❞
✵✳✻ ➭❈✐ ✭∼✷✷ ❦❇q✮ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✐♥ ✷ ➭❧ ✵✳✵✺ ▼ ❍◆❖✸ ❛r❡ ❛❞❞❡❞ ✐❢ ♥♦t st❛t❡❞ ♦t❤❡r✇✐s❡✳
❚❤❡ t♦t❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆ ✐♥ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ✐s 3 ·10−6▼✱ t❤❡ t♦t❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥
♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✐s 3 · 10−10▼✳ ❚❤❡ ❜❛t❝❤❡s ❛r❡ ❤❡❛t❡❞ t♦ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✭✹✺ ✲
✾✵ ➦❈✮ ❢♦r ✷✹ ❤ ✭✻✵ ✲ ✾✵ ➦❈✮ ♦r ✹✽ ❤ ✭✹✺ ➦❈✮✳ ❆❢t❡r✇❛r❞s t❤❡ s❛♠♣❧❡s ❛r❡ s❡♣❛r❛t❡❞ ✇✐t❤
■❚▲❈ ✭✸▼▼ ✴ ✵✳✾ ✪ ◆❛❈❧✮ ❛♥❞ ❛♥❛❧②s❡❞ ❜② ❣❛♠♠❛✲s♣❡❝tr♦♠❡tr②✳ ❚❤❡ st❛❜✐❧✐t②
❝♦♥st❛♥t ❝❛♥ ❜❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ♦❜t❛✐♥❡❞ ❢r♦♠ t❤❡
r❛t✐♦ ♦❢ ❜♦✉♥❞ ❛♥❞ ✉♥❜♦✉♥❞ ❆❝✲✷✷✺✳

✹✳✷✳✻ ❘❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣✱ ❘❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ P✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ❛♥❞ ✐♥ ✈✐tr♦ ❊✈❛❧✉❛t✐♦♥

✹✳✷✳✻✳✶ ❙t❛♥❞❛r❞ ▲❛❜❡❧❧✐♥❣ Pr♦t♦❝♦❧

❚❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ♠✐①t✉r❡ ✭✶✵✵ ➭❧ ✷ ▼ ❚❘■❙✱ ✺✵ ➭❧ ✷✵ ✪ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞✱ ✺ ➭❧ ✹ ▼ ❍◆❖✸✱
① ➭❈✐ ❆❝✲✷✷✺ ✐♥ ✵✳✵✺ ▼ ❍◆❖✸ ❛♥❞ ✶✵✵ ➭❣ ❉❖❚❆✲◆❈❙✲❈❉✷✵ ✐♥ ✵✳✶✺ ▼ ◆❛❈❧ ✴
✵✳✵✺ ▼ ◆❛❖❆❝✲❜✉✛❡r❀ t♦t❛❧ ♣❍ ❂ ✽✳✺ ✲ ✾✮ ✐s ❤❡❛t❡❞ ❢♦r ✶✺ ♠✐♥ ❛t ✹✺ ➦❈ ✐♥ ❛ ❝❧❡❛♥
❡♣♣❡♥❞♦r❢ t✉❜❡ ✭✶✳✺ ♠❧✮✳ ❙✉❜s❡q✉❡♥t❧②✱ t❤❡ ❜❛t❝❤ ✐s s❡♣❛r❛t❡❞ ✉s✐♥❣ ■❚▲❈ ✭❙●
✴ ✵✳✵✺ ▼ tr✐s♦❞✐✉♠ ❝✐tr❛t❡ ✭✏◆❛✲❝✐tr❛t❡✑✮✱ ♣❍ ✺✳✺✮✳ ❚❤❡ str✐♣s ❛r❡ ❧❡t t♦ ❞r② ❛♥❞
❝✉t ✐♥ t✇♦ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ♠❡❛s✉r❡ t❤❡✐r ❛❝t✐✈✐t② ❜② ❣❛♠♠❛ s♣❡❝tr♦♠❡tr② ❛❢t❡r s❡❝✉❧❛r
❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✐s ❛tt❛✐♥❡❞✳ ❲✐t❤ t❤✐s ♣r♦t♦❝♦❧✱ ✉s✉❛❧❧② ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ♦❢ ✾✵ ✪ ❛♥❞
❤✐❣❤❡r ❛r❡ ❛❝❤✐❡✈❡❞✳ ❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐s ♣✉r✐✜❡❞ ✈✐❛ P❉✶✵ s✐③❡
❡①❝❧✉s✐♦♥ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② ✐❢ ②✐❡❧❞s ❛r❡ ❜❡❧♦✇ ✾✵ ✪✱ r❡s✉❧t✐♥❣ ✐♥ ❛ ♠♦r❡ t❤❛♥ ✾✽ ✪
r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧❧② ♣✉r❡ ♣r♦❞✉❝t✳
❚❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ ✐s ❛❧s♦ ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲❙✉❜st❛♥❝❡ P ❛t ✾✵ ➦❈✱

♣❍ ✽✳✺ ✲ ✾✱ ❧❡❛❞✐♥❣ t♦ ②✐❡❧❞s ❛❜♦✈❡ ✾✺ ✪ ✇✐t❤✐♥ ✶✺ ♠✐♥ r❡❛❝t✐♦♥ t✐♠❡✳

✹✳✷✳✻✳✷ ❖♣t✐♠✐s❡❞ ▲❛❜❡❧❧✐♥❣ Pr♦t♦❝♦❧ ❢♦r t❤❡ ❉❖❚❆✲❈❤❡❧❛t❡❞ ❆♥t✐❜♦❞②

❱❛r✐♦✉s ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❣❛✈❡ r✐s❡ t♦ t❤❡ ❛ss✉♠♣t✐♦♥ t❤❛t t❤❡ r❛❞✐♦♣r♦t❡❝t❛♥t ❛s❝♦r❜✐❝
❛❝✐❞ ✐♥t❡r❢❡r❡s ✇✐t❤ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ r❡❛❝t✐♦♥ ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✹✳✷✳✶ ✛✮✳ ■♥ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧
t❤❡ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✐s t❤❡r❡❢♦r❡ r❡♣❧❛❝❡❞ ❜② ❛♥ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❛♠♦✉♥t ♦❢ ❜✉✛❡r✳ ▼♦r❡♦✈❡r✱
t❤❡ ♦♠✐ss✐♦♥ ♦❢ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ❛❧❧♦✇s t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ t♦ ❜❡ ❝❛rr✐❡❞ ♦✉t ✐♥ ♦♥❧② ✵✳✷ ▼
❚❘■❙ ❜✉✛❡r✳ ❚❤✐s ♠♦❞✐✜❝❛t✐♦♥ ❛❧s♦ ❛♣♣❧✐❡s t♦ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲❙✉❜st❛♥❝❡ P
❛t ✾✵ ➦❈ ✭♣❍ ✾✮✳
❚❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ♠✐①t✉r❡ ✭✶✵✵ ➭❧ ✵✳✷ ▼ ❚❘■❙✱ ≤ ✺✵ ➭❈✐ ✭≤ ✶✳✾ ▼❇q✮ ❆❝✲✷✷✺ ✐♥ ✵✳✵✺

▼ ❍◆❖✸ ❛♥❞ ✶✵✵ ➭❣ ❉❖❚❆✲◆❈❙✲❈❉✷✵ ✐♥ ✵✳✶✺ ▼ ◆❛❈❧✴✵✳✵✺ ▼ ◆❛❖❆❝✲❜✉✛❡r❀ t♦t❛❧
♣❍ ❂ ✽✳✺ ✲ ✾✮ ✐s ❤❡❛t❡❞ ❢♦r ✺ t♦ ✶✺ ♠✐♥ ❛t ✸✼✱ ✹✷ ♦r ✹✺ ➦❈ ✐♥ ❛ ❝❧❡❛♥ ❛♥❞ st❡r✐❧❡
❡♣♣❡♥❞♦r❢ t✉❜❡ ✭✶✳✺ ♠❧✮✳ ❚❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❜❛t❝❤ ✐s s✉❜s❡q✉❡♥t❧② s❡♣❛r❛t❡❞ ❜② ■❚▲❈
✭❙●✴✵✳✵✺ ▼ ◆❛✲❝✐tr❛t❡✱ ♣❍ ✺✳✺✮✳ ❚❤❡ str✐♣s ❛r❡ ❧❡t t♦ ❞r②✱ ❝✉t ✐♥ t✇♦ ❛♥❞ ❛♥❛❧②s❡❞ ❜②
❣❛♠♠❛✲s♣❡❝tr♦♠❡tr② ❛❢t❡r s❡❝✉❧❛r ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✐s r❡❛❝❤❡❞✳ ❚❤✐s ♦♣t✐♠✐s❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧
❛❧❧♦✇s ❢♦r ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ♦❢ ✾✹ ✪ ❛♥❞ ❤✐❣❤❡r ✭s❡❡ ❚❛❜❧❡ ✺✳✷✶ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✹✳✸✳✷✮
✇✐t❤✐♥ ✺ t♦ ✶✺ ♠✐♥✳ ■❢ ②✐❡❧❞s ❛r❡ ❜❡❧♦✇ ✾✵ ✪✱ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡
✐s ♣✉r✐✜❡❞ ✈✐❛ P❉✶✵ s✐③❡ ❡①❝❧✉s✐♦♥ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② t♦ ♦❜t❛✐♥ ❛ ♣r♦❞✉❝t ✇✐t❤ ♠♦r❡
t❤❛♥ ✾✽ ✪ ❘❈P✳ ■❢ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐❜♦❞② ✐s ♥♦t ❞✐❧✉t❡❞ ❢♦r ✐♠♠❡❞✐❛t❡ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥
✐♥ ❢✉rt❤❡r ❡①♣❡r✐♠❡♥ts✱ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✭✷✵ ✪✮ ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ ❛❞❞❡❞ t♦ t❤❡ s♦❧✉t✐♦♥ ✐♥
♦r❞❡r t♦ ♣r❡✈❡♥t r❛❞✐♦❧②s✐s ✇❤✐❝❤ ✇♦✉❧❞ ❧❡❛❞ t♦ ♣r♦t❡✐♥ ❞❡♥❛t✉r❛t✐♦♥ ❛♥❞ ✐♥st❛❜✐❧✐t②
♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡✳

✽✻



❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s ✹✳✷✳ ❊①♣❡r✐♠❡♥ts

✹✳✷✳✻✳✸ ❙✐③❡ ❊①❝❧✉s✐♦♥ ❈❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②

❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❘■❈ ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ ♣✉r✐✜❡❞ ❢r♦♠ ❛❧❧ ❧♦✇ ♠♦❧❡❝✉❧❛r ✇❡✐❣❤t ✐♠♣✉r✐t✐❡s s✉❝❤
❛s r❡s✐❞✉❛❧ ❧✐❣❛♥❞✱ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✭✐❢ ❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧✮ ❛♥❞ ✉♥❜♦✉♥❞ r❛❞✐♦♥✉❝✲
❧✐❞❡s ✭✐❢ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ❛r❡ ❜❡❧♦✇ ✾✵ ✪✮ ❜❡❢♦r❡ ✐t ❝❛♥ ❜❡ ❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ s❡r✉♠ st✉❞✐❡s ♦r
❛❞♠✐♥✐str❛t❡❞ t♦ ♣❛t✐❡♥ts ❬✷✺✶❪✳ ❚❤✐s ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ❝❛♥ ❜❡ ❞♦♥❡ ❜② ❙❊✲❍▲P❈ ❛s ✇❡❧❧
❛s ♠♦r❡ ❡❛s✐❧② ❜② ♣❛ss✐♥❣ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ s♦❧✉t✐♦♥ t❤r♦✉❣❤ ❛ P❉✶✵ ❞❡s❛❧t✐♥❣ ❝♦❧✉♠♥✳
❇♦t❤ ♠❡t❤♦❞s ❛r❡ ❜❛s❡❞ ♦♥ s✐③❡ ❡①❝❧✉s✐♦♥✳

P❉✶✵ ❉❡s❛❧t✐♥❣ ❈♦❧✉♠♥ ✭❙❡♣❤❛❞❡①✮✿ Pr❡✲♣❛❝❦❡❞ P❉✶✵ ❞❡s❛❧t✐♥❣ ❝♦❧✉♠♥s
✭❆♠❡rs❤❛♠ ❇✐♦s❝✐❡♥❝❡s✱ ♣❛rt✐❝❧❡ s✐③❡ r❛♥❣❡✿ ✽✺ ✲ ✷✻✵➭♠✱ ❡①❝❧✉s✐♦♥ ❧✐♠✐t ▼r ✺✵✵✵✮

❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✸✿ ❚②♣✐❝❛❧ ❡❧✉t✐♦♥ ♣r♦✜❧❡ ❢♦r ♣✉r✐✜❝✲
❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ ♣r♦t❡✐♥✲❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ s❛♠♣❧❡ ✇✐t❤ P❉✶✵✿
t❤❡ ♣r♦t❡✐♥ ✐s ❡❧✉t❡❞ ✐♥ t❤❡ ✜rst ❢r❛❝t✐♦♥ ✭✷ ✲ ✻
♠❧✮✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② t❤❡ ❧♦✇✲✇❡✐❣t❤ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ❬✷✺✷❪✳

❛r❡ ❞❡s✐❣♥❡❞ ❢♦r r❛♣✐❞✱ ❝♦♥✈❡♥✐❡♥t
s❛♠♣❧❡ ❝❧❡❛♥✲✉♣ ♦❢ ♣r♦t❡✐♥s ❛♥❞ ♦t❤❡r
❧❛r❣❡ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡s ❡✳❣✳ ♠❆❜s ❬✷✺✷❪✳ ■t ✐s
✉s❡❞ ❢♦r ❞❡s❛❧t✐♥❣✱ ❜✉✛❡r ❡①❝❤❛♥❣❡ ❛♥❞
r❡♠♦✈❛❧ ♦❢ ❧♦✇✲♠♦❧❡❝✉❧❛r ✇❡✐❣❤t ✐♠♣✉r✲
✐t✐❡s✳ ❚❤❡ P❉✶✵ ❙❊✲❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② ✐s
❛ ❣❡❧ ✜❧tr❛t✐♦♥ t❡❝❤♥✐q✉❡❀ t❤❡ ♠❡❞✐✉♠
✐s ❙❡♣❤❛❞❡① ●✲✷✺ ✭❜❛s❡❞ ♦♥ ❝r♦ss✲❧✐♥❦❡❞
❞❡①tr❛♥✮✱ ✇❤✐❝❤ ❡♥❛❜❧❡s ❡✛❡❝t✐✈❡ ❛♥❞
r❛♣✐❞ s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ❧❛r❣❡ ♠♦❧❡❝✉❧❡s ✭▼r
❃ ✺✵✵✵✮ ♦❢ ✐♥t❡r❡st ❢r♦♠ ❡✳❣✳ ✉♥❞❡s✐r❡❞
s❛❧ts ♦r ❢r❡❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✐♥ t❤❡ s❛♠♣❧❡
✭▼r ❁ ✶✵✵✵✱ ❋✐❣✳ ✹✳✶✸✮✳ ❚❤❡ ❤②❞r♦✲
♣❤✐❧✐❝ ♠❛tr✐① ♠✐♥✐♠✐s❡s ♥♦♥✲s♣❡❝✐✜❝ ❛❞✲
s♦r♣t✐♦♥ ❛♥❞ ❣✐✈❡s ❤✐❣❤ r❡❝♦✈❡r✐❡s ♦❢ ✉♣
t♦ ✾✵ ✪ ❞✉r✐♥❣ ❜✉✛❡r ❡①❝❤❛♥❣❡ ♦❢ ♠❆❜s✳
❆❢t❡r ♣r❡✲❝♦♥❞✐t✐♦♥✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❝♦❧✉♠♥ ✉s✐♥❣ ♣❤♦s♣❤❛t❡ ❜✉✛❡r❡❞ s❛❧✐♥❡ ✭✏P❇❙✑ ✱

✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧✴✵✳✵✺ ▼ ◆❛✸P❖✹✱ ♣❍ ✼✳✹✮✱ t❤❡ ❧✐q✉✐❞ s❛♠♣❧❡ ✭✐♥ ❚❘■❙ ❜✉✛❡r✮ ✐s ♣❛ss❡❞
t❤r♦✉❣❤ t❤❡ ❝♦❧✉♠♥ ❜② ❣r❛✈✐t②✳ ▼♦❧❡❝✉❧❡s t❤❛t ❛r❡ ❧❛r❣❡r t❤❛♥ t❤❡ ❧❛r❣❡st ♣♦r❡s ♦❢
❙❡♣❤❛❞❡① ❛r❡ ❡①❝❧✉❞❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ♠❛tr✐① ❛♥❞ ❛r❡ ❤❡♥❝❡ ❡❧✉t❡❞ ✜rst✱ ✇❤✐❧❡ ♠♦❧❡❝✉❧❡s
s♠❛❧❧❡r t❤❛♥ t❤❡ ❧❛r❣❡st ♣♦r❡s ♣❡♥❡tr❛t❡ t❤❡ ♠❛tr✐① ❛♥❞ ❛r❡ t❤❡r❡❢♦r❡ r❡t❛✐♥❡❞ ♦♥
t❤❡ ❝♦❧✉♠♥✳ ❚❤❡ ✷✳✾ ♠❧ ❞❡❛❞✲✈♦❧✉♠❡ ❢r❛❝t✐♦♥ ❋✵ ♦❢ ❧♦❛❞ s♦❧✉t✐♦♥ ✐s ❝♦❧❧❡❝t❡❞ ❛♥❞
♠❡❛s✉r❡❞✳ ■♥ ♦r❞❡r t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ ❛♥ ❡❧✉t✐♦♥ ♣r♦✜❧❡ ✇✐t❤ s❤❛r♣ ❛♥❞ ♥❛rr♦✇ ♣❡❛❦s✱ ✐t ✐s
r❡❝♦♠♠❡♥❞❡❞ t♦ ✜rst ❛♣♣❧② ♦♥❧② t❤❡ s❛♠♣❧❡ ❛♥❞ ❧❡t ✐t s♦❛❦ ✐♥✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② ✭✷✾✵✵ ➭❧
✕ ①✭s❛♠♣❧❡✮➭❧✮ ➭❧ ♦❢ P❇❙✳ ❙✉❜s❡q✉❡♥t❧②✱ t❤❡ ❝♦❧✉♠♥ ✐s ❡❧✉t❡❞ ✇✐t❤ ✷ ♠❧ ♦❢ P❇❙ ❛♥❞
❣❛♠♠❛ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✐♥ t❤❡ ❢r❛❝t✐♦♥ ❋✶ ❛r❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞✳ ■t ✇❛s s❤♦✇♥
t❤❛t t❤❡ ♠❆❜✲r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐s ❡❧✉t❡❞ ✐♥ ❋✶ ✇❤✐❧❡ ❢r❡❡ ❆❝✲✷✷✺ ✐s str✐♣❡❞ ❢r♦♠ t❤❡
❝♦❧✉♠♥ ♦♥❧② ❛❢t❡r ❡❧✉t✐♦♥ ✇✐t❤ ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡❧② ✻ ♠❧✳
❚❤❡ ❛❞❞✐t✐♦♥ ♦❢ ✶✵ ➭❧ ♦❢ ✶✳✺ ♠❣✴♠❧ ❉❚P❆ t♦ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ♣r✐♦r t♦ ❝♦❧✉♠♥ ❧♦❛❞✐♥❣ ✐s

✉s❡❢✉❧ t♦ r❡♠♦✈❡ ✉♥❜♦✉♥❞ ❆❝✭■■■✮ ❢r♦♠ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ❛♥❞ q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡❧② ❡❧✉t❡ ✐t ❢r♦♠
t❤❡ ❝♦❧✉♠♥ ✐♥ ❢♦r♠ ♦❢ ✐ts ❉❚P❆ ❝♦♠♣❧❡① ❬✷✹✺❪✳ ❙✐♥❝❡ ❉❚P❆ ✐s ❛ ✇❡❛❦❡r ❝❤❡❧❛t♦r ❢♦r
❆❝✲✷✷✺ t❤❛♥ ❉❖❚❆✱ ♥♦ tr❛♥s❝❤❡❧❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ t❤❡ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ t♦ ❉❚P❆
✐s ❡①♣❡❝t❡❞✳ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✸ s❤♦✇s ❛ t②♣✐❝❛❧ ❡❧✉t✐♦♥ ♣r♦✜❧❡ ❢♦r s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ s❡r✉♠
❛❧❜✉♠✐♥ ❢r♦♠ ◆❛❈❧✳
❚♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ ✜♥❛❧ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r✐t② ♦❢ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ♠❆❜s✱ q✉❛❧✐t② ❝♦♥tr♦❧

♦❢ t❤❡ ❢r❛❝t✐♦♥s ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ♦♥❧② ❘■❈ ✐s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✐♥ ❢♦r♠ ♦❢ ■❚▲❈✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜②
❣❛♠♠❛ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ str✐♣s✳

✽✼



✹✳✷✳ ❊①♣❡r✐♠❡♥ts ❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s

✹✳✷✳✻✳✹ ❈♦♥❥✉❣❛t❡ ❙t❛❜✐❧✐t② ✐♥ ❍✉♠❛♥ ❇❧♦♦❞ ❙❡r✉♠

■♥ ✈✐tr♦ s❡r✉♠ st❛❜✐❧✐t② ✐s ❛ ✉s❡❢✉❧ q✉❛❧✐t❛t✐✈❡ s❝r❡❡♥✐♥❣ ♣r♦❝❡❞✉r❡ t♦ ✐❞❡♥t✐❢② ✉♥✲
st❛❜❧❡ ♠❡t❛❧ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❜② ❛ss❡ss♠❡♥t ♦❢ t❤❡✐r ♣♦t❡♥t✐❛❧ t♦ ♠❛✐♥t❛✐♥ st❛❜❧❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s
✇✐t❤♦✉t ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ✐♥ ✈✐tr♦✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ s❡r✉♠ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❛ ❝♦♠✲
♣❧❡① ✐♥ ✈✐tr♦ ❞♦❡s ♥♦t ♥❡❝❡ss❛r✐❧② ✇❛rr❛♥t s✉✐t❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤✐s ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r ✐♥ ✈✐✈♦

❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ s✐♥❝❡ ✐♥ t❤❡ ❧✐✈✐♥❣ ♦r❣❛♥✐s♠✱ ❝❛r❜♦♥❛t❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✐s ♣r❡❞♦♠✐♥❛♥t ❛t
♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ♣❍ ✭❜❧♦♦❞ ♣❍ ❂ ✼✳✸ ✲ ✼✳✹✮ ❬✷✶✽✱ ✽✸❪✳ ◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss✱ s❡r✉♠ st❛❜✐❧✐t②
st✉❞✐❡s ❛r❡ st✐❧❧ ❛ ✈✐❛❜❧❡ ♣r❡❧✐♠✐♥❛r② ✐♥ ✈✐tr♦ s❝r❡❡♥✐♥❣ ♠❡t❤♦❞ t♦ ❡st✐♠❛t❡ ❝♦♠♣❧❡①
st❛❜✐❧✐t② ❢♦r ❘■❚ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ❬✷✺✸❪✳

Pr❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ❍✉♠❛♥ ❇❧♦♦❞ ❙❡r✉♠✿ ❇❧♦♦❞ ✐s ❝♦❧❧❡❝t❡❞ ❢r♦♠ ❤❡❛❧t❤② ✈♦❧✉♥t❡❡rs
❛♥❞ ❛❧❧♦✇❡❞ t♦ ❝❧♦t ❢♦r ✶ ❤ ❛t ✸✼ ➦❈ ✐♥ ❛ ❤✉♠✐❞✐✜❡❞ ✐♥❝✉❜❛t♦r ❛t ✺ ✪ ❈❖✷ ❛t♠♦✲
s♣❤❡r❡✳ ❚❤❡ s❛♠♣❧❡s ❛r❡ t❤❡♥ ❝❡♥tr✐❢✉❣❡❞ ❛♥❞ t❤❡ s✉♣❡r♥❛t❛♥t ✭s❡r✉♠✮ ✐s r❡♠♦✈❡❞
❛♥❞ st❡r✐❧✐s❡❞ ✉s✐♥❣ ❛ ✵✳✷✷➭♠ s②r✐♥❣❡ ✜❧t❡r ❬✶✶✺❪✳ ❆❧t❡r♥❛t✐✈❡❧②✱ ❜❡❢♦r❡ t❤❡ s❛♠♣❧❡s
❛r❡ ❝❡♥tr✐❢✉❣❡❞✱ ❊❉❚❆ ♦r ❍❡♣❛r✐♥ ❝❛♥ ❜❡ ❛❞❞❡❞ t♦ ❢r❡s❤ ❜❧♦♦❞ t♦ ♣r❡✈❡♥t ❝❧♦tt✐♥❣✳
❚❤❡♥✱ ❛❢t❡r t❤❡ ❜❧♦♦❞ ❝❡❧❧s ❛❝❝✉♠✉❧❛t❡❞ ❛t t❤❡ ❜♦tt♦♠✱ t❤❡ s❡r✉♠ ❝❛♥ ❜❡ ♣♦✉r❡❞ ♦✛✳
❍❇❙ ♣r❡♣❛r❡❞ ❧✐❦❡ t❤✐s ❝❛♥ ❜❡ st♦r❡❞ ❢r♦③❡♥ ✭✲✷✵ ➦❈✮ ❛♥❞ ✐s ✉s❡❞ ❢♦r ✐♥ ✈✐tr♦ s❡r✉♠
st❛❜✐❧✐t② st✉❞✐❡s ❛❢t❡r ✇❛r♠✐♥❣ t♦ ❘❚✳ ■t r❡q✉✐r❡s ✜❧t❡r✐♥❣ ❜❡❢♦r❡ ✉s❡ ❬✷✹✶❪✳

❈❤❛❧❧❡♥❣❡ ▼❡t❤♦❞✿ ❚❤❡ ❣❡♥❡r❛❧ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s ✐s ❛ss❡ss❡❞ ❜②
st✉❞②✐♥❣ tr❛♥s❝❤❡❧❛t✐♦♥ ❡✛❡❝ts ✉s✐♥❣ ❞✐✛❡r❡♥t ❝❤❛❧❧❡♥❣✐♥❣ ❛❣❡♥ts ✭❈❆✮ ❢♦r ❝♦♠♣❡t✲
✐t✐♦♥ ✇✐t❤ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ♦r t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❬✷✹✺❪✳ ❊①❛♠♣❧❡s ❢♦r ❝♦♠♠♦♥❧② ✉s❡❞ ❈❆s
❛r❡ ❊❉❚❆✴❉❚P❆✱ ❝❛r❜♦♥❛t❡✲ ❛♥❞ s❛❧✐♥❡✲❜✉✛❡rs ❛s ✇❡❧❧ ❛s s❡r✉♠ ♣r♦t❡✐♥s ❬✷✺✹✱ ✷✺✺❪✳
❲❤❡♥ ✐♥tr♦❞✉❝❡❞ t♦ ❛ s♦❧✉t✐♦♥ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ t❤❡ ❘■❈✱ ❛ ❝❤❡❧❛t♦r ✭✐♥ ❤✐❣❤ ❡①❝❡ss✮ ❝❛♥
❝♦♠♣❡t❡ ✇✐t❤ t❤❡ ❝❤❡❧❛t❡❞ ♠❆❜ ❢♦r t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥✳ ■❢ t❤❡ ❝❤❡❧❛t♦r ✐s ♠♦r❡ ❝❛♣❛❜❧❡
♦❢ ❝♦♠♣❧❡①✐♥❣ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ t❤❛♥ t❤❡ ❝❤❡❧❛t❡❞ ♠❆❜✱ t❤❡ ♥✉❝❧✐❞❡ ✇✐❧❧ ❞✐ss♦❝✐❛t❡
❢r♦♠ t❤❡ ♠❆❜✲❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❛♥❞ ❢♦r♠ ❛ ❝♦♠♣❧❡① ✇✐t❤ t❤❡ ❝❤❡❧❛t♦r✳ ❱✐❝❡ ✈❡rs❛✱ t❤❡ r❛✲
❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❝❛♥ ❛❧s♦ ❜❡ ❝❤❛❧❧❡♥❣❡❞ ❜② ❛ s♦❧✉t✐♦♥ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ✶✵✵✲❢♦❧❞ ♠♦❧❛r ❡①❝❡ss
♦❢ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s✳ ■♥ t❤✐s ✇♦r❦✱ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ✐s ❤❡♥❝❡
❡✈❛❧✉❛t❡❞ ✐♥ ✐♥ P❇❙✱ ❊❉❚❆ ❛♥❞ ❝❛r❜♦♥❛t❡✲❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ s♦❧✉t✐♦♥s ❛s ✇❡❧❧ ❛s ✐♥ ❍❇❙
✭✐♥❝✉❜❛t✐♦♥ ❛t ✸✼ ➦❈ ✐♥ ❤✉♠✐❞ ✺ ✪ ❈❖✷ ❛t♠♦s♣❤❡r❡✮✱ ✇✐t❤ ❞✐❧✉t✐♦♥ ❢❛❝t♦rs ♦❢ ✶✿✶✵
❛♥❞ ✶✿✷✵ ❢♦r ❡❛❝❤ s❛♠♣❧❡✳

❙❡r✉♠ ❙t❛❜✐❧✐t② ❙t✉❞✐❡s✿ ❚❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✉s✉❛❧❧② ♥❡❡❞ t♦ ❜❡ ♣✉r✐✲
✜❡❞ ✭❡✳❣✳ ✈✐❛ s✐③❡ ❡①❝❧✉s✐♦♥ ✜❧tr❛t✐♦♥✮ ❜❡❢♦r❡ ❜❡✐♥❣ ♣✉t ✐♥ s❡r✉♠✱ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ♣r❡✈❡♥t
❝♦♥t❛♠✐♥❛t✐♦♥ t❤r♦✉❣❤ ✉♥❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ♥✉❝❧✐❞❡s ♦r ✉♥❧❛❜❡❧❧❡❞ ♠❆❜ ❛t t❤❡ ❜❡❣✐♥♥✐♥❣
♦❢ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② st✉❞② ❬✺✵❪✳ ❚❤❡ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✉♥❞❡r s✐♠✲
✉❧❛t❡❞ ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✐s ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ❜② ❛❞❞✐♥❣ t❤❡ ❘■❈ r❡❛❝t✐♦♥ s♦❧✉t✐♦♥
t♦ ❤✉♠❛♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ❛t ♣❍ ✼✳✹ ❛t ❛ r❛t✐♦ ♦❢ ✶ ✿ ✶✵ ♦r ✶ ✿ ✷✵ ❛♥❞ ❧♦✇❡r✱ s♦ t❤❛t
❞✐❧✉t✐♦♥ ✐s s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❬✷✺✻❪✳ ❚❤❡ s❛♠♣❧❡ ✐s t❤❡♥ ✐♥❝✉❜❛t❡❞ ❛t ✸✼ ➦❈ ✭❤✉♠✐❞✱ ✺ ✪ ❈❖✷

❛t♠♦s♣❤❡r❡✮ ✐♥ ✈✐❛❧s ✇✐t❤ ✜❧t❡r✲❧✐❞ ❬✷✺✶✱ ✶✶✺❪✳
❚♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ q✉❛♥t✐t② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ st✐❧❧ st❛❜❧② ❝❤❡❧❛t❡❞ ❜② t❤❡ ❉❖❚❆✲♠❆❜✱ ❛t

✈❛r✐♦✉s t✐♠❡ ♣♦✐♥ts ♦✈❡r ✸✵ ❞❛②s ✭❡q✉❛❧s ✸ t➼ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✮ ❛❧✐q✉♦ts ♦❢ ✷✵ ➭❧ ❛r❡ r❡♠♦✈❡❞
❛♥❞ ❛♥❛❧②s❡❞ ✇✐t❤ ■❚▲❈✲❙●✴✵✳✵✺ ▼ ❊❉❚❆ ♦r ◆❛✲❝✐tr❛t❡✱ ♣❍ ✺✳✺✳ ❇❡❢♦r❡ s♣♦tt✐♥❣
♦♥ t❤❡ ■❚▲❈ str✐♣✱ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ❛❧✐q♦✉t ✐s ✐♥❝✉❜❛t❡❞ ✇✐t❤ ✹ ➭❧ ✵✳✵✶ ▼ ❉❚P❆ ❛t ✸✼ ➦❈
❢♦r ✶✺ ♠✐♥ t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ tr❛♥s❝❤❡❧❛t✐♦♥ ♦❢ ♣♦t❡♥t✐❛❧❧② ❍❙❆✴❚❋✲❜♦✉♥❞ ❆❝✲✷✷✺ t♦ ❉❚P❆
❬✻✵❪✳ ❉❚P❆ ✐s s✉♣♣♦s❡❞ t♦ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ str♦♥❣❡r t❤❛♥ t❤❡ s❡r✉♠ ♣r♦t❡✐♥s✱

✽✽



❈❤❛♣t❡r ✹✳ ▼❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞ ▼❡t❤♦❞s ✹✳✷✳ ❊①♣❡r✐♠❡♥ts

✇❤✐❧❡ ❛t t❤❡ s❛♠❡ t✐♠❡ ♥♦ tr❛♥s❝❤❡❧❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ t❤❡ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ t♦
❉❚P❆ ✇✐❧❧ ♦❝❝✉r ❬✷✺✼❪✳ ▲✐❦❡ t❤✐s✱ t❤❡ ✐♥✐t✐❛❧❧② s❡r✉♠ ❜♦✉♥❞ ♥✉❝❧✐❞❡ ❢r❛❝t✐♦♥ ✇✐❧❧ ♥♦t
❜❡ ✐♥❝❧✉❞❡❞ ✐♥ t❤❡ ♠❆❜✴♣r♦t❡✐♥ ❢r❛❝t✐♦♥ ❛t t❤❡ ❜♦tt♦♠ ♦❢ t❤❡ ■❚▲❈ str✐♣ ❜✉t ✇✐❧❧
tr❛✈❡❧ ✉♣ ❛s ❉❚P❆ ❝♦♠♣❧❡① ✇✐t❤ t❤❡ s♦❧✈❡♥t✱ ❛s ❢r❡❡ ❆❝✲✷✷✺ ❞♦❡s t♦♦✳ ❚❤❡ st❛❜✐❧✐t②
♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐♥ s❡r✉♠ ✐s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✈s✳ ❆❝✲✷✷✺ ❜❧❛♥❦ ❝♦♥tr♦❧✳

✹✳✷✳✻✳✺ ❈❡❧❧ ❇✐♥❞✐♥❣ ❆❜✐❧✐t②✴❆✣♥✐t② ✭❙❝❛t❝❤❛r❞ ❆♥❛❧②s✐s✮

❚❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t② ♦❢ ❛ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐❜♦❞② ✐s t❡st❡❞ ❜② ✐♥❝✉❜❛t✐♥❣ ♦❢ ✾ s❛♠♣❧❡s
❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ 1 ·106 ❝❡❧❧s✴♠❧ ✐♥ t❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ ❝❡❧❧ ♠❡❞✐✉♠ ✇✐t❤ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ❛♠♦✉♥ts
♦❢ t❤❡ ✭♣✉r✐✜❡❞✮ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✭❙❆ ❂ ✶ ➭❈✐✴✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜✮ ✱ ✇❤✐❝❤ r❡s✉❧ts ✐♥
t♦t❛❧ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❜❡t✇❡❡♥ ✶ ❛♥❞ ✷✺ ♠❣✴♠❧✳ ❚❤❡ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ❛❧❧ s♦❧✉t✐♦♥
✐s t❤❡♥ ❛❞❥✉st❡❞ t♦ ❡q✉❛❧ t♦t❛❧ ✈♦❧✉♠❡ ❜② ❛❞❞✐t✐♦♥ ♦❢ P❇❙✳ ❆❢t❡r ✐♥❝✉❜❛t✐♦♥ ❢♦r ∼✻✵
♠✐♥ ❛t ✸✼ ➦❈ ✐♥ ❤✉♠✐❞ ✺ ✪ ❈❖✷ ❛t♠♦s♣❤❡r❡✱ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ❛r❡ ❝❡♥tr✐❢✉❣❡❞ ❛♥❞ t❤❡
s✉♣❡r♥❛t❛♥t ✐s ❝♦❧❧❡❝t❡❞✳ ❆❧❧ ❝❡❧❧ ♣❡❧❧❡ts ❛r❡ ✇❛s❤❡❞ t✇♦ t✐♠❡s ✇✐t❤ ✶ ♠❧ P❇❙✳ ❚❤❡
♣❡❧❧❡ts ❛♥❞ ❛❧❧ s♦❧✉t✐♦♥s ❛r❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✐♥ t❤❡ ❣❛♠♠❛ ❝♦✉♥t❡r✳
❚❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥t ❑❞ ❛♥❞ t❤❡ ♠❛①✐♠✉♠ ❜✐♥❞✐♥❣ ❝❛♣❛❝✐t② ❇♠❛①

✐s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ♣❡r❝❡♥t❛❣❡ ♦❢ ❘■❈ ❜♦✉♥❞ t♦ t❤❡ ❝❡❧❧s ✉s✐♥❣ t❤❡ s♦❢t✇❛r❡ ●r❛♣❤✲
P❛❞ Pr✐s♠ ❬✷✷✸✱ ✷✺✽✱ ✶✾✸❪✳ ❇❡❢♦r❡ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t✱ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❘■❈ s❤♦✉❧❞
❜❡ t❡st❡❞ ✐♥ ❝❡❧❧ ❝✉❧t✉r❡ ♠❡❞✐❛ ❢♦r s❡✈❡r❛❧ ❞❛②s t♦ ❣✉❛r❛♥t❡❡ t❤❛t t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡
r❡♠❛✐♥s st❛❜❧② ❛tt❛❝❤❡❞ t♦ t❤❡ ♠❆❜ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ t✐♠❡ ♦❢ t❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ st✉❞②✳

✽✾





❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✺ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✺✳✶ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr②

✺✳✶✳✶ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr✐❝ ❉❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♣❑ ❛✱♥ ❱❛❧✉❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ✐♥ t❤❡
❚❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❘❛♥❣❡ ♦❢ ✷✺ t♦ ✾✵ ➦❈

■t ✐s ❦♥♦✇♥ ✐♥ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡✱ t❤❛t ❡✛❡❝t✐✈❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ r❡❛❝t✐♦♥s ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ❛t ❘❚
❛r❡ ✈❡r② s❧♦✇ ✭∼✹ ✲ ✺ ✇❡❡❦s✮ ❛♥❞ r❡q✉✐r❡ ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ❛❝❝❡❧❡r❛t❡
t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❜② ❣r❛♥t✐♥❣ s♦♠❡ ✢❡①✐❜✐❧✐t② t♦ t❤❡ ♦t❤❡r✇✐s❡ r✐❣✐❞ ♠❛❝r♦❝②❝❧❡✳ ■t ✐s ❛❧s♦
❦♥♦✇♥ t❤❛t t❤❡ ♠♦st r❡❛❝t✐✈❡ s♣❡❝✐❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ❛r❡ t❤❡ ❞❡♣r♦t♦♥❛t❡❞ s♣❡❝✐❡s ❉❖❚❆✹✲

❛♥❞ ❍❉❖❚❆✸✲✱ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❍✷❉❖❚❆✷✲ ✭❋✐❣✳ ✺✳✶✮✱ ✇❤✐❝❤ ✐s s✉❣❣❡st❡❞ t♦ ❢♦r♠ ❛ ✜rst
✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ❜❡❢♦r❡ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♣r♦❝❡❡❞s t♦ t❤❡ ✜♥❛❧✱ st❛❜❧❡
❝♦♠♣❧❡① ❬✶✻✽✱ ✶✶❪✳ ❍❡♥❝❡✱ ❛❝❝✉r❛t❡ ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t②
♦❢ ❛ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ✲ ❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ❛t ❝❡rt❛✐♥ r❡❛❝t✐♦♥ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱
❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ❡❧❡❝tr♦❧②t❡✮ ✐♠♣❧✐❡s ❦♥♦✇❧❡❞❣❡ ❛❜♦✉t t❤❡ ❛❝✐❞ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts
✭❑ ❛✱♥✮ ✉♥❞❡r t❤❡s❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✶✿ ❙t❡♣✇✐s❡ ❛ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ❢♦r t❤❡ t❡tr❛❜❛s✐❝ ❉❖❚❆✱ ♠♦❞✐✜❡❞ ❢r♦♠ ❬✷✺✾❪✳ ❚❤❡ ❢✉❧❧②
♣r♦t♦♥❛t❡❞ ❍✹❉❖❚❆ ❡①✐sts ❛s ③✇✐tt❡r✐♦♥✱ ❢♦r♠✐♥❣ ✐♥tr❛♠♦❧❡❝✉❧❛r ❍✲❜♦♥❞s ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ♣r♦♥t♦♥✲
❛t❡❞ ◆✬s ❛♥❞ t❤❡ ❝❛r❜♦①②❧✐❝ ❣r♦✉♣s ❛tt❛t❝❤❡❞ t♦ t❤❡♠ ❬✶✺✼❪✳

■♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t st✉❞② t❤❡ ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♣❑ ❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✲
✉r❡s ✐s ❝r✉❝✐❛❧✱ s✐♥❝❡ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❛♥❞
♣❡♣t✐❞❡s ✐s ✐♥t❡♥❞❡❞ t♦ ❜❡ ❛❝❝♦♠♣❧✐s❤❡❞ ❛t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ♦❢ ✸✼ ✲ ✹✺ ➦❈ ♦r ✾✵ ➦❈✱ r❡✲
s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ✭❑✮ ♦❢ ❬❆❝✭❍①❉❖❚❆✮❪✭✶✲①✮✲❛r❡
t♦ ❜❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈✱ ✇❤✐❝❤ t❤❡♥ ❛❧❧♦✇s ❡①tr❛✲
♣♦❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❛t ✷✺ ➦❈✳ ❙✐♥❝❡ ♣❡♣t✐❞❡s ❛♥❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❛r❡ ❝♦♠♠♦♥❧② st♦r❡❞
✐♥ s♦❧✉t✐♦♥s ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ s♦❞✐✉♠ s❛❧ts✱ ❛❧❧ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇❡r❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞ ✐♥ ◆❛❈❧❖✹ ❛s
❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ❡❧❡❝tr♦❧②t❡ ❛t ❝♦♥st❛♥t ✐♦♥✐❝ str❡♥❣t❤ ♦❢ ✵✳✶ ▼✳ ❆s s♦❞✐✉♠ ✐s ❦♥♦✇♥ t♦
❢♦r♠ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ✭❧♦❣ ❑ ❂ ✹✳✵✷ ✲ ✹✳✷ ❛t ✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ❚▼❆❈❧ ❬✶✹✷✱ ✺❪✮✱
✐t ♠✉st ❜❡ t❛❦❡♥ ✐♥t♦ ❛❝❝♦✉♥t ✇❤❡♥ ❛♥❛❧②s✐♥❣ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❞❛t❛✳

✾✶



✺✳✶✳ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr② ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❤❡ ♣❑ ❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❛r❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ❜❡t✇❡❡♥ ✷✺ ❛♥❞ ✾✵ ➦❈
❜② ♣♦t❡♥t✐♦♠❡tr✐❝ t✐tr❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ✵✳✶ ▼ ◆❛❖❍ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✷✳✷✳✶✮✳ ❋♦r t❤✐s ❛ ❝✉st♦♠✲
❜✉✐❧t ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ s❡t✉♣ ✇❛s ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ✐♥❝❧✉❞✐♥❣ ❛ t✐tr❛t✐♦♥ ❝❡❧❧ ✇❤✐❝❤ ❢❛❝✐❧✐t❛t❡s
❤❡❛t✐♥❣ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡ s♦❧✉t✐♦♥ ✇✐t❤♦✉t ❝❛✉s✐♥❣ ❡✈❛♣♦r❛t✐♦♥ ❡rr♦rs ♦r ♣r❡ss✉r❡ ✐♥✲
❝r❡❛s❡✳ ■♥ ❛❞❞✐t✐♦♥✱ ✐t ❛❧❧♦✇s ✢♦♦❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❝❡❧❧ ✇✐t❤ ✐♥❡rt ❣❛s ✭❛r❣♦♥✮ ❛t t❤❡
❜❡❣✐♥♥✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t✱ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ❛✈♦✐❞ ❝♦♥t❛❝t ✇✐t❤ ❛♠❜✐❡♥t ❈❖✷ ❞✉r✐♥❣ t✐✲
tr❛t✐♦♥ ❛♥❞ t❤❡r❡✇✐t❤ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❝❛r❜♦♥❛t❡ s♣❡❝✐❡s ❛t ❛❧❦❛❧✐♥❡ ♣❍✳ ❚❤❡ ❛♣♣❧✐❡❞
s❡t✉♣ ✐s ✐❧❧✉str❛t❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✽✳

❚❤❡ s❛♠♣❧❡ s♦❧✉t✐♦♥s ✇❡r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ❛s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✷✳✷✳✶ ❛♥❞ ❝♦♥✲
t❛✐♥❡❞ ❛ st❛rt✐♥❣ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ✺ ♠▼ ❉❖❚❆ ❛♥❞ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹ ✐♥ ✶✵✳✵✷ ♠❧ ❍✷❖✳
❋♦❧❧♦✇✐♥❣ ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ ❛t t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱ t❤❡ t✐tr❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡s ✇❡r❡ r❡✲
❝♦r❞❡❞ ❢♦r ✷✺✱ ✹✺✱ ✻✵✱ ✼✵✱ ✽✵ ❛♥❞ ✾✵ ➦❈ ❜② st❡♣✇✐s❡ ❛❞❞✐t✐♦♥ ♦❢ ✵✳✶ ▼ ◆❛❖❍✳ ❆❢t❡r
❡❛❝❤ t✐tr❛t✐♦♥ st❡♣ t❤❡ s②st❡♠ ✇❛s ❡q✉✐❧✐❜r❛t❡❞ ❢♦r ✶✺ s❡❝♦♥❞s✳ ❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ t✐✲
tr❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡s ❛r❡ ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✳ ❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❞❛t❛ ✇❛s ✜tt❡❞ ✇✐t❤
t❤❡ ❙♦❢t✇❛r❡ ❋✐t❡q❧ ✹✳✵ t♦ ♦❜t❛✐♥ t❤❡ ❛❝❝✉r❛t❡ ♣❑ ❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❬✷✹✻❪✳ ❚❤❡ r❡s✉❧ts ❛r❡
s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✶✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✿ ❧❡❢t✿ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr✐❝ t✐tr❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡s ❢♦r t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛t ✷✺ ✲ ✾✵ ➦❈✳
❬❉❖❚❆❪ ❂ ✺ ♠▼❀ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✳ r✐❣❤t✿ ❡①❡♠♣❧❛r② ✜t ❢♦r ✹✺ ➦❈✳ ❚❤❡ s♦❧✐❞ ❧✐♥❡ r❡♣r❡s❡♥ts t❤❡
♠♦❞❡❧✱ t❤❡ ❝✐r❝❧❡s t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts✱ ❛♥❞ t❤❡ tr✐❛♥❣❧❡s t❤❡ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ❢r♦♠ t❤❡ ♠♦❞❡❧✳

❚❤❡ t✐tr❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡ ❢♦r ❉❖❚❆ ❛t ✷✺ ➦❈ ✭❋✐❣✳ ✺✳✷✱ ❜❧❛❝❦✮ s❤♦✇s t✇♦ ❜✉✛❡r r❡❣✐♦♥s
❢r♦♠ ♣❍ ✸ ✲ ✻ ❛♥❞ ♣❍ ✽ ✲ ✶✶✳✺✱ ❡❛❝❤ ✇✐t❤ t✇♦ ❞✐st✐♥❝t s❛❞❞❧❡ ♣♦✐♥ts ❝♦rr❡❧❛t✐♥❣ ✇✐t❤
t❤❡ ❢♦✉r ♣❑ ❛✱♥ ✈❛❧✉❡s✳ ❚❤❡ ❝✉r✈❡s r❡❝♦r❞❡❞ ❛t ❤✐❣❤❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ♠❛✐♥❧② ❞✐s♣❧❛②
t❤❡ s❛♠❡ ❝✉r✈❡ s❤❛♣❡✱ ✇✐t❤ t❤❡ s❛❞❞❧❡ ♣♦✐♥ts ❜❡✐♥❣ ♥♦t ❛s ❝❧❡❛r❧② ✈✐s✐❜❧❡ ✇✐t❤ ✐♥❝r❡❛s✲
✐♥❣ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳ ❆ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❞❡♣❡♥❞❡♥t tr❡♥❞ ✐s ♥♦t✐❝❛❜❧❡ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ✐♥ t❤❡ ❛❧✲
❦❛❧✐♥❡ ♣❍ r❡❣✐♦♥✱ r❡✢❡❝t✐♥❣ t❤❡ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧❡ss ❛❝✐❞✐❝ ♣r♦t♦♥s ♣❑❛✶ ❛♥❞ ♣❑❛✷✳
❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ♣❑ ❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✶✮ ❞❡❝r❡❛s❡ ✇✐t❤ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳ ❚❤❡ ✐♥✲
❞✐❝❛t❡❞ ❡rr♦rs ❛r❡ ❞❡r✐✈❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ σ ♦❢ t❤❡ ♦♣t✐♠✐s❡❞ ♣❛r❛♠❡t❡rs
❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❜② ❋✐t❡q❧ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ st❛♥❞❛r❞ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❡rr♦r ❡st✐♠❛t✐♦♥s ✐♠♣❧❡♠❡♥✲
t❡❞ ✐♥ t❤❡ s♦❢t✇❛r❡ ✭∆pH✿ ✵✳✵✷ ✉♥✐ts❀ relative∆c(total) : ✷ ✪❀ absolute∆c(total) :
✶ ➭▼✱ ♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡❀ total error = c(total) · relative ∆c(total) + absolute ∆c(total)✮✳
❙✐♥❝❡ t❤❡s❡ ❡rr♦rs ❛r❡ ✉s✉❛❧❧② r❛t❤❡r s♠❛❧❧✱ t❤❡② ❛r❡ ❝♦♠♠♦♥❧② ✐♥❞✐❝❛t❡❞ ❛s ✸σ
❬✷✻✶❪✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✐♥ ❣♦♦❞ ❛❝❝♦r❞❛♥❝❡ ✇✐t❤ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❡rr♦rs ❡st✐♠❛t❡❞ ❜❛s❡❞ ♦♥
♠✉❧t✐♣❧❡ r❡♣❡❛t❡❞ t✐tr❛t✐♦♥s ❬✷✻✷❪✳
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❚❛❜❧❡ ✺✳✶✿ ❉❡t❡r♠✐♥❡❞ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❉❖❚❆ ✐♥ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✷✺ ✲ ✾✵ ➦❈ ✭♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✭♣✳✇✳✮✮ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ ❧✐t❡r❛t✉r❡
✈❛❧✉❡s ❢♦r ❉❖❚❆ ❛t ✷✺ ➦❈ ✐♥ ✈❛r✐♦✉s ❡❧❡❝tr♦❧②t❡ ♠❡❞✐❛ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ❞❛t❛ ❢♦r ❉❚P❆ ❛♥❞ ❚❊❚❆✳ ❚❤❡ ✈❛❧✉❡s ✇✐t❤♦✉t ❡rr♦r r❛♥❣❡ ✇❡r❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞
❢r♦♠ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ❞❛t❛✳

❈♦♥❞✐t✐♦♥s ❧♦❣ βH1 ❧♦❣ βH2 ❧♦❣ βH3 ❧♦❣ βH4 ❧♦❣ βH5 ♣❑❛✶ ♣❑❛✷ ♣❑❛✸ ♣❑❛✹ ♣❑❛✺

❉❖❚❆

✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ❚▼❆❈❧ ❬✶✻✷❪ ✷✾✳✽✷ ✶✽✳✵✾ ✽✳✻✾ ✹✳✶✾±✵✳✵✻ ✲ ✶✶✳✼✸±✵✳✵✸ ✾✳✹✵±✵✳✵✷ ✹✳✺✵±✵✳✵✹ ✹✳✶✾±✵✳✵✻ ✲
✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ❑❈❧ ❬✶✻✷❪ ✷✾✳✺✺ ✶✽✳✹✶ ✽✳✾✶ ✹✳✸✵±✵✳✵✾ ✲ ✶✶✳✶✹±✵✳✵✼ ✾✳✺✵±✵✳✵✶ ✹✳✻✶±✵✳✵✾ ✹✳✸✵±✵✳✵✾ ✲
✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧ ❬✶✻✷❪ ✷✼✳✵✺ ✶✼✳✻✽ ✽✳✺✹ ✸✳✾✶±✵✳✵✼ ✲ ✾✳✸✼±✵✳✵✺ ✾✳✶✹±✵✳✵✽ ✹✳✻✸±✵✳✶✷ ✸✳✾✶±✵✳✵✼ ✲

✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✭♣✳✇✳✮ ✷✼✳✵✹±✵✳✵✹ ✶✼✳✼✸±✵✳✵✸ ✽✳✺✾±✵✳✵✸ ✹✳✶✽±✵✳✵✷ ✲ ✾✳✸✶±✵✳✵✹ ✾✳✶✹±✵✳✵✸ ✹✳✹✶±✵✳✵✸ ✹✳✶✽±✵✳✵✷ ✲
✹✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✭♣✳✇✳✮ ✷✻✳✼✷±✵✳✵✹ ✶✼✳✻✸±✵✳✵✸ ✽✳✻✾±✵✳✵✸ ✹✳✶✹±✵✳✵✷ ✲ ✾✳✵✾±✵✳✵✹ ✽✳✾✹±✵✳✵✸ ✹✳✺✺±✵✳✵✸ ✹✳✶✹±✵✳✵✷ ✲
✻✵ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✭♣✳✇✳✮ ✷✺✳✼✹±✵✳✵✹ ✶✻✳✾✵±✵✳✵✸ ✽✳✶✾±✵✳✵✸ ✸✳✾✺±✵✳✵✸ ✲ ✽✳✽✹±✵✳✵✹ ✽✳✼✶±✵✳✵✸ ✹✳✷✹±✵✳✵✸ ✸✳✾✺±✵✳✵✸ ✲
✼✵ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✭♣✳✇✳✮ ✷✺✳✻✵±✵✳✵✻ ✶✻✳✾✵±✵✳✵✺ ✽✳✹✻±✵✳✵✹ ✹✳✵✵±✵✳✵✸ ✲ ✽✳✼✵±✵✳✵✻ ✽✳✹✹±✵✳✵✺ ✹✳✹✻±✵✳✵✹ ✹✳✵✵±✵✳✵✸ ✲
✽✵ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✭♣✳✇✳✮ ✷✺✳✶✹±✵✳✵✻ ✶✻✳✻✼±✵✳✵✹ ✽✳✹✵±✵✳✵✺ ✸✳✾✾±✵✳✵✹ ✲ ✽✳✹✼±✵✳✵✻ ✽✳✷✼±✵✳✵✹ ✹✳✹✶±✵✳✵✺ ✸✳✾✾±✵✳✵✹ ✲
✾✵ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✭♣✳✇✳✮ ✷✺✳✶✼±✵✳✵✼ ✶✻✳✻✺±✵✳✵✽ ✽✳✷✷±✵✳✵✻ ✸✳✽✸±✵✳✵✺ ✲ ✽✳✺✷±✵✳✵✼ ✽✳✹✸±✵✳✵✽ ✹✳✸✾±✵✳✵✻ ✸✳✽✸±✵✳✵✺ ✲

❉❚P❆

✶✵ ➦❈✱ ✶✳✵✺ ▼ ◆❛❈❧❖✹❬✷✻✵❪ ✷✼✳✻✺±✵✳✵✺ ✷✺✳✶✹±✵✳✵✻ ✷✷✳✻✶±✵✳✵✸ ✶✽✳✷✸±✵✳✵✸ ✾✳✼✸±✵✳✵✷ ✾✳✼✸ ✽✳✺✵ ✹✳✸✽ ✷✳✺✸ ✷✳✺✶
✷✺ ➦❈✱ ✶✳✵✺ ▼ ◆❛❈❧❖✹❬✷✻✵❪ ✷✻✳✽✺±✵✳✵✹ ✷✹✳✹✽±✵✳✵✹ ✷✶✳✾✷±✵✳✵✸ ✶✼✳✻✾±✵✳✵✷ ✾✳✹✸±✵✳✵✷ ✾✳✹✸ ✽✳✷✻ ✹✳✷✸ ✷✳✺✻ ✷✳✸✼
✹✵ ➦❈✱ ✶✳✵✺ ▼ ◆❛❈❧❖✹❬✷✻✵❪ ✷✻✳✹✻±✵✳✵✼ ✷✹✳✶✹±✵✳✵✻ ✷✶✳✺✹±✵✳✵✹ ✶✼✳✸✹±✵✳✵✸ ✾✳✷✾±✵✳✵✸ ✾✳✷✾ ✽✳✵✺ ✹✳✷✵ ✷✳✻✵ ✷✳✸✷
✼✵ ➦❈✱ ✶✳✵✺ ▼ ◆❛❈❧❖✹❬✷✻✵❪ ✷✻✳✶✻±✵✳✶✹ ✷✸✳✻✽±✵✳✶✺ ✷✶✳✵✶±✵✳✵✽ ✶✻✳✼✺±✵✳✵✼ ✽✳✾✶±✵✳✵✻ ✽✳✾✶ ✼✳✽✹ ✹✳✷✻ ✷✳✻✼ ✷✳✹✽

✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶✺ ▼ ◆❛❈❧❖✹❬✺❪ ✷✻✳✾✺ ✷✹✳✾✺ ✷✷✳✷✼ ✶✽✳✵✾ ✾✳✼✻±✵✳✵✷ ✾✳✼✻±✵✳✵✷ ✽✳✸✸±✵✳✵✸ ✹✳✶✽±✵✳✵✸ ✷✳✻✽±✵✳✵✸ ✷✳✵±✵✳✶
❚❊❚❆

✶✺ ➦❈✱ ✵✳✷ ▼ ◆❛◆❖✸❬✷✺✾❪ ✷✽✳✼✼ ✶✼✳✺✸ ✼✳✻✼ ✸✳✷✼±✵✳✵✸ ✲ ✶✶✳✷✹±✵✳✵✸ ✾✳✽✻±✵✳✵✸ ✹✳✹✵±✵✳✵✸ ✸✳✷✼±✵✳✵✸ ✲
✷✺ ➦❈✱ ✵✳✷ ▼ ◆❛◆❖✸❬✷✺✾❪ ✷✽✳✶✾ ✶✼✳✶✺ ✼✳✹✼ ✸✳✶✼±✵✳✵✸ ✲ ✶✶✳✵✹±✵✳✵✸ ✾✳✻✽±✵✳✵✸ ✹✳✸✵±✵✳✵✸ ✸✳✶✼±✵✳✵✸ ✲
✸✺ ➦❈✱ ✵✳✷ ▼ ◆❛◆❖✸❬✷✺✾❪ ✷✼✳✷✺ ✶✻✳✼✼ ✼✳✷✼ ✸✳✵✼±✵✳✵✸ ✲ ✶✵✳✹✽±✵✳✵✸ ✾✳✺✵±✵✳✵✸ ✹✳✷✵±✵✳✵✸ ✸✳✵✼±✵✳✵✸ ✲
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✺✳✶✳ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr② ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✺✳✶✳✷ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❆ ✜rst t✐tr❛t✐♦♥ ❛t ✷✺ ➦❈ ✇❛s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ t♦ t❡st t❤❡ r❡❧✐❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡
♠❡t❤♦❞ ❛♥❞ t♦ r❡♣r♦❞✉❝❡ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ♣❑ ❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❉❖❚❆ ✐♥ ♣r❡s❡♥❝❡
♦❢ ✵✳✶ ▼ ◆❛✰✭❚❛❜❧❡ ✺✳✶✮✳ ❊s♣❡❝✐❛❧❧② ♣❑❛✶ ❛♥❞ ♣❑❛✷✱ ❛ss✐❣♥❡❞ t♦ t❤❡ ❞✐s✲
s♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛♠✐♥❡ ♣r♦t♦♥s✱ ❛r❡ ❦♥♦✇♥ t♦ ❜❡ ❤✐❣❤❧② ❞❡♣❡♥❞❡♥t ♦♥ t❤❡
s❡❧❡❝t❡❞ ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ❡❧❡❝tr♦❧②t❡ ✭◆❛✰✲✱ ❑✰✲✱ ◆▼❡✹✰✭❚▼❆✲✮ s❛❧ts✮✱ ✇❤✐❝❤ ✐s
❞✉❡ t♦ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛❧❦❛❧✐ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ❜② t❤❡ ❉❖❚❆✹✲ s♣❡❝✐❡s ❬✶✸✺❪✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✿ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ t❤❡ t✐tr❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡s
✇✐t❤ ◆❛❈❧❖✹ ❛♥❞ ❚▼❆❈❧❖✹ ❛s ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ❡❧❡❝✲
tr♦❧②t❡s✳

❚❤✐s r❡s✉❧ts ✐♥ ❧♦✇❡r ❛♣♣❛r❡♥t ❞✐ss♦❝✐✲
❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ❬✷✻✸❪✱ ❞✐✛❡r✐♥❣ ❢r♦♠ t❤❡
✈❛❧✉❡s ♦❜t❛✐♥❡❞ ✐♥ ❚▼❆ s②st❡♠s ✇❤❡r❡
♣❑❛✶ ✈❛❧✉❡s ♦❢ ✉♣ t♦ ❃✶✶ ❛r❡ ❝♦♠♠♦♥❧②
❢♦✉♥❞ ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✶✮ ❬✶✶✱ ✶✻✷❪✳ ❚❤✐s ✐♥✢✉✲
❡♥❝❡ ✐s ✐❧❧✉str❛t❡❞ ❜② ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ t✐✲
tr❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡s r❡❝♦r❞❡t ✐♥ ◆❛❈❧❖✹ ❛♥❞
▼❡✹◆❈❧❖✹✭❚▼❆❈❧❖✹✮ ❛t ✼✵ ➦❈✱ s❤♦✇✲
✐♥❣ s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ❛t ❛❧❦❛❧✐♥❡ ♣❍
✭❋✐❣✳ ✺✳✸✮✱ ❢r♦♠ ✇❤✐❝❤ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡
❧♦❣ ❑ ♦❢ t❤❡ ❬◆❛❉❖❚❆❪✸✲ ❝♦♠♣❧❡① ❝❛♥
❜❡ ❞❡❞✉❝❡❞✳ ❚❤✐s ✇✐❧❧ ❜❡ ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥
♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✳✸✳ ❚❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ✈❛❧✉❡s
r❡♣♦rt❡❞ ❢♦r ✷✺ ➦❈ ✭✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧✱ ❚❛❜❧❡
✺✳✶✮ ✇❡r❡ r❡♣r♦❞✉❝❡❞ ✇✐t❤ s❛t✐s❢②✐♥❣ ❛❝✲
❝♦r❞❛♥❝❡✱ ♣r♦✈✐♥❣ t❤❡ q✉❛❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❡s✲
t❛❜❧✐s❤❡❞ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ s❡t✉♣✳

❆t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✱ ❛ ❝❧❡❛r t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❞❡♣❡♥❞❡♥t ❞❡❝r❡❛s❡ ♦❢ t❤❡ ♣❑❛✱♥

✈❛❧✉❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ✐s ♦❜s❡r✈❡❞ ✭❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✮✱ ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② ❢♦r ♣❑❛✶ ❛♥❞ ♣❑❛✷✱ ✇❤✐❝❤
✐s ✐♥ ❛❝❝♦r❞❛♥❝❡ ✇✐t❤ t❤❡ st✉❞② ♦♥ t❤❡ ♦♣❡♥✲❝❤❛✐♥ ❛♥❛❧♦❣✉❡ ❉❚P❆ ❜② ❚✐❛♥ ❡t ❛❧✱
✐♥❞✐❝❛t✐♥❣ t❤❛t t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ❜❡❝♦♠❡s ❛ str♦♥❣❡r ❛❝✐❞ ❛t ❤✐❣❤❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡s❀ ❤❡r❡✱ ❛
✈❛r✐❛t✐♦♥ ♦❢ ✉♣ t♦ ✵✳✽✷ ❢♦r ♣❑❛✶ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ❜❡t✇❡❡♥ ✶✵ ❛♥❞ ✼✵ ➦❈ ✇❛s
r❡♣♦rt❡❞ ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✶✮❬✷✻✵❪✳ ❆ s✐♠✐❧❛r❧② str♦♥❣ ❞❡❝r❡❛s❡ ♦❢ t❤❡ ♣❑❛✱♥ ✇✐t❤ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣
t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ ❢♦r ❉❖❚❆ ❛♥❞ ❤❛s ❜❡❡♥ ♦❜s❡r✈❡❞ ❜❡❢♦r❡ ❜② ❉❡sr❡✉①✱ ✇❤♦
❞❡t❡r♠✐♥❞❡❞ s♠❛❧❧❡r ♣❑ ❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❉❖❚❆ ❛t ✽✵ ➦❈ t❤❛♥ ❛t ✷✺ ➦❈ ✭✐♥ ✶ ▼ ◆❛❈❧✮
❬✶✺✼❪✳ ❚❤❡ ❡✛❡❝t ✇❛s ❛❧s♦ ♦❜s❡r✈❡❞ ❢♦r t❤❡ ❧❛r❣❡r ♠❛❝r♦❝②❝❧❡ ❚❊❚❆ ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✶❬✷✺✾❪✮✳

❆❝❝♦r❞✐♥❣❧②✱ t❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ♣❑❛✶ ❛♥❞ ♣❑❛✷ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❞❡♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛♠✐♥♦
❣r♦✉♣s ♦❢ ❉❖❚❆ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❞❡❝r❡❛s❡ ✇✐t❤ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✭❋✐❣✳ ✺✳✹✱ ♣✐♥❦
❛♥❞ ❜❧✉❡✮✳ ❆ ✈❛r✐❛t✐♦♥ ♦❢ ✵✳✽✹ ❢♦r ♣❑❛✶ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ❜❡t✇❡❡♥ ✷✺ ❛♥❞
✾✵ ➦❈ ✐s ♦❜s❡r✈❡❞✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ ✇✐t❤ t❤❡ r❡s✉❧t ❢♦r ♣❑❛✶ ♦❢ ❉❚P❆✳ ❙✐♥❝❡ ✐t
✐s ❤②♣♦t❤✐s❡❞ t❤❛t ❛t ❧❡❛st ♦♥❡ ♦❢ t❤❡s❡ ❛♠✐♥♦✲♣r♦t♦♥s ✐s ♦r✐❡♥t❡❞ t♦✇❛r❞s t❤❡ ✐♥s✐❞❡
♦❢ t❤❡ r✐♥❣✱ ✐t ✐s ❧✐❦❡❧② t❤❛t t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✐♥❞✉❝❡❞ ✢❡①✐❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ r✐♥❣ ❛❧❧♦✇s t❤❡
s✉rr♦✉♥❞✐♥❣ ❖❍✲ t♦ ❡❛s✐❡r ❛tt❛❝❦ ❛♥❞ ❞❡t❛❝❤ t❤❡ ❧❛st ♣r♦t♦♥✳ ❚❤❡ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢
t❤❡ t✇♦ ♣r♦t♦♥s ♦❢ t❤❡ ❝❛r❜♦①②❧✐❝ ❢✉♥❝t✐♦♥s ❛t ❛❝✐❞ ♣❍ ✭♣❑❛✸ ❛♥❞ ♣❑❛✹✱ ❋✐❣✳ ✺✳✹✱
r❡❞ ❛♥❞ ❜❧❛❝❦✮ s❤♦✇ ♥♦ s✐❣♥✐✜❝❛♥t t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❞❡♣❡♥❞❡♥❝❡✱ ❝♦♠♣❧②✐♥❣ ✇✐t❤ ✜♥❞✐♥❣s
r❡♣♦rt❡❞ ❢♦r t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❞❡♣❡♥❞❡♥❝❡ ♦❢ ❝❛r❜♦①②❧✲ ♣❑ ❛ ✉♣ t♦ ✾✵ ➦❈ ✭✈❛r✐❛t✐♦♥
♦❢ ∼✵✳✷✱ ❬✶✷✸❪✮✳ ■♥ s✉♠♠❛r②✱ t❤❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆ ❣❡♥❡r❛❧❧② ❜❡❝♦♠❡s ✇❡❛❦❡r
❛t ❤✐❣❤❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✳

✾✹



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✶✳ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr②

❋✐❣✉r❡ ✺✳✹✿ ❚r❡♥❞ ♦❢ t❤❡ ♣❑❛ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❉❖❚❆ ✐♥ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢
✷✺ ✲ ✾✵ ➦❈✳

■♥ ❞✐r❡❝t ❝♦♠♣❛r✐s♦♥✱ ❜♦t❤ ❧✐❣❛♥❞s s❤♦✇ ✈❡r② s✐♠✐❧❛r t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❜❡❤❛✈✐♦✉r✳
❋r♦♠ t❤❡ s❧♦♣❡ ❛♥❞ t❤❡ ✐♥t❡r❝❡♣t ♦❢ t❤❡ ❧✐♥❡❛r ✈❛♥✬t ❍♦✛ ♣❧♦ts ♦❢ ❧♦❣ βH ✈s✳ ✶✴❚
✭❋✐❣✳ ✺✳✺✮ ✐t ✐s ❞❡❞✉❝❡❞ t❤❛t t❤❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ r❡❛❝t✐♦♥s ♦❢ ❉❖❚❆ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ♦❢ ❉❚P❆
❛r❡ ❛❧❧ ❡①♦t❤❡r♠✐❝ ✭∆RH ❁ ✵✮✳ ❚❤❡ ✈❛❧✉❡s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❢♦r ∆RH ❛♥❞ ∆RS ✱ ✐♥
❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ t❤❡ ❞❛t❛ ❢♦r ❉❚P❆✱ ❛r❡ ❧✐st❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✷✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✺✿ ❱❛♥✬t ❍♦✛ ♣❧♦t ♦❢ t❤❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ♦❢ ❉❖❚❆ ✭♣✳✇✳✱ s♦❧✐❞ ❧✐♥❡s✮ ❛♥❞ ❉❚P❆
✭❬✷✻✵❪✱ ❞❛s❤❡❞ ❧✐♥❡s✮ ❛t ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✭❉❖❚❆✮ ♦r ✶✳✵✺ ▼ ◆❛❈❧❖✹✭❉❚P❆✮✳ ❚❤❡ s♦❧✐❞ s②♠✲
❜♦❧s✴❧✐♥❡s ❛r❡ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❞❛t❛✴✜ts ♦❜t❛✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦✳ ❖♣❡♥ s②♠❜♦❧s✴❞❛s❤❡❞
❧✐♥❡s✿ ❞❛t❛✴❧✐♥❡❛r ✜ts ❢♦r ❉❚P❆✳

❚❤❡ st❡♣✇✐s❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ❡♥t❤❛❧♣✐❡s ❛r❡ ❛❧❧ ♥❡❣❛t✐✈❡✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❝♦♥s✐st❡♥t ✇✐t❤
t❤❡ ❣❡♥❡r❛❧ tr❡♥❞ t❤❛t t❤❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ❞❡❝r❡❛s❡ ❛s t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✐s
✐♥❝r❡❛s❡❞✳ ❚❤❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆ ❛♥❞ ❉❚P❆ ✐s ♣r♦♠♦t❡❞ ❜② ❜♦t❤ ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡
❡♥t❤❛❧♣✐❝ ❛♥❞ ❡♥tr♦♣✐❝ ❢❛❝t♦rs ✭∆RS ❃ ✵✮✳
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✺✳✶✳ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr② ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❛❜❧❡ ✺✳✷✿ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs ❢♦r t❤❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆ ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✮ ✐♥
❝♦♠♣❛r✐s♦♥ t♦ ❉❚P❆ ✭■ ❂ ✶✳✵✺ ▼ ◆❛❈❧❖✹✮✳ ❚❤❡ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❉❚P❆ ✇✐t❤♦✉t ❡rr♦r r❛♥❣❡ ✇❡r❡
❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ❞❛t❛ ❢♦r t❤❡ ♦✈❡r❛❧❧ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ❡♥t❤❛❧♣✐❡s ❛♥❞ ❡♥tr♦♣✐❡s
❬✷✻✵❪✳

❊q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ∆RH ❬❦❏✴♠♦❧❪ ∆RS ❬❏·♠♦❧✲✶❑✲✶❪

H+ +DOTA4−
⇋ HDOTA3− ✲✷✽✳✶±✶✳✹ ✽✺±✹

H+ +HDOTA3−
⇋ H2DOTA2− ✲✷✼✳✽±✷✳✸ ✽✷±✼

H+ +H2DOTA2−
⇋ H3DOTA− ✲✶✳✻±✷✳✷ ✽✵±✼

H+ +H3DOTA−
⇋ H4DOTA ✲✸✳✸±✶✳✷ ✻✽±✹

H+ +DTPA5−
⇋ HDTPA4− ✲✷✻✳✷±✶✳✹ ✾✸±✺

H+ +HDTPA4−
⇋ H2DTPA3− ✲✷✻✳✹ ✻✾

H+ +H2DTPA3−
⇋ H3DTPA2− ✲✶✶✳✻ ✹✷

H+ +H3DTPA2−
⇋ H4DTPA− ✲✵✳✽ ✹✻

H+ +H4DTPA−
⇋ H5DTPA ✶✳✹ ✺✶

■t ✐s ❛♣♣❛r❡♥t t❤❛t t✇♦ ✭❉❖❚❆✮ ♦r t❤r❡❡ ✭❉❚P❆✮ ♦❢ t❤❡ ∆RH ❤❛✈❡ ♠♦r❡ ♥❡❣❛t✐✈❡
✈❛❧✉❡s t❤❛♥ t❤❡ ♦t❤❡r t✇♦✳ ❚❤✐s ✐s t②♣✐❝❛❧ ❢♦r ❛♠✐♥❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ❜❡✐♥❣ ❛ ♠❛r❦❡❞❧②
❡①♦t❤❡r♠✐❝ r❡❛❝t✐♦♥✱ ✇❤✐❧❡ t❤❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❝❛r❜♦①②❧✐❝ ❛❝✐❞s ✐s ❛♥ ❛❧♠♦st ❛t❤❡r♠✐❝
r❡❛❝t✐♦♥✱ s✐♥❝❡ t❤❡ ❡♥❡r❣② r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r ❞❡❤②❞r❛t✐♦♥ ♦❢ ❍✰ ❛♥❞ t❤❡ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ❣r♦✉♣
✐s ♣r♦❜❛❜❧② ❝♦♠♣❡♥s❛t❡❞ ❜② t❤❡ ❡♥❡r❣② r❡❧❡❛s❡❞ ❜② t❤❡ ❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ t✇♦
s♣❡❝✐❡s ✇✐t❤ ♦♣♣♦s✐t❡ ❝❤❛r❣❡s ✭❍✰✱ ❈❖❖✲✮ ❬✶✹✷✱ ✷✻✵❪✳ ❚❤❡ ❧❛r❣❡r ♥❡❣❛t✐✈❡ ❡♥t❤❛❧✲
♣✐❡s ❤❡♥❝❡ ❝❧❡❛r❧② s✉❣❣❡st t❤❛t t❤❡ ✜rst t✇♦ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥s ❢♦r♠✐♥❣ ❍❉❖❚❆✹✲ ❛♥❞
❍✷❉❖❚❆✸✲ ♦❝❝✉r ❛t t✇♦ tr❛♥s❛♥♥✉❧❛r ♥✐tr♦❣❡♥ ❛t♦♠s✱ ❛s ✐t ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ ❞✉❡ t♦ st❡r✐❝
❛♥❞ ❡❧❡❝tr♦st❛t✐❝ r❡♣✉❧s✐♦♥✳ ❚❤❡ ❧❛st t✇♦ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ st❡♣s ♦❝❝✉r ❛t t❤❡ ❛❝❡t❛t❡
❣r♦✉♣s ❛tt❛❝❤❡❞ t♦ t❤❡ ✉♥♣r♦t♦♥❛t❡❞ ◆✲❛t♦♠s✱ s✐♥❝❡ t❤❡ ♦t❤❡r t✇♦ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ❛r❡
✐♥✈♦❧✈❡❞ ✐♥ ❤②❞r♦❣❡♥ ❜♦♥❞✐♥❣ ✇✐t❤ t❤❡ ♣r♦t♦♥❛t❡❞✱ ❝❤❛r❣❡❞ ◆❘✸❍✰✳
❙✉❝❤ ❛ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ s❡q✉❡♥❝❡ ✭❋✐❣✳ ✺✳✶✮ ❢♦r ❉❖❚❆ ❤❛s ❜❡❡♥ ❡✈✐❞❡♥❝❡❞ ❜② ❉❡sr❡✉①

❡t ❛❧ ❜② ♠❡❛♥s ♦❢ ◆▼❘ s♣❡❝tr♦s❝♦♣② ❬✶✺✼❪ ❛♥❞ ❡①♣❧❛✐♥s ✇❤② t❤❡ ❞✐♣r♦t♦♥❛t❡❞ ❢♦r♠
♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ✭❍✷❉❖❚❆✷✰✮ ✐s ♦r❞❡rs ♦❢ ♠❛❣♥✐t✉❞❡ ❧❡ss r❡❛❝t✐✈❡ t❤❛♥ t❤❡ ♠♦♥♦♣r♦✲
t♦♥❛t❡❞ ❛♥❞ ❢✉❧❧② ❞❡♣r♦t♦♥❛t❡❞ ❧✐❣❛♥❞ s♣❡❝✐❡s ❬✷✻✹❪✳
❚❤❡ ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ❡♥tr♦♣✐❝ ❝♦♥tr✐❜✉t✐♦♥s ❢♦r ❉❚P❆ ❛♥❞ ❉❖❚❆ ♠❛✐♥❧② r❡s✉❧t ❢r♦♠

❞❡s♦❧✈❛t✐♦♥ ♣r♦❝❡ss❡s ❞✉❡ t♦ ❝❤❛r❣❡ ♥❡✉tr❛❧✐s❛t✐♦♥ ❛❢t❡r ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥✳ ❚❤❡ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣
st✐✛❡♥✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆ ❧✐❣❛♥❞ ✇✐t❤ s✉❝❝❡ss✐✈❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ r❡s✉❧ts ✐♥ ❛ ❧♦ss ♦❢ ❡♥tr♦♣②
✇❤✐❝❤ ✐s r❡✢❡❝t❡❞ ❜② t❤❡ ❧♦✇❡r ∆RS ✐♥ t❤❡ ❧❛st ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ st❡♣s ❬✶✹✷❪✳

✺✳✶✳✸ ❉❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❢♦r ◆❛✭■✮❉❖❚❆ ✐♥ t❤❡ ❚❡♠♣❡r❛t✉r❡
❘❛♥❣❡ ♦❢ ✷✺ t♦ ✾✵ ➦❈

❆s ♠❡♥t✐♦♥❡❞ ❜❡❢♦r❡✱ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡
❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✐♥ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ◆❛✰ ✐s ❝r✉❝✐❛❧ ✇❤❡♥ st✉❞②✐♥❣ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲♠❆❜
❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❢♦r ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ✐♥ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ s②st❡♠s✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹ ✐s ❝♦♥s✐s✲
t❡♥t❧② ❛♣♣❧✐❡❞ ❛s ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ♠❡❞✐✉♠ ✐♥ ❛❧❧ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥
♦❢ ❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ◆❛✰ ✐s ❞❡❧✐❝❛t❡ ❢♦r ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❛❝✐❞ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥✲
✭♣❑❛✱♥✱ ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✳✶✮ ♦r ❝♦♠♣❧❡① ❛ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ✭❧♦❣ ❑✮ ✐♥ t❤✐s
♠❡❞✐✉♠✱ ❜❡❝❛✉s❡ ✐t r❡❞✉❝❡s t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❢r❡❡ ❉❖❚❆✹✲ r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥
♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts✳ ■t ✐s ❦♥♦✇♥ t❤❛t ❜♦t❤ ❧♦❣ ❑ ❛♥❞ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s
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❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✶✳ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr②

❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ ♠❡❞✐❛ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ◆❛✰ ♦r ❑✰ ❛s ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ❡❧❡❝tr♦❧②t❡s ❛r❡ ❧♦✇❡r t❤❛♥
t❤♦s❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ ♠❡❞✐❛ ✇✐t❤ ♥♦♥✲❝♦♦r❞✐♥❛t✐♥❣ ❝❛t✐♦♥s ❧✐❦❡ ❚▼❆✰❀ t❤❡ ❡✛❡❝t ✐s
❤♦✇❡✈❡r ♥♦t ❛s ♣r♦♥♦✉♥❝❡❞ ✇✐t❤ ❑✰ ❛s ✐t ✐s ✇✐t❤ ◆❛✰✳ ❚♦ ♦❜t❛✐♥ ❝♦rr❡❝t r❡s✉❧ts ❢♦r
t❤❡ s♦✉❣❤t ❝♦♠♣❧❡①❡s ✐t ✐s ❤❡♥❝❡ ✐♠♣♦rt❛♥t t♦ q✉❛♥t✐❢② t❤❡ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥ ♦❢ ◆❛✰ ✇✐t❤
❉❖❚❆ ❛t t❤❡ r❡❧❡✈❛♥t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✳
❚❤❡ ❧♦❣ ❑ ♦❢ ❬◆❛✭❉❖❚❆✮❪✸✲ ✐s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❜② ♣♦t❡♥t✐♦♠❡tr✐❝ t✐tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆

✇✐t❤ ◆❛❖❍ ✐♥ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹ ❛♥❞ ✵✳✶ ▼ ❚▼❆❈❧❖✹ ♠❡❞✐✉♠✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② ✭❋✐❣✳ ✺✳✻✱
❧❡❢t✮✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s ✜tt✐♥❣ ♦❢ t❤❡ t✇♦ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ ❞❛t❛ s❡ts ❛t t❤❡
r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✭❋✐❣✳ ✺✳✻✱ r✐❣❤t✮✳ ❆❢t❡r ✐♥❞r♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s
❢♦r ❉❖❚❆ ❛t ✷✺ ✲ ✾✵ ➦❈ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹ ✐♥t♦ t❤❡ ✜t✱ t❤✐s ♣❡r♠✐ts
❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑◆❛✭■✮❉❖❚❆ ❢r♦♠ t❤❡ ❞❡✈✐❛t✐♦♥s ✐♥ t❤❡ t✐tr❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡s ✭❋✐❣✳
✺✳✸✱ ❬✶✸✺❪✮✳ ❚❤❡ r❡s✉❧ts ❛r❡ s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✸✱ ✇✐t❤ t❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ ✈❛♥✬t
❍♦✛ ♣❧♦t s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✻✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✻✿ ❧❡❢t✿ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr✐❝ t✐tr❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡s ❢♦r t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛t ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈✱
❬❉❖❚❆❪ ❂ ✺ ♠▼❀ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ❚▼❆❈❧❖✹✳ r✐❣❤t✿ ❊①❡♠♣❧❛r② ✜t ❢♦r s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s ✜tt✐♥❣ ♦❢ t❤❡
❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❞❛t❛ ✐♥ ◆❛❈❧❖✹ ❛♥❞ ❚▼❆❈❧❖✹ ♠❡❞✐✉♠ ✭❋✐t❡q❧ ✹✳✵✱ ❚ ❂ ✹✺ ➦❈✮✳ ❚❤❡ s♦❧✐❞ ❧✐♥❡
r❡♣r❡s❡♥ts t❤❡ ♠♦❞❡❧✱ t❤❡ ❝✐r❝❧❡s t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts✱ ❛♥❞ t❤❡ tr✐❛♥❣❧❡s t❤❡ ❞❡✈✐❛t✐♦♥
❢r♦♠ t❤❡ ♠♦❞❡❧✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✼✿ ❱❛♥✬t ❍♦✛ ♣❧♦t ❢♦r ❞❡r✐✈❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs ♦❢ t❤❡ ◆❛✭■✮❉❖❚❆
❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✳

✾✼



✺✳✶✳ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr② ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❛❜❧❡ ✺✳✸✿ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❝♦♥st❛♥ts ❞❡r✐✈❡❞ ❢♦r t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❬◆❛✭❉❖❚❆✮❪✸✲✳

❚ ❬➦❈ ❪ ❧♦❣ ❑ ◆❛✭■✮❉❖❚❆ ∆RH ❬❦❏✴♠♦❧❪ ∆RS ❬❏·♠♦❧✲✶❑✲✶❪ ∆RG❬❦❏✴♠♦❧❪

✷✺❬✶✹✶❪ ✹✳✵✸✱ ✹✳✷±✵✳✵✸

✷✺ ✹✳✶±✵✳✶

✹✺ ✹✳✵±✵✳✵✸

✻✵ ✸✳✾✽±✵✳✵✹
✲✼✳✵±✵✳✼ ✺✹✳✽±✷✳✷ ✲✷✸✳✹±✶✳✹

✼✵ ✸✳✾✶±✵✳✵✺

✽✵ ✸✳✽✾±✵✳✵✹

✾✵ ✸✳✽✾±✵✳✵✼

❆s ✐t ✐s ❛♣♣❛r❡♥t ❢r♦♠ ❚❛❜❧❡ ✺✳✸✱ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ◆❛✭■✮❉❖❚❆ ❞❡❝r❡❛s❡ ✇✐t❤
t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱ ✐♥❞✐❝❛t✐♥❣ ❛♥ ❡①♦t❤❡r♠✐❝ r❡❛❝t✐♦♥ ✭∆RH ❁ ✵✮✳ ❚❤✐s tr❡♥❞ ✐s r❛t❡❞
❛s r❡❛s♦♥❛❜❧❡✱ s✐♥❝❡ ❢♦r ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ◆❛✰ ✇✐t❤ ♦t❤❡r ❝♦♠♣❧❡①♦♥❡s ❧✐❦❡ ❊❉❚❆✹✲

s✐♠✐❧❛r ∆RH ❜❡t✇❡❡♥ ✲✺ ❛♥❞ ✲✶✵ ❦❏✴♠♦❧ ✇❡r❡ r❡♣♦rt❡❞ ✐♥ ✈❛r✐♦✉s ❡❧❡❝tr♦❧②t❡ ♠❡❞✐❛
❬✷✻✺❪✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ s✐♥❝❡ ♦♣❡♥✲❝❤❛✐♥ ❧✐❣❛♥❞s ❛r❡ ♥♦t ❞✐r❡❝t❧② ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ ✇✐t❤ ♠❛❝r♦✲
❝②❝❧✐❝ ❧✐❣❛♥❞s✱ t❤✐s ✐s ♦♥❧② ❛♥ ✐♥❞✐❝❛t✐♦♥ ❛♥❞ s❤♦✉❧❞ ♥♦t ❜❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ ❛s ♣r♦♦❢✳

✺✳✶✳✹ ❉❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♣❑ ❛✱♥ ❱❛❧✉❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ✉♥❞❡r ❙♦❞✐✉♠✲❢r❡❡
❈♦♥❞✐t✐♦♥s ✐♥ t❤❡ ❚❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❘❛♥❣❡ ♦❢ ✷✺ t♦ ✾✵ ➦❈

❑♥♦✇✐♥❣ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❢♦r t❤❡ ◆❛✭■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♥♦✇ ♣❡r♠✐ts ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥
♦❢ t❤❡ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ✉♥❞❡r s♦❞✐✉♠✲❢r❡❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✹✮✳ ❚❤❡ t✐tr❛t✐♦♥ ❞❛t❛
♦❜t❛✐♥❡❞ ✐♥ ◆❛❈❧❖✹ ✐s r❡✲✜tt❡❞ ❜② ✐♥❝❧✉s✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑◆❛✭■✮❉❖❚❆ ✐♥t♦ t❤❡ ❋✐t❡q❧
✐♥♣✉t ✜❧❡✳ ▲✐❦❡ t❤✐s✱ ❡st✐♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s✱ ✇❤✐❝❤ ✇❡r❡ r❡❝❡✐✈❡❞ ✐❢ ◆❛✭■✮
✇♦✉❧❞ ♥♦t ❞✐st✉r❜ t❤❡ ❞❡♣r♦t♦♥❛t✐♦♥✱ ✐s ♣♦ss✐❜❧❡✳ ❚❤❡ ❞❛t❛ ♦❜t❛✐♥❡❞ t❤✐s ✇❛② ❛r❡
❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ ✐♥ ❛♥❛❧♦❣② ✇✐t❤ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ❞❛t❛ ❢♦r t❤❡ ✵✳✶ ▼ ❚▼❆❈❧ s②st❡♠✱ ✐♥
✇❤✐❝❤ ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② t❤❡ ✈❛❧✉❡ ❢♦r ♣❑❛✶ ✐s s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ✐♥❝r❡❛s❡❞ ✭✉♣ t♦ ∼✶✷✳✻✵✱ ❬✶✶❪✮✳

❚❤❡ s♦❞✐✉♠✲❢r❡❡ ✈❛❧✉❡s ❞❡r✐✈❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦✱ t♦❣❡t❤❡r ✇✐t❤ t❤❡ ❞❛t❛ ❢♦r
∆RH ❛♥❞ ∆RS ❢♦r t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ❡q✉✐❧✐❜r✐❛ ❛r❡ ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ ❋✐❣✳ ✺✳✽
❛♥❞ ❚❛❜❧❡ ✺✳✺✳ ❚❤❡ ♣❑❛✱♥ ❞❛t❛ ❢♦r ✷✺ ➦❈ ❝♦♠♣❧② ✇✐t❤ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ✈❛❧✉❡s ❢♦r t❤❡
❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ ♠❡t❛❧✲❢r❡❡ ❚▼❆❈❧ s②st❡♠ ✭✷✺ ➦❈✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼✮ ❬✶✻✺✱ ✶✻✷✱ ✷✻✻❪✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✽✿ ❱❛♥✬t ❍♦✛ ♣❧♦t ♦❢ t❤❡ s♦❞✐✉♠✲✐♥❞❡♣❡♥❞❡♥t ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ♦❢ ❉❖❚❆ ❛t ❞✐✛❡r❡♥t
t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼✱ s♦❧✐❞ s②♠❜♦❧s✮ ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ❞❛t❛ ❢♦r ✵✳✶ ▼ ❚▼❆❈❧ ✭♦♣❡♥
s②♠❜♦❧s✮ ❬✶✻✺✱ ✶✻✷✱ ✷✻✻❪✳

✾✽



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✶✳ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr②

❆s ❡①♣❡❝t❡❞✱ t❤❡ ❞❛t❛ ❢♦r ∆RH ❛♥❞ ∆RS ❛r❡ ❝♦♥❢♦r♠ ✇✐t❤ t❤❡ ❞❛t❛ ♦❜t❛✐♥❡❞
❢♦r t❤❡ ❉❖❚❆ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ✐♥ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ◆❛✰ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✳✶✮✱ ❡①❝❡♣t ❢♦r t❤❡ ✜rst
♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✐♥✢✉❡♥❝❡❞ ❜② ♠❡t❛❧✲❝❛t✐♦♥s ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❣✐✈❡s ❤✐❣❤❡r
✈❛❧✉❡s ✉♥❞❡r ♠❡t❛❧✲❢r❡❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳ ❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ∆RH ✈❛❧✉❡s ❛r❡ ❛❣❛✐♥ ❛ss✐❣♥❡❞ t♦
t✇♦ ❣r♦✉♣s ❛s❝r✐❜❡❞ t♦ t❤❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛♠✐♥❡s ✭∆RH ∼ ✲✸✵ ❦❏✴♠♦❧✮ ❛♥❞ t❤❡
❝❛r❜♦①②❧ ❢✉♥❝t✐♦♥s ✭∆RH∼ ✲✷ t♦ ✲✸ ❦❏✴♠♦❧✮ ❛s ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✳✷✳

❚❛❜❧❡ ✺✳✹✿ ❉❡t❡r♠✐♥❡❞ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❉❖❚❆ ✉♥❞❡r s♦❞✐✉♠✲❢r❡❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡
r❛♥❣❡ ♦❢ ✷✺ ✲ ✾✵ ➦❈ ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼ ❚▼❆❈❧❖✹✱ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✭♣✳✇✳✮✮ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ ❞❛t❛ ❞❡r✐✈❡❞
❢♦r t❤❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆ ✐♥ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ s♦❞✐✉♠ ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✱ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✭♣✳✇✳✮✮ ❛s
✇❡❧❧ ❛s ❧✐t❡r❛t✉r❡ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❉❖❚❆ ❛t ✷✺ ➦❈ ✐♥ ✵✳✶ ▼ ❚▼❆❈❧ ♠❡❞✐✉♠✳

❈♦♥❞✐t✐♦♥s ♣❑❛✶ ♣❑❛✷ ♣❑❛✸ ♣❑❛✹

❉❖❚❆ ✭✐♥ ❛❜s❡♥❝❡ ♦❢ ◆❛✭■✮✮

✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ❚▼❆❈❧ ❬✶✻✷❪ ✶✶✳✼✸±✵✳✵✸ ✾✳✹✵±✵✳✵✷ ✹✳✺✵±✵✳✵✹ ✹✳✶✾±✵✳✵✻
✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ❚▼❆❈❧ ❬✷✻✻❪ ✶✷✳✵✵±✵✳✶ ✾✳✼✵±✵✳✵✻ ✹✳✻✼±✵✳✵✷ ✹✳✶✸±✵✳✵✹
✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ❚▼❆❈❧ ❬✶✻✺❪ ✶✷✳✻✵±✵✳✵✶ ✾✳✼✵±✵✳✵✶ ✹✳✺✵±✵✳✵✶ ✹✳✶✹±✵✳✵✶

✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ✭♣✳✇✳✮ ✶✷✳✸✺±✵✳✵✹ ✾✳✶✺±✵✳✵✸ ✹✳✹✶±✵✳✵✸ ✹✳✶✽±✵✳✵✷
✹✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ✭♣✳✇✳✮ ✶✷✳✵✺±✵✳✵✹ ✽✳✾✸±✵✳✵✸ ✹✳✺✺±✵✳✵✸ ✹✳✶✹±✵✳✵✷
✻✵ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ✭♣✳✇✳✮ ✶✶✳✼✺±✵✳✵✹ ✽✳✼✷±✵✳✵✸ ✹✳✷✹±✵✳✵✸ ✸✳✾✺±✵✳✵✸
✼✵ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ✭♣✳✇✳✮ ✶✶✳✺✺±✵✳✵✻ ✽✳✹✹±✵✳✵✺ ✹✳✹✻±✵✳✵✹ ✹✳✵✵±✵✳✵✸
✽✵ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ✭♣✳✇✳✮ ✶✶✳✸✷±✵✳✵✻ ✽✳✹✵±✵✳✵✹ ✹✳✹✶±✵✳✵✺ ✸✳✾✾±✵✳✵✹
✾✵ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ✭♣✳✇✳✮ ✶✶✳✸✻±✵✳✵✼ ✽✳✹✸±✵✳✵✽ ✹✳✸✼±✵✳✵✻ ✸✳✽✸±✵✳✵✺

❉❖❚❆ ✭✐♥ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ◆❛✭■✮✮

✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✭♣✳✇✳✮ ✾✳✸✶±✵✳✵✹ ✾✳✶✹±✵✳✵✸ ✹✳✹✶±✵✳✵✸ ✹✳✶✽±✵✳✵✷
✹✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✭♣✳✇✳✮ ✾✳✵✾±✵✳✵✹ ✽✳✾✹±✵✳✵✸ ✹✳✺✺±✵✳✵✸ ✹✳✶✹±✵✳✵✷
✻✵ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✭♣✳✇✳✮ ✽✳✽✹±✵✳✵✹ ✽✳✼✶±✵✳✵✸ ✹✳✷✹±✵✳✵✸ ✸✳✾✺±✵✳✵✸
✼✵ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✭♣✳✇✳✮ ✽✳✼✵±✵✳✵✻ ✽✳✹✹±✵✳✵✺ ✹✳✹✻±✵✳✵✹ ✹✳✵✵±✵✳✵✸
✽✵ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✭♣✳✇✳✮ ✽✳✹✼±✵✳✵✻ ✽✳✷✼±✵✳✵✹ ✹✳✹✶±✵✳✵✺ ✸✳✾✾±✵✳✵✹
✾✵ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✭♣✳✇✳✮ ✽✳✺✷±✵✳✵✼ ✽✳✹✸±✵✳✵✽ ✹✳✸✾±✵✳✵✻ ✸✳✽✸±✵✳✵✺

❚❛❜❧❡ ✺✳✺✿ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs ❢♦r t❤❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆ ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼✮ ✉♥❞❡r ◆❛✭■✮✲❢r❡❡
❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ t♦ t❤❡ ✈❛❧✉❡s ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✮ ❞❡r✐✈❡❞ ✐♥ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ◆❛✭■✮ ✐♥ t❤❡
♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✷✮✳

❊q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ∆RH ❬❦❏✴♠♦❧❪ ∆RS ❬❏·♠♦❧✲✶❑✲✶❪

H+ +DOTA4−
⇋ HDOTA3− ✲✷✽✳✶±✶✳✹ ✽✺±✹

◆❛✭■✮✲ H+ +HDOTA3−
⇋ H2DOTA2− ✲✷✼✳✽±✷✳✸ ✽✷±✼

♠❡❞✐❛ H+ +H2DOTA2−
⇋ H3DOTA− ✲✶✳✻±✷✳✷ ✽✵±✼

H+ +H3DOTA−
⇋ H4DOTA ✲✸✳✸±✶✳✷ ✻✽±✹

H+ +DOTA4−
⇋ HDOTA3− ✲✸✹✳✾±✶✳✺ ✶✷✵±✺

◆❛✭■✮✲❢r❡❡ H+ +HDOTA3−
⇋ H2DOTA2− ✲✷✻✳✷±✶✳✼ ✽✽±✺

♠❡❞✐❛ H+ +H2DOTA2−
⇋ H3DOTA− ✲✷✳✵±✷✳✷ ✼✽±✼

H+ +H3DOTA−
⇋ H4DOTA ✲✸✳✹±✶✳✸ ✻✽±✹

✾✾



✺✳✶✳ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr② ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✺✳✶✳✺ ❉❖❚❆ ❙♣❡❝✐❡s ❉✐str✐❜✉t✐♦♥s ❛t ❱❛r✐♦✉s ❚❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛♥❞ ❚❤❡✐r
❘❡❧❡✈❛♥❝❡ ❢♦r ❆♥✭■■■✮ ❈♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✴❘❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣

❑♥♦✇✐♥❣ t❤❡ ❛❝✐❞ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ❛t ✈❛r✐♦✉s t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ♥♦t ♦♥❧② ♣❡r♠✐ts
t❤❡ ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ♦❢ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❜✉t ❛❧s♦ ♦❢ t❤❡
r❛t✐♦ ♦❢ t❤❡ ✈❛r✐♦✉s ♣r♦t♦♥❛t❡❞ ❧✐❣❛♥❞ s♣❡❝✐❡s ❛t t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭❋✐❣✳
✺✳✾✮✳ ❚❤✐s ❛❣❛✐♥ ✐♥❞✐❝❛t❡s ♣❍ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r r❛♣✐❞ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❜②
t❤❡ r❡❛❝t✐✈❡ ❧✐❣❛♥❞ s♣❡❝✐❡s✳ ❚❤✐s ✐s ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② ✐♥t❡r❡st✐♥❣ ✐♥ t❡r♠s ♦❢ ♦♣t✐♠✐s❛t✐♦♥
♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ♣❡♣t✐❞❡s ❛♥❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s✱ ✇✐t❤ t❤❡ ❧❛tt❡r
♥❡❡❞✐♥❣ t♦ ❜❡ s♣❛r❡❞ ❢r♦♠ ❤❛rs❤ r❡❛❝t✐♦♥ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳
❚❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧s ❢♦r ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ s♦ ❢❛r

❞❡s❝r✐❜❡ t✇♦ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❞✐✛❡r❡♥t r❡❛❝t✐♦♥✲♣❍ ❛s t❤❡ ♠♦st ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡✳ ❚❤❡ ❣r♦✉♣ ♦❢
▼❝❉❡✈✐tt ❡t ❛❧ s✉❣❣❡sts t♦ ❝♦♥❞✉❝t t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❛t ♣❍ ✺✳✺ ✭✻✵ ➦❈✱
❚▼❆❆ ❜✉✛❡r✱ ❬✻❪✮✱ ✇❤✐❧❡ ✐♥ ♣r❡✈✐♦✉s st✉❞✐❡s ❛ r❡❛❝t✐♦♥ ♣❍ ♦❢ ✾ ✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ♠♦r❡
s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✭✹✺ ➦❈✱ ❚❘■❙ ❜✉✛❡r✱ ❉✐♣❧♦♠❛ t❤❡s✐s ❬✼❪✮✳ ❚❤❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧
✐♥t❡❣r✐t② ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ✐s ❦♥♦✇♥ t♦ ❜❡ ♣r❡s❡r✈❡❞ ❛t t❤✐s ♣❍✱ ❛s t❤❡ ❝♦✉♣❧✐♥❣ ♦❢
❉❖❚❆ t♦ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ ▼❝❉❡✈✐tt ❡t ❛❧ ✐s r♦✉t✐♥❡❧② ❛❝❝♦♠♣❧✐s❤❡❞ ❛t
♣❍∼✾ ✭◆❛❍❈❖✸✲❜✉✛❡r✮✱ ✳
■♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✾ t❤❡ ❞✐s❝✉ss❡❞ ♣❍ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭✺✳✺ ❛♥❞ ✾✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✮ ❛r❡ ♠❛r❦❡❞

❜② ❞❛s❤❡❞ ❧✐♥❡s✳ ❋r♦♠ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ t❤❡ s♣❡❝✐❡s ♣r❡s❡♥t ✉♥❞❡r t❤❡s❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✐t
✐s ♦❜✈✐♦✉s✱ t❤❛t ❛t ♣❍ ✾ ❛t ✹✺ ➦❈ ❛❧r❡❛❞② ❛ ❧❛r❣❡ ❢r❛❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ t♦t❛❧ ❉❖❚❆ ✐s
♣r❡s❡♥t ✐♥ ❢♦r♠ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐✈❡ ❍❉❖❚❆✸✲✭✹✵ ✪✮ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ✐♥ ❢♦r♠ ♦❢ t❤❡ ❤✐❣❤❧②
r❡❛❝t✐✈❡ ❉❖❚❆✹✲ s♣❡❝✐❡s ✭✸✵ ✪✮✳ ❚❤❡ ♣❡r❝❡♥t❛❣❡ ♦❢ t❤❡ ❧❛tt❡r ✐♥❝r❡❛s❡s ✉♥t✐❧ ✐t
✐s ♣r❡❞♦♠✐♥❛♥t ❛t ✾✵ ➦❈ ✭✼✵ ✪✮✱ ✇❤✐❝❤ ❝♦rr❡s♣♦♥❞s t♦ t❤❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❢♦r ♣❡♣t✐❞❡
r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ t❤❛t ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ s✉✐t❛❜❧❡ ✐♥ ♣r❡✈✐♦✉s st✉❞✐❡s ✭♣❍ ✾ ✴ ✾✵ ➦❈✱ ❬✼❪✮✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✾✿ ❉❖❚❆ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ❛t ✷✺ ✲ ✾✵ ➦❈ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧②
❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ♣❑❛ ✈❛❧✉❡s ✭✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✱ P❍❘❊❊◗❈✮✳ ❚❤❡ ❞❛s❤❡❞ ❧✐♥❡s ✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❡ ♣❍ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s
s✉❣❣❡st❡❞ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺ ✭♣❍ ✺✳✺ ❬✻❪ ✱ ♣❍ ✾ ❬✼❪✮✳

✶✵✵



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✶✳ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr②

❆t ♣❍ ✺✳✺✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ ❛t ❛❧❧ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✾✵ ✪ ♦❢ ❉❖❚❆ ✐s ✐♥✈❛r✐❛♥t❧② ♣r❡s❡♥t ✐♥
❢♦r♠ ♦❢ ❍✷❉❖❚❆✷✲✱ ❛ s♣❡❝✐❡s ✇❤✐❝❤ ✐s ❞❡s❝r✐❜❡❞ t♦ ❜❡ ♥♦t ❛s r❡❛❝t✐✈❡ ❛s t❤❡ ❢✉❧❧②
❞❡♣r♦t♦♥❛t❡❞ s♣❡❝✐❡s ❬✶✻✽❪✱ ✇❤✐❝❤ ✉♥❞❡r t❤❡s❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✐s ♦♥❧② ♣r❡s❡♥t ✐♥ ❡①tr❡♠❡❧②
s♠❛❧❧ ❛♠♦✉♥ts ✭∼✶✵✲✶✺▼✮✳ ❚❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ ♦t❤❡r ♣r♦t♦♥❛t❡❞ s♣❡❝✐❡s ❤❛✈❡
♥♦ s✐❣♥✐✜❝❛♥❝❡ ❢♦r t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ r❡❛❝t✐♦♥✳
●❡♥❡r❛❧❧②✱ ❛t ❛ ❣✐✈❡♥ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ❜② ❉❖❚❆ ✇✐❧❧

♣r♦❝❡❡❞ t❤❡ ♠♦r❡ r❛♣✐❞ t❤❡ ❧❡ss ♣r♦t♦♥s ♥❡❡❞ t♦ ❜❡ r❡♣❧❛❝❡❞✳ ❍❡♥❝❡ t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣
✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ ♠♦r❡ ❡✣❝✐❡♥t t❤❡ ❤✐❣❤❡r t❤❡ r❛t✐♦ ♦❢ t❤❡ ♠♦st r❡❛❝t✐✈❡ s♣❡❝✐❡s
✭❉❖❚❆✹✲✮ ✐s❀ ❛❧❦❛❧✐♥❡ ♣❍ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛r❡ t❤✉s s✉❣❣❡st❡❞ t♦ ❜❡ ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ♦✈❡r ❛❝✐❞✐❝
❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳ ❚❤❡ ❜❛s❡✲❛ss✐st❡❞ ❞❡t❛t❝❤♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❧❛st ♣r♦t♦♥ ✐s ❛❧s♦ ❢♦st❡r❡❞ ✇❤❡♥
✇♦r❦✐♥❣ ❛t ❛❧❦❛❧✐♥❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛♥❞ t❤✉s ♣♦t❡♥t✐❛❧❧② ♦✛❡rs t❤❡ ♣♦ss✐❜✐❧✐t② t♦ ✉s❡ ❧♦✇❡r
t❡♠♣❡r❛t✉r❡s t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ ❡✛❡❝t✐✈❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡ ✐t ✐s ❜❡❧✐❡✈❡❞ t❤❛t t❤❡
♣r♦t♦❝♦❧ ♦❢ ▼❝❉❡✈✐tt ❡t ❛❧ ✭♣❍ ✺✳✺✴✻✵ ➦❈✮✱ ✇❤✐❝❤ s✉✛❡rs ❢r♦♠ ❧♦✇ ♦✈❡r❛❧❧✲②✐❡❧❞s ♦❢
∼✶✵ ✪ ❬✻❪✱ ❝❛♥ ❜❡ s✉❜st✐t✉t❡❞ ❜② t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ s✉❣❣❡st❡❞ ♣r❡✈✐♦✉s❧② ✭♣❍ ✾✴✹✺ ➦❈✮✱
❣✐✈✐♥❣ ②✐❡❧❞s ♦❢ ✾✵ ✪ ❛♥❞ ❤✐❣❤❡r ❬✼❪✳ ❋✉rt❤❡r r❡✜♥❡♠❡♥t ❛♥❞ ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥ ♦❢ t❤✐s
♣r♦t♦❝♦❧ ✐s s✉❜❥❡❝t ♦❢ t❤❡ ♣r❡s❡♥t st✉❞②✳

✶✵✶



✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✺✳✷ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮✲❉❖❚❆ ❙②st❡♠ ✇✐t❤ ❚❘▲❋❙

❚❤❡ ♠❛❥♦r ❛✐♠ ♦❢ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s ✇✐t❤ ❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ✐s t♦ ❞❡✲
t❡r♠✐♥❡ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①✱ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❡✈❛❧✉❛t❡ t❤❡
t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲♠❆❜ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s✳ ■t ❤❛s
❜❡❡♥ ❡st✐♠❛t❡❞ ❜② ▼♦♥❛t✈♦♥ ❡t ❛❧ t❤❛t ❘■❈s r❡q✉✐r❡ ❧♦❣ ❑ ❃ ✶✾ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ❜❡
st❛❜❧❡ ✉♥❞❡r ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❬✷✷✶❪✳ ❉❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t②
❝♦♥st❛♥ts ❝❛♥ ❜❡ ❛❝❝♦♠♣❧✐s❤❡❞ ✇✐t❤ ✇❡❧❧ ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ s♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝ ♠❡t❤♦❞s s✉❝❤
❛s ❯❱✲❱✐s s♣❡❝tr♦s❝♦♣② ♦r ❚❘▲❋❙✱ ✇❤✐❝❤ ❛❧❧♦✇ ❢♦r ❛❝❝✉r❛t❡ ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ❛t ❞❡✜♥❡❞ r❡❛❝t✐♦♥ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳ ❙✐♥❝❡ ❉❖❚❆ s❤♦✇s ♥♦ ❯❱✲❱✐s
❛❜s♦r❜❛♥❝❡ ❛♥❞ ❆❝✭■■■✮ ❤❛s ♥♦ s✉✐t❛❜❧❡ s♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝ ♣r♦♣❡rt✐❡s ❡✐t❤❡r✱ ❚❘▲❋❙ ✐♥✲
✈❡st✐❣❛t✐♦♥s ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✇✐t❤ ❈♠✭■■■✮ ❛s r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ ❢♦r ❆❝✭■■■✮ ❛♥❞ tr✐✈❛❧❡♥t
❛❝t✐♥✐❞❡s ✐♥ ❣❡♥❡r❛❧✳
❚❤❡ ♦❜❥❡❝t✐✈❡ ♦❢ t❤✐s ❚❘▲❋❙ st✉❞② ✇❛s t♦ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❝❤❡♠✐str②

♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ❣❛✐♥ ♣r♦❢♦✉♥❞ ❦♥♦✇❧❡❞❣❡ ❛❜♦✉t t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ♠❡❝❤❛♥✐s♠
❛s ✇❡❧❧ ❛s t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝✲ ❛♥❞ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ t❤❡ s②st❡♠✳ ❇❡s✐❞❡s ❞❡t❡r♠✲
✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥t ♦❢ ❬❈♠✭❉❖❚❆✮❪✲✱ ❛❧s♦ t❤❡ ❞❡t❡❝t✐♦♥ ♦❢ ♣♦s✲
s✐❜❧❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s✱ ✇❤✐❝❤ ❤❛✈❡ ❜❡❡♥ r❡♣♦rt❡❞ ❢♦r t❤❡ ❊✉✭■■■✮✲❉❖❚❆✲s②st❡♠✱
✇❛s ♦❢ ♣❛rt✐❝✉❧❛r ✐♥t❡r❡st ❬✽❪✳ ■♥✐t✐❛❧❧②✱ ✐❞❡♥t✐✜❝❛t✐♦♥ ❛♥❞ str✉❝t✉r❛❧ ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❛✲
t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❈♠✭■■■✮ s♣❡❝✐❡s ✇❛s ❞♦♥❡ ❜② ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡
❧✐❢❡t✐♠❡s✳ ■♥ t❤❡ s❡❝♦♥❞ st❡♣✱ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ r❡❛❝t✐♦♥ r❛t❡s ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✇✐t❤
❉❖❚❆ ❛♥❞ t❤❡ ❜✐❢✉♥❝t✐♦♥❛❧✐s❡❞ ❞❡r✐✈❛t✐✈❡ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭♣✲❙❈◆✲❇♥✲❉❖❚❆✮ ✇❡r❡ r❡✲
✈✐❡✇❡❞ ❛t ✈❛r②✐♥❣ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✳ ❊✈❡♥t✉❛❧❧②✱ ❜❛t❝❤ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❛t ❞✐✛❡r❡♥t ♣❍ ✇❡r❡
❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈ t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝
♣❛r❛♠❡t❡rs ♦❢ t❤❡ s②st❡♠✳ ❚❤❡ r❡❧❛t✐✈❡ r❛t✐♦s ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ s♣❡❝✐❡s ✇❡r❡ q✉❛♥t✐✜❡❞
❜② ♠❡❛♥s ♦❢ ♣❡❛❦ ❞❡❝♦♥✈♦❧✉t✐♦♥✳ ❋r♦♠ t❤❡s❡ r❛t✐♦s t❤❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥❛❧ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥✲
st❛♥ts ❧♦❣ ❑ ❢♦r ❬❈♠✭❉❖❚❆✮❪✲ ✇❡r❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞
❢♦r t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭s❡❡ ❝❤❛♣t❡r ✺✳✶✮✳

✺✳✷✳✶ ❈❤❛r❛❝t❡r✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❱❛r✐♦✉s ❈♠✭■■■✮ ❙♣❡❝✐❡s

✺✳✷✳✶✳✶ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥

❚❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr✉♠ ♦❢ t❤❡ s♦❧✈❛t❡❞ ❈♠✭■■■✮ s♣❡❝✐❡s ✐♥ ✵✳✶ ▼ ❍❈❧❖✹ ✐s ♣r❡s❡♥t❡❞
✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✶✵✳ ❚❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥ ❤❛s ❛ ♠❛①✐♠✉♠ ❛t
✺✾✸✳✽ ♥♠ ❛♥❞ ❛ ❋❲❍▼ ♦❢ ✼✳✽ ♥♠✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✐♥ ❛❝❝♦r❞❛♥❝❡ ✇✐t❤ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ✈❛❧✉❡s
✭✺✾✸✳✽ ♥♠✱ ❋❲❍▼ ✼✳✼ ♥♠ ❬✶✶✾❪✮✳ ❚❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ t❤✐s s♣❡❝✐❡s ✇❛s
❞❡t❡r♠✐♥❡❞ t♦ ❜❡ ✻✻✳✼ ➭s✱ ✇❤✐❝❤ r❡s✉❧ts ❢r♦♠ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ❜② ❛ ❤✐❣❤
♥✉♠❜❡r ♦❢ q✉❡♥❝❤✐♥❣ ❍✷❖ ❧✐❣❛♥❞s✱ ❛♥❞ ❛❧s♦ ❝♦♠♣❧✐❡s ✇✐t❤ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ✭✻✺ ✲ ✻✽
➭s ❬✶✶✾✱ ✾✻❪✮✳ ❇② ✉s✐♥❣ t❤❡ ❑✐♠✉r❛ ❡q✉❛t✐♦♥ ✭❊q✳ ✸✳✶✸✮✱ t❤❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ✇❛t❡r
❧✐❣❛♥❞s ✐♥ t❤❡ ✜rst ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s♣❤❡r❡ ✇❛s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ t♦ ❜❡ ♥ ❂ ✽✳✾±✵✳✺ ❬✶✷✺❪✳ ❚❤✐s
✐s ❝♦♥s✐st❡♥t ✇✐t❤ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❜❡✐♥❣ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❜② ✾ ❍✷❖ ♠♦❧❡❝✉❧❡s✱ ❛s ✐t ✇❛s
r❡♣♦rt❡❞ ❜❡❢♦r❡ ❬✶✶✾❪✳

✺✳✷✳✶✳✷ ❚❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✴❉❖❚❆✲◆❈❙ ❙♣❡❝✐❡s ✐♥ ❍✷❖

❱❛r✐♦✉s ❛✉t❤♦rs ❞✐s❝✉ss t❤❡ ♦❝❝✉rr❡♥❝❡ ♦❢ ♣❛rt✐❛❧❧② ♣r♦t♦♥❛t❡❞ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❝♦♠✲
♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ✇❤✐❝❤ ❡✈❡♥t✉❛❧❧② ❜❡❝♦♠❡ ❞❡♣r♦t♦♥❛t❡❞ t♦ ❢♦r♠ t❤❡ ✜♥❛❧ ❉❖❚❆ ❝♦♠✲
♣❧❡① ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✸✳✺✳✸✮✳ ❚♦ ♣♦t❡♥t✐❛❧❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡s❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s✱

✶✵✷



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

❋✐❣✉r❡ ✺✳✶✵✿ ❧❡❢t ✿ ❊♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥❀ r✐❣❤t ✿ ❉❡❝r❡❛s❡ ♦❢ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t②
♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥ ❛s ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞❡❧❛② t✐♠❡✳

❛ s❛♠♣❧❡ ✇❛s ♣r❡♣❛r❡❞ ❛s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✼✳✷✳✶ ✇✐t❤ ❛ ♠❡t❛❧✲t♦✲❧✐❣❛♥❞
r❛t✐♦ ♦❢ ✶ ✿ ✶✵✳ ❚❤✐s s❛♠♣❧❡ ✇❛s ✐♥❝✉❜❛t❡❞ ❛t ✾✵ ➦❈ ❢♦r ✸✵ ❞❛②s ❛♥❞ ♠❡❛s✉r❡❞
✐♥t❡r♠✐tt❡♥t❧②✳ ❉✉r✐♥❣ t❤✐s ♣❡r✐♦❞ ♦♥❧② ♦♥❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ✇✐t❤ ❛ ♠❛①✐♠✉♠ ❛t
✻✵✽✳✶ ♥♠ ✇❛s ❞❡t❡❝t❡❞ ✭✷✺ ➦❈✱ ❋❲❍▼ ❂ ✻✳✶ ♥♠✱ ❋✐❣✳ ✺✳✶✷ t♦♣✮✳ ❙✉❝❤ ❛ ❧❛r❣❡
r❡❞s❤✐❢t ✐s t②♣✐❝❛❧❧② ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ✇✐t❤ str♦♥❣❧② ❝♦♠♣❧❡①✐♥❣ ❧✐❣❛♥❞s ❬✷✻✼❪✳ ❚❤❡ ✢✉♦r✲
❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ t❤❡ s♣❡❝✐❡s ✇❛s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ t♦ ❜❡ ✷✼✽✳✽ ➭s✱ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ t♦
❛ ❈♠✭■■■✮ ❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ✇✐t❤ ♥ ❂ ✶✳✹✺±✵✳✺ ❍✷❖ ❧✐❣❛♥❞s✳ ❙✐♥❝❡ ❈♠✭■■■✮ ❤❛s
❛ ♠❛①✐♠✉♠ ♦❢ ✾ ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s✐t❡s ❛♥❞ ❉❖❚❆ ✐s ❦♥♦✇♥ t♦ ❛❝t ❛s ♦❝t✲
❛❞❡♥t❛t❡ ❧✐❣❛♥❞ ❢♦r ❆♥✭■■■✮✴▲♥✭■■■✮✱ t❤✐s ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ✐s ❝♦♥❝❧✉❞❡❞ t♦ r❡♣r❡s❡♥t
t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ❬❈♠❉❖❚❆✭❍✷❖✮❪✲✳ ❚❤❡ r❡s✉❧ts ❛r❡ ✐♥ ❛❝❝♦r❞❛♥❝❡ ✇✐t❤ t❤❡
❧✐t❡r❛t✉r❡ ✈❛❧✉❡s ❢♦r t❤✐s ❝♦♠♣❧❡① ✭τ ❂ ✷✽✵ ➭s✱ ✶✳✹ ❍✷❖ ❬✶✷✻❪✮✳ ❋♦r s✐♠♣❧✐✜❝❛✲
t✐♦♥✱ t❤✐s ❝♦♠♣❧❡① ✐s r❡❢❡rr❡❞ t♦ ❛s ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✐♥ t❤❡ ❝♦✉rs❡ ♦❢ t❤✐s r❡♣♦rt✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✶✶✿ ❙♣❡❝tr❛ ❞❡♠♦♥str❛t✐♥❣ t❤❡ t❡♠♣❡r✲
❛t✉r❡ ✐♥❞✉❝❡❞ s❤✐❢t ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❡♠✐s✲
s✐♦♥ ❜❛♥❞ ❢r♦♠ ✻✵✽✳✶✺ ♥♠ ✭✹✺ ➦❈✮ t♦ ✻✵✽✳✺✻ ♥♠
✭✾✵ ➦❈✮✳ ❚❤❡ ✈❛❧✉❡ ❢♦r ✷✺ ➦❈ ✐s ✐♥❝❧✉❞❡❞ ❢♦r ❝♦♠✲
♣❛r✐s♦♥✳

❚❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ❢♦r t❤❡ ❡q✉✐✲
✈❛❧❡♥t ❬❈♠❉❖❚❆✲◆❈❙✭❍✷❖✮❪✲ ❝♦♠♣❧❡①
❛s ✇❡❧❧ ❛s ❢♦r t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥✲
❥✉❛❣t❡ ❬❈♠❉❖❚❆✲◆❈❙✭❍✷❖✮❪✲①✲♠❆❜ ✐s
s❧✐❣❤t❧② s❤✐❢t❡❞ t♦ ❤✐❣❤❡r ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤s
✭✻✵✽✳✹ ♥♠ ✭❋❲❍▼ ❂ ✻✳✸ ♥♠✮ ❛♥❞ ✻✵✽✳✺
♥♠ ✭❋❲❍▼ ❂ ✻✳✷ ♥♠✮✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✱
❋✐❣✳ ✺✳✶✷ ♠✐❞❞❧❡ ❛♥❞ ❜♦tt♦♠✮✳ ❚❤✐s ✐♥✲
❞✐❝❛t❡s t❤❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ ❣❡♦♠❡tr② ♦♥ t❤❡
❝r②st❛❧ ✜❡❧❞ ❛♥❞ ❧✐❦❡❧② r❡s✉❧ts ❢r♦♠ ✈❛r②✲
✐♥❣ ❜♦♥❞ ❧❡♥❣t❤s ✐♥❞✉❝❡❞ ❜② ❝❤❛♥❣❡s ♦❢
t❤❡ ❉❖❚❆ ❜✐♥❞✐♥❣ ♣♦❝❦❡t ❞✉❡ t♦ ✐♥✲
❝r❡❛s❡❞ st❡r✐❝ ❞❡♠❛♥❞ ♦❢ t❤❡ s✐❞❡ ❝❤❛✐♥✳

❲✐t❤ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❛❧s♦ ❛
s❧✐❣❤t s❤✐❢t ♦❢ t❤❡ ❬❈♠✭❉❖❚❆✮❪✲ ❡♠✐s✲
s✐♦♥ ❜❛♥❞ t♦ ❤✐❣❤❡r ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ✇❛s ♦❜s❡r✈❡❞ ✭❋✐❣✳ ✺✳✶✶✮✱ ❛♥ ❡✛❡❝t ✇❤✐❝❤ ✇❛s ❛❧s♦
r❡♣♦rt❡❞ ❢♦r t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥ ❝❤❛♥❣✐♥❣ ❜❡t✇❡❡♥ ✽✲ ❛♥❞ ✾✲❢♦❧❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥
❬✷✻✽❪✳ ❖♥❡ ♣♦ss✐❜❧❡ ❡①♣❧❛♥❛t✐♦♥ ❢♦r t❤✐s ✜♥❞✐♥❣ ✐s t❤❛t ❛t ❤✐❣❤❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡s t❤❡
♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ✐s ❜❡tt❡r ❡♥❝❛♣s✉❧❛t❡❞ ❜② ❉❖❚❆✱ r❡s✉❧t✐♥❣ ✐♥ s♠❛❧❧ ✈❛r✐❛t✐♦♥s ♦❢ t❤❡

✶✵✸



✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❈♠✭■■■✮✲❖ ❛♥❞ ❈♠✭■■■✮✲▼ ❜♦♥❞ ❧❡♥❣t❤s ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ✐♥ s❧✐❣❤t❧② ❞✐✛❡r❡♥t ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥
❣❡♦♠❡tr②✱ ✇❤✐❝❤ ✐s r❡✢❡❝t❡❞ ❜② s❧✐❣❤t❧② ❞✐✛❡r❡♥t ❡♠✐ss✐♦♥ ♠❛①✐♠❛✳ ❚❤❡ ♠❡❛s✉r❡✲
♠❡♥ts ❛❧s♦ ✐♥❞✐❝❛t❡ ❛ s❧✐❣❤t ✐♥❝r❡❛s❡ ♦❢ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ❣♦✐♥❣ ❢r♦♠ ❉❖❚❆ t♦
❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✶✷✿ t♦♣ ❧❡❢t✿ ❊♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ♦❢ t❤❡ ❬❈♠❉❖❚❆✭❍✷❖✮❪✲ ❝♦♠♣❧❡①❀ t♦♣ r✐❣❤t✿ ❉❡❝r❡❛s❡ ♦❢
✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t② ♦❢ t❤❡ ❬❈♠❉❖❚❆✭❍✷❖✮❪✲ ❝♦♠♣❧❡① ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ ❞❡❧❛② t✐♠❡❀ ❜♦tt♦♠✿ ❊♠✐s✲
s✐♦♥ ❜❛♥❞ ❛♥❞ ❞❡❝r❡❛s❡ ♦❢ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t② ♦❢ t❤❡ ❬❈♠❉❖❚❆✲◆❈❙✭❍✷❖✮❪✲ ❝♦♠♣❧❡① ❛♥❞ t❤❡
r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❛❣t❡ ❬❈♠❉❖❚❆✲◆❈❙✭❍✷❖✮❪✲✲♠❆❜ ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ ❞❡❧❛② t✐♠❡✳ ❆❝❝♦r❞✐♥❣
t♦ ❑✐♠✉r❛✱ t❤❡ ❡rr♦r ❢♦r ♥ ✐s ±✵✳✺ ❬✶✷✺❪✳

✺✳✷✳✶✳✸ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✐♥ ❉✷❖

■♥ ❛❝❝♦r❞❛♥❝❡ t♦ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ♦♥ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆✱ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t st✉❞② ♦♥❡ r❡s✐❞✉❛❧
✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡ ✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ t♦ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ t♦ s❛t✉r❛t❡ t❤❡ ♥✐♥t❤
❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s✐t❡ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ❬✽❪✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧②
❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✈❛❧✉❡ ♦❢ ♥ ❂ ✶✳✹✺±✵✳✺ ✐s s❧✐❣❤t❧② ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ t❤❡ ❡①♣❡❝t❡❞ ✈❛❧✉❡ ♦❢ ♥ ❂
✶✳ ❚❤✐s ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ✇❛s ❛❧s♦ ❢♦✉♥❞ ✐♥ ❛ s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s❧② ❝♦♥❞✉❝t❡❞ st✉❞② ❜② ❙❝❤♠✐tt✱
✇❤♦ r❡♣♦rt❡❞ ♥ ❂ ✶✳✻✺±✵✳✺ ✐♥st❡❛❞ ♦❢ ♥ ❂ ✶ ❢♦r t❤❡ s✐♠✐❧❛r ❈♠✭■■■✮✲❉❚P❆ s②st❡♠
❬✷✻✾❪✳ ■♥ ♦r❞❡r t♦ r❡✈❡❛❧ t❤❡ r❡❛s♦♥ ❢♦r t❤✐s ❞✐s❝r❡♣❛♥❝②✱ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡
♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✇❛s ♠❡❛s✉r❡❞ ✐♥ ❉✷❖✳ ❙✐♥❝❡ ❉✷❖ ♠♦❧❡❝✉❧❡s ❞♦ ♥♦t ✐♥❞✉❝❡ ✢✉♦r✲
❡s❝❡♥❝❡ q✉❡♥❝❤✐♥❣✱ t❤✐s ❡①♣❡r✐♠❡♥t ❡♥❛❜❧❡s ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ✇❤❡t❤❡r ❉❖❚❆ s❤♦✇s ❛
q✉❡♥❝❤ ❡✛❡❝t ✐ts❡❧❢✳ ❉❖❚❆ ❤❛s ♥♦ ❖✲❍ ❜♦♥❞✱ ❜✉t ❛❧s♦ q✉❡♥❝❤✐♥❣ r❡s✉❧t✐♥❣ ❢r♦♠
❈✕❍ ♦r ◆✕❍ ♦s❝✐❧❧❛t♦rs ❤❛s ❜❡❡♥ r❡♣♦rt❡❞ ❜❡❢♦r❡ ✭❡✳❣✳ ❬✷✼✵❪✮✳

✶✵✹



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

❚❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✐♥ ❉✷❖ r❡s✉❧t❡❞ ✐♥ τ ❂ ✶✶✺✽ ➭s ❢♦r t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥ ✭▲✐t✿
✶✶✸✵ ✲ ✶✷✵✵±✸✵ ➭s ❬✶✶✾✱ ✾✻❪✮ ❛♥❞ τ ❂ ✼✽✼ ➭s ❢♦r t❤❡ ❬❈♠❉❖❚❆✭❉✷❖✮❪✲ ❝♦♠♣❧❡① ✭❋✐❣✳
✺✳✶✸✮✳ ❚❤❡ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡s❡ t✇♦ ✈❛❧✉❡s ✐♥❞✐❝❛t❡s t❤❡ q✉❡♥❝❤✐♥❣ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢
❉❖❚❆ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❡①♣❧❛✐♥s t❤❡ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ✈❛❧✉❡s ❞✐s❝✉ss❡❞ ❛❜♦✈❡✳
❚❤✉s✱ ✐t ❝❛♥ ❜❡ s❛❢❡❧② ❛ss✉♠❡❞ t❤❛t ❛ ❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ❬❈♠❉❖❚❆✭❍✷❖✮❪✲ ✐s ❢♦r♠❡❞✱
✇❤✐❝❤ ❝♦♠♣❧✐❡s ✇✐t❤ t❤❡ ❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❢♦✉♥❞ ❢♦r t❤❡ ▲♥✭■■■✮ s❡r✐❡s ❬✾❪✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✶✸✿ ❉❡❝r❡❛s❡ ♦❢ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t② ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮s♦❧✈❡♥s s♣❡❝✐❡s ❛♥❞ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆
✐♥ ❍✷❖ ✴ ❉✷❖ ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ ❞❡❧❛② t✐♠❡✳ ❚❤❡ s♣❡❝✐❡s ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ ♠♦st q✉❡♥❝❤✐♥❣
❧✐❣❛♥❞s ❤❛s t❤❡ s❤♦rt❡st ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡✳ ❚❤❡ ❡rr♦r ❢♦r ♥ ✐s ±✵✳✺ ❬✶✷✺❪✳

✺✳✷✳✶✳✹ ■♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❙♣❡❝✐❡s

■♥ t❤❡ ❝♦♥t❡①t ♦❢ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷✳✶✳✮✱ ❢♦r t❤❡ ✜rst t✐♠❡ ❛
s❤♦✉❧❞❡r ✇✐t❤ ❛♥ ❡♠✐ss✐♦♥ ♠❛①✐♠✉♠ ❛t ✺✾✽✳✽ ♥♠ ✇❛s ♦❜s❡r✈❡❞ ♦♥ t❤❡ r✐❣❤t ✢❛♥❦ ♦❢
t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥ ❜❛♥❞ ✭❋✐❣✳ ✺✳✶✹ ❧❡❢t✮✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ✐t ✇❛s ♥♦t ♣♦ss✐❜❧❡ t♦ ❝❤❛r❛❝✲
t❡r✐s❡ t❤✐s s♣❡❝✐❡s ❜② ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ✐ts ✢✉♦r❡s❝❡♥s❡ ❧✐❢❡t✐♠❡✱ s✐♥❝❡ tr❛♥s❢♦r♠❛t✐♦♥
t♦ t❤❡ ✜♥❛❧ ❝♦♠♣❧❡① ♦❝❝✉rr❡❞ r❛♣✐❞❧② ❞✉r✐♥❣ t❤❡ r❡❝♦r❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ✢♦✉r❡s❝❡♥❝❡ ❞❡❝❛②✳
◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss✱ ✐t ✐s ❛♣♣❛r❡♥t t❤❛t t❤❡ ❞❡t❡❝t❡❞ s♣❡❝✐❡s ❛t ✺✾✽✳✽ ♥♠ ✐s ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞
❜② ❧❡ss ❍✷❖ t❤❛♥ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥ s✐♥❝❡ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ✐s s❤✐❢t❡❞ t♦ ❤✐❣❤❡r
✇❛✈❡❧❡♥❣t❤s✳ ❚❤✐s ✐s ❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝ ❢♦r ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ❜② ❧✐❣❛♥❞s ✭❤❡r❡✿
❉❖❚❆✮ ✇✐t❤ ❝♦♥❝♦♠✐t❛♥t ❡①tr✉s✐♦♥ ♦❢ ❍✷❖✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ♦♥❧② ♠♦❞❡r❛t❡ r❡❞✲s❤✐❢t
♦❢ t❤❡ ❜❛♥❞ ❣✐✈❡s r✐s❡ t♦ t❤❡ ❛ss✉♠♣t✐♦♥ t❤❛t t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ✐♥ t❤✐s st❛t❡ ✐s ♦♥❧②
❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❜② s♦♠❡ ♦❢ t❤❡ ❝❛r❜♦①②❧✐❝ ❣r♦✉♣s ♦❢ ❉❖❚❆✳
❉✉r✐♥❣ ❢✉rt❤❡r ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❛♥♦t❤❡r ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ❛t ✻✵✷✳✸ ♥♠ ✇❛s ♦❜s❡r✈❡❞ ✭❋✐❣✳

✺✳✶✹ r✐❣❤t✮✳ ■t ✇❛s ♥♦t ♣♦ss✐❜❧❡ t♦ ♦❜t❛✐♥ ❛ ♣✉r❡ s♣❡❝tr✉♠ ♦❢ t❤✐s ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s
❛♥❞ t❤✉s ❛ tr✐❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ✜t ❤❛❞ t♦ ❜❡ ❛♣♣❧✐❡❞ t♦ ❛♥❛❧②s❡ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡
❧✐❢❡t✐♠❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳ ❲✐t❤ τ ❢♦r t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥ ❜❡✐♥❣ s❡t t♦ ✻✼ ➭s ❛♥❞ τ
❢♦r ❬❈♠❉❖❚❆✭❍✷❖✮❪✲ ❜❡✐♥❣ ✜①❡❞ t♦ ✷✼✽ ➭s ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✶✳✶ ❛♥❞ ✺✳✷✳✶✳✷✮✱ t❤❡ ✜t
r❡✈❡❛❧❡❞ ❛♥ ❡st✐♠❛t❡❞ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ τ ∼✶✷✷ ➭s ❢♦r t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❝♦♠♣❧❡①✱ ✇❤✐❝❤✱
❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡ ❑✐♠✉r❛ ❡q✉❛t✐♦♥✱ tr❛♥s❧❛t❡s ✐♥t♦ ♥ ❂ ✺✳✹±✵✳✺ ❍✷❖ ♠♦❧❡❝✉❧❡s ✐♥
t❤❡ ✜rst ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s♣❤❡r❡ ✭❋✐❣✳ ✺✳✶✹ r✐❣❤t✮✳
❈♦♥s✐❞❡r✐♥❣ t❤❡ q✉❡♥❝❤✐♥❣ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ ❉❖❚❆ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✶✳✸✮✱ t❤✐s ❧✐❦❡❧②

❝♦rr❡❧❛t❡s t♦ ♥ ❂ ✺±✵✳✺ ❍✷❖✱ ✇❤✐❝❤ ❝♦♠♣❧✐❡s ✇✐t❤ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s

✶✵✺



✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❬▼✭■■■✮✭❍✷❉❖❚❆✮✭❍✷❖✮✺❪✰ ♣♦st✉❧❛t❡❞ ✐♥ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ♦♥ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆ ❬✽✱ ✶✶❪✳
■♥ t❤✐s s♣❡❝✐❡s t❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ✐s ❧♦❝❛t❡❞ ♦♥ t♦♣ ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆ ❝❛❣❡ ❛♥❞ ✐s ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞
❜② t❤❡ ❢♦✉r ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ❛♥❞ ✜✈❡ ✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❛s ✐t ✇❛s ♥♦t ♣♦ss✐❜❧❡
t♦ ♠❡❛s✉r❡ t❤✐s ❈♠✭■■■✮✲❉❖❚❆ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ♠♦r❡ ❛❝❝✉r❛t❡❧②✱ ❛♥❞ ❜❡❝❛✉s❡
tr✐✲❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ✜ts ♥❛t✉r❛❧❧② ❤❛✈❡ ❧❛r❣❡ ✉♥❝❡rt❛✐♥t✐❡s✱ ♥♦ ❝❧❡❛r st❛t❡♠❡♥t ❝❛♥ ❜❡
♠❛❞❡ ✐❢ t❤❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❡♠✐ss✐♦♥ r❡❛❧❧② ❛r♦s❡ ❢r♦♠ t❤❡ s♦✉❣❤t s♣❡❝✐❡s✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✶✹✿ ❧❡❢t✿ ❊♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞s ♦❢ t❤❡ ❞✐✛❡r❡♥t ❈♠✭■■■✮ s♣❡❝✐❡s ✭♣✉r❡ s♣❡❝tr❛✮✳ r✐❣❤t✿ ❖❜s❡r✈❡❞
❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ✭✐♥s❡t✮ ❛♥❞ tr✐❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ✜t ♦❢ t❤❡ ❞❡❝r❡❛s❡ ♦❢ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t② ♦❢ t❤❡ ♣♦st✉✲
❧❛t❡❞ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ❛t ✻✵✷✳✸ ♥♠ ✭❬❈♠✭❍✷❉❖❚❆✮✭❍✷❖✮✺❪✰✮ ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞❡❧❛② t✐♠❡✳
❚❤❡ ❡rr♦r ❢♦r ♥ ✐s ±✵✳✺ ❬✶✷✺❪✳

❚❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ❛t ✺✾✽✳✽ ♥♠ ✇❛s r❡♣r♦❞✉❝❡❞ ✐♥ s❡✈❡r❛❧ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts❀ ❤❡♥❝❡
❢✉rt❤❡r ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s ❝♦♥❝❡♥tr❛t❡❞ ♦♥ r❡✈❡❛❧✐♥❣ t❤❡ str✉❝t✉r❡ ♦❢ t❤✐s ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡
s♣❡❝✐❡s✳ ❚♦ ❡✈❡♥t✉❛❧❧② ♠❡❛s✉r❡ t❤❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ t❤❡ ♣✉r❡ s♣❡❝✐❡s✱ ❛tt❡♠♣ts ✇❡r❡ ♠❛❞❡
t♦ s❧♦✇ ❞♦✇♥ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ❜② ✇♦r❦✐♥❣ ❛t ❧♦✇ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭✵ ✲ ✺ ➦❈✮✳ ❚❤❡
r❡❛❝t✐♦♥ ❜❛t❝❤ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ✶·✶✵✲✼ ▼ ❈♠✭❈❧❖✹✮✸ ❛♥❞ ❛ ✶✵✵✵✲❢♦❧❞ ❡①❝❡ss ♦❢ ❉❖❚❆
✇❛s ❞❡❡♣ ❢r♦③❡♥ ✐♠♠❡❞✐❛t❡❧② ❛❢t❡r ♠✐①✐♥❣ ✭❧✐q✉✐❞ ◆✷✴✐s♦♣r♦♣❛♥♦❧✮ ❛♥❞ ♣❧❛❝❡❞ ✐♥ t❤❡
❝♦♦❧❡❞ s❛♠♣❧❡ ❤♦❧❞❡r✳ ❙♣❡❝tr❛ ✇❡r❡ r❡❝♦r❞❡❞ ❜② ♣❛ss✐♥❣ t❤❡ ❧❛s❡r ❜❡❛♠ t❤r♦✉❣❤ t❤❡
❧✐q✉✐❞ ♣❤❛s❡ ❢♦r♠✐♥❣ ❜❡❧♦✇ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ✐❝❡ ❝✉❜❡✳
▲✐❦❡ t❤✐s✱ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✇❛s ❤❛❧t❡❞ ✐♥ ❛ st❛t❡ ✇❤❡r❡ ♠❛✐♥❧② t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦

✐♦♥✱ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ♦❢ ✐♥t❡r❡st ❛♥❞ ♦♥❧② ❛ ♠❛r❣✐♥❛❧ ❢r❛❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✜♥❛❧
❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ✇❡r❡ ♦❜s❡r✈❛❜❧❡ ✭❋✐❣✳ ✺✳✶✺✮✳ ❚❤❡ r❡❝♦r❞❡❞ ❧✐❢❡t✐♠❡ ✇❛s
❛❣❛✐♥ ✜tt❡❞ tr✐❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧❧② ❛♥❞ r❡✈❡❛❧❡❞ ❛♥ ❛✈❡r❛❣❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ ✽✻✳✸ ➭s
❢♦r t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❝♦♠♣❧❡①✱ tr❛♥s❧❛t✐♥❣ ✐♥t♦ ♥ ❂ ✻✳✼±✵✳✺ ❍✷❖ ♠♦❧❡❝✉❧❡s ✐♥ t❤❡ ✜rst
❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s♣❤❡r❡✳ ❚❤✐s ❧✐❦❡❧② ❝♦rr❡s♣♦♥❞s t♦ ❛ s♣❡❝✐❡s ❬❈♠✭❍✷❉❖❚❆✮✭❍✷❖✮✼❪✰

✇✐t❤ ❈♠✭■■■✮ ❜❡✐♥❣ ❜♦✉♥❞ ❜② ♦♥❧② t✇♦ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ♦❢ ❉❖❚❆✳

◆♦t ♦♥❧② t❤❡ s❤♦rt ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡✱ ❜✉t ❛❧s♦ t❤❡ ♦♥❧② ♠✐♥♦r s❤✐❢t ♦❢ t❤❡ ❡♠✐s✲
s✐♦♥ ❜❛♥❞ ❛r❡ ❛s♣❡❝ts ✐♥ ❢❛✈♦✉r ♦❢ t✇♦❢♦❧❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦✈❡r ❢♦✉r❢♦❧❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥✳
❚❤❡ s❤✐❢t t♦ ✺✾✽✳✽ ♥♠ ✐s ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ t♦ t❤❡ s❤✐❢t ✐♥❞✉❝❡❞ ❜② t✇♦ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ❣r♦✉♣s
❛s ❢♦✉♥❞ ❢♦r t❤❡ ❈♠✭♣r♦♣✐♦♥❛t❡✮ ✶✿✷✲❝♦♠♣❧❡① ❬❈♠✭Pr♦♣✮✷❪✰ ✇✐t❤ ❛♥ ❡♠✐ss✐♦♥ ♠❛①✲
✐♠✉♠ ❛t ✺✾✽✳✾ ♥♠ ❬✶✷✸❪✱ ✇❤✐❧❡ ❢♦r ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ✹ ❝❛r❜♦①②❧✐❝ ❣r♦✉♣s ❛ ♠♦r❡
r❡❞✲s❤✐❢t❡❞ ❜❛♥❞ ❛t ∼✻✵✸✲✻✵✹ ♥♠ ✇♦✉❧❞ ❜❡ ❡①♣❡❝t❡❞ ✭❝♦♠♣❛r❡ ❈♠✭■■■✮❊❉❚❆ ❛t
✻✵✸✳✽ ♥♠ ❬✶✶✾❪✱ s❡❡ ❚❛❜❧❡ ✺✳✻✮✳
Pr❡❧✐♠✐♥❛r② ❉❋❚✲❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥s ❛❧s♦ s✉❣❣❡st ❛♥ ❡♥❡r❣❡t✐❝❛❧❧② ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ❝❤❛✐r ❝♦♥✲

❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆ ✇✐t❤ ❡❛❝❤ t✇♦ ❛r♠s ✉♣✴❞♦✇♥ ♦r✐❡♥t❡❞ ✐♥ t❤❡ ❣r♦✉♥❞ st❛t❡ ❛s

✶✵✻



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

❋✐❣✉r❡ ✺✳✶✺✿ ❉❡❝❛② ♦❢ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t② ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ❛t ✺✾✽✳✽ ♥♠ ✭❧❡❢t✮ ❛♥❞
tr✐❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ✜t ♦❢ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ✭r✐❣❤t✮✳ ❚❤❡ ❡rr♦r ❢♦r ♥ ✐s ±✵✳✺ ❬✶✷✺❪✳

♣♦ss✐❜❧❡ st❛rt✐♥❣ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ❢♦r ▼✭■■■✮ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✭❋✐❣✳ ✺✳✶✻✱ ❧❡❢t❀ ❣❡♦♠❡tr②
♦♣t✐♠✐s❛t✐♦♥s✿ ❉❋❚✴❇P✽✻ ❧❡✈❡❧ ✐♥ ❣❛s ♣❤❛s❡❀ ❈✱ ◆✱ ❍ ❛♥❞ ❖ ❛t♦♠s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ❜②
❞❡❢✷✲❚❩❱P ❜❛s✐s s❡ts ♣r♦✈✐❞❡❞ ❜② ❚✉r❜♦♠♦❧❡ s♦❢t✇❛r❡ ♣❛❝❦❛❣❡✮✳ ❚❤❡ ♣r♦♣♦s❡❞
❣r♦✉♥❞ st❛t❡ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ✐s ❛♥ ❡♥❡r❣② ♠✐♥✐♠✉♠ ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ t❤❡ ❜♦❛t ❝♦♥❢♦r♠✲
❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ❛❧❧ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ♣♦✐♥t✐♥❣ ✐♥ t❤❡ s❛♠❡ ❞✐r❡❝t✐♦♥ ❛♥❞ ✇❛s ❝♦♥✜r♠❡❞ ❜②
❢r❡q✉❡♥❝② ❛♥❛❧②s✐s ✭♥♦ ✐♠❛❣✐♥❛r② ✈✐❜r❛t✐♦♥s✮ ❬✷✼✶❪✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✶✻✿ ❧❡❢t✿ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❉❖❚❆ str✉❝t✉r❡✳ ❉❋❚✲❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥s s❤♦✇ t❤❛t t❤❡ r✐♥❣ str✉❝t✉r❡
✇✐t❤ ❡❛❝❤ t✇♦ ♦♣♣♦s❡❞ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ♣♦✐♥t✐♥❣ ✉♣ ❛♥❞ ❞♦✇♥ ✐s ❛♥ ❡♥❡r❣② ♠✐♥✐♠✉♠ ✳ ❚❤✐s ✐s ❞✉❡
t♦ t❤❡ ❝❤❛✐r ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝②❝❧♦❞♦❞❡❝❛♥❡ r✐♥❣ ❜❡✐♥❣ ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ♦✈❡r t❤❡ ❜♦❛t ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥
✇❤✐❝❤ ✐s r❡q✉✐r❡❞ t♦ ❛❧❧♦✇ ❛❧❧ ❛r♠s t♦ ♣♦✐♥t t♦ t❤❡ s❛♠❡ s✐❞❡ ♦❢ t❤❡ r✐♥❣✳ r✐❣❤t✿ ❙t❡r❡♦✈✐❡✇ ♦❢ t❤❡
✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ❬❊✉✭❍✷❉❖❚❆✮✭❍✷❖✮✺❪✰ ♣r♦♣♦s❡❞ ❜② ❲✉ ❛♥❞ ❍♦rr♦❝❦s ❬✽❪✳

✺✳✷✳✶✳✺ ■♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ❢♦r ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆

❆s ♠❡♥t✐♦♥❡❞ ❜❡❢♦r❡✱ t❤❡ ❢♦✉r❢♦❧❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❈♠✭■■■✮✲❉❖❚❆ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s
❛t ∼✻✵✷ ♥♠✱ ❝♦♠♣❧②✐♥❣ t♦ t❤❡ ❢♦✉r❢♦❧❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❊✉✭■■■✮✲❉❖❚❆ s♣❡❝✐❡s r❡♣♦rt❡❞
❜② ❍♦rr♦❝❦s ❡t ❛❧ ❬✽❪✱ ❝♦✉❧❞ ♥♦t ❜❡ ❝♦♥❝❧✉❞✐♥❣❧② ✈❡r✐✜❡❞✳ ❚♦ ❢✉rt❤❡r ✐♥✈❡st✐❣❛t❡
t❤✐s s♣❡❝✐❡s✱ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ✇❡r❡ r❡♣r♦❞✉❝❡❞ ✐♥ ♦r❞❡r t♦
❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡ t❤❡ ❊✉✭■■■✮✲❉❖❚❆ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❛♥❞ t♦ ❝♦♠♣❛r❡ ✐t t♦ t❤❡ t✇♦ ♦❜s❡r✈❡❞
❈♠✭■■■✮✲❉❖❚❆ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s✳ ❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝tr❛ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ t❤❡
❧✐t❡r❛t✉r❡ s♣❡❝tr❛ ❜② ❍♦rr♦❝❦s ❡t ❛❧ ❛r❡ ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✶✼✳

❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝tr❛ ❢♦r t❤❡ 5D0 → 7F0 tr❛♥s✐t✐♦♥ ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ t♦ ❧❛r❣❡❧② ♠❛t❝❤
t❤❡ r❡♣♦rt❡❞ ❧✐t❡r❛t✉r❡ s♣❡❝tr❛✱ ✇✐t❤ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ❢♦r t❤❡ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆ ✐♥t❡r✲

✶✵✼



✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❛❜❧❡ ✺✳✻✿ ❙❤✐❢ts ♦❢ ✐♥♦r❣❛♥✐❝ ❧✐❣❛♥❞s ❛♥❞ ❝❛r❜♦①②❧✐❝ ❛❝✐❞s ✐♥ ❈♠✭■■■✮✲❚❘▲❋❙✳

❙♣❡❝✐❡s λmax❬♥♠❪ τ ❬µs❪ ♥✭❍✷❖✮ ±✵✳✺ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♥❣ ❣r♦✉♣s ❘❡❢❡r❡♥❝❡

❈♠✭❍✷❖✮✾ ✺✾✸✳✽ ✻✹ ✾ ❬✶✶✾❪
❈♠✭❈❖✸✮①

✷✲✷①

① ❂ ✶ ✺✾✽✳✺ ✼✾ ✼✳✸ ❬✶✶✾❪
① ❂ ✷ ✻✵✸✳✵ ✽✾ ✻✳✹ ❬✶✶✾❪
① ❂ ✸ ✻✵✺✳✼ ✶✷✻ ✹✳✸ ❬✶✶✾❪
① ❂ ✹ ✻✵✼✳✺ ✷✺✻ ✶✳✻ ❬✶✶✾❪

❈♠✭Pr♦♣✮✷✰ ✺✾✻✳✺ ✶ ❝❛r❜♦①②❧ ❬✶✷✸❪
❈♠✭Pr♦♣✮✷

✰ ✺✾✽✳✾ ✷ ❝❛r❜♦①②❧ ❬✶✷✸❪
❈♠✭■■■✮❊❉❚❆ ✻✵✸✳✽ ✶✷✻ ✹✳✹ ✹ ❝❛r❜♦①②❧✱ ✷ ❛♠✐♥♦ ❬✶✶✾❪
❈♠✭■■■✮❉❚P❆ ✻✵✼ ✷✼✶ ✶✳✺ ✺ ❝❛r❜♦①②❧✱ ✸ ❛♠✐♥♦ ❬✶✶✾❪
❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✻✵✽✳✶ ✷✼✽ ✶✳✹✺ ✹ ❝❛r❜♦①②❧✱ ✹ ❛♠✐♥♦ t❤✐s ✇♦r❦

❋✐❣✉r❡ ✺✳✶✼✿ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆ 5D0 →7 F0 s♣❡❝tr❛ ✭❊✉✭■■■✮✿❉❖❚❆ ❂ ✶✿✶✵✵✵✱ ♣❍ ✸✱ ❧❡❢t✮ ❝♦♠♣❛r❡❞
t♦ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ s♣❡❝tr❛ ✭r✐❣❤t✮ ❬✽❪✳ ❚❤❡ s♣❡❝tr❛ ✇❡r❡ r❡❝♦r❞❡❞ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ✜rst ✸✵ ♠✐♥ ❛❢t❡r t❤❡
r❡❛❝t❛♥ts ✇❡r❡ ♠✐①❡❞✳

♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ❛♣♣❡❛r✐♥❣ ❛t ✺✼✾✳✶ ♥♠ ✐♥st❡❛❞ ♦❢ ✺✼✾✳✷ ♥♠ ❛♥❞ t❤❡ ✜♥❛❧ ❝♦♠♣❧❡①
❛t ✺✼✾✳✽ ♥♠✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳
❋r♦♠ t❤❡ s❤✐❢t (∆ν) ♦❢ t❤❡ 7F0−5D0 ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♥✉♠❜❡r ♦❢ t❤❡

❧✐❣❛♥❞ ✭CNLig✮ ✐s ❡st✐♠❛t❡❞ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ t❤❡ ❡♠♣✐r✐❝ ❡q✉❛t✐♦♥ ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ❜② ❈❤♦♣♣✐♥
❡t ❛❧ ❬✷✼✷❪✿

CNLig = 0.237 ·∆ν + 0.628 . ✭✺✳✶✮

❆❧t❤♦✉❣❤ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ♠❛①✐♠❛ ✈❛r② ♦♥❧② s❧✐❣❤t❧②✱ t❤❡ ❞✐s❝r❡♣❛♥❝❡ tr❛♥s❧❛t❡s ✐♥t♦
❛ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♥✉♠❜❡r ♦❢ CNLig ❂ ✷✳✺ ✭♣✳✇✳✮ ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ CNLig ❂ ✸✳✷
❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢♦r ❛ s❤✐❢t ♦❢ ∆ν =✶✵✳✽✶ ❬❝♠✲✶❪ ❢♦r t❤❡ s♣❡❝✐❡s ♠❡❛s✉r❡❞ ❜② ❍♦rr♦❝❦s ❡t

❛❧ ✭s❡❡ ❚❛❜❧❡ ✺✳✼ ❬✽❪✮✳ ❚❤✐s✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ ❛❧s♦ ❞❡✈✐❛t❡s ❢r♦♠ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♥✉♠❜❡r ♦❢
❢♦✉r ❢♦r t❤❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❊✉✭■■■✮✲❉❖❚❆ s♣❡❝✐❡s ❛s ✐t ✇❛s s✉❣❣❡st❡❞ ❜② t❤❡ ❛✉t❤♦rs✳ ❚❤❡
r❡s✉❧ts ❛r❡ ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ ✇✐t❤ t❤❡ ✈❛❧✉❡s r❡♣♦rt❡❞ ❢♦r t❤❡ ❬❊✉✭❛❝❡t❛t❡✮①❪✭✸✲①✮✰ s♣❡❝✐❡s
✇✐t❤ ① ❂ ✷✱ ✸ ❛♥❞ ❛r❡ s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✼✳

✶✵✽



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

❚❛❜❧❡ ✺✳✼✿ ❙❤✐❢t (∆ν) ♦❢ r❡❧❡✈❛♥t ❊✉✭■■■✮7F0 −5 D0 ❜❛♥❞s✳

❙♣❡❝✐❡s λ ❬♥♠❪ ν ❬❝♠✲✶❪ ∆ν ❈◆▲✐❣ ❈◆❝❛❧❝ ❘❡❢❡r❡♥❝❡

❬❊✉✭❍✷❖✮❪✸✰ ✺✼✽✳✽ ✶✼✷✼✻✳✵✵ ✵ ✵ ✵✳✾✸ ❬✷✼✷❪
❬❊✉✭❛❝❡t❛t❡✮❪✷✰ ✺✼✽✳✾ ✶✼✷✼✸✳✷✹ ✷✳✼✻ ✶ ✶✳✷✽ ❬✷✼✷❪
❬❊✉✭❛❝❡t❛t❡✮✷❪✰ ✺✼✾✳✵ ✶✼✷✼✶✳✶✺ ✹✳✽✺ ✷ ✶✳✼✽ ❬✷✼✷❪
❬❊✉✭❛❝❡t❛t❡✮✸❪ ✺✼✾✳✷ ✶✼✷✻✺✳✶✾ ✶✵✳✽✶ ✸ ✸✳✶✾ ❬✷✼✷❪

❬❊✉✭❉❖❚❆✮✭❍✷❖✮❪✲ ✺✼✾✳✽ ✶✼✷✹✼✳✵✵ ✷✾✳✵✵ ✽ ✼✳✺✵ ♣✳✇✳❀ ❬✽❪
❬❊✉✭✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡✮❪❈◆ ✹ ✺✼✾✳✷ ✶✼✷✻✺✳✶✾ ✶✵✳✽✶ ✏✹✑ ✸✳✶✾ ❬✽❪
❬❊✉✭✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡✮❪❈◆ ✷ ✺✼✾✳✶ ✶✼✷✻✽✳✷✵ ✼✳✽✵ ✏✷ ✲ ✹✑ ❄ ✷✳✹✽ ♣✳✇✳

❚❤❡ ✜♥❞✐♥❣s ❧❡❛❞ t♦ t❤❡ ❝♦♥❝❧✉s✐♦♥ t❤❛t t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ♦❜s❡r✈❡❞ ✐♥ t❤✐s
✇♦r❦ ❢♦r ❜♦t❤ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆ s②st❡♠ ✐s ❧✐❦❡❧② t♦ ❜❡ r❛t❤❡r
❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❜② ♦♥❧② t✇♦ ♦❢ t❤❡ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ♦❢ ❉❖❚❆ ✐♥st❡❛❞ ♦❢ ❜② ❛❧❧ ❢♦✉r ❛r♠s✳
❍♦✇❡✈❡r✱ ❛ t✇♦❢♦❧❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ❤❛s ♥♦t ❜❡❡♥ ❞❡s❝r✐❜❡❞ ❜❡❢♦r❡✳
▼♦r❡ ♣r❡❝✐s❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❛r❡ r❡q✉✐r❡❞ t♦ ♣r♦✈✐❞❡ ✜♥❛❧ ♣r♦♦❢✳

✺✳✷✳✶✳✻ ■♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ❢♦r ▼✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙

❈♦♥t✐♥✉❛t✐✈❡ st✉❞✐❡s r❡✈❡❛❧❡❞ t❤❛t t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ r❡❛❝t✐♦♥ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ♣r♦✲
❝❡❡❞s s❧♦✇❡r t❤❛♥ ✇✐t❤ ✉♥❢✉♥❝t✐♦♥❛❧✐s❡❞ ❉❖❚❆ ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷✳✶ ✛ ❢♦r ❞❡t❛✐❧s✮✳
❚❤❡ ❡✛❡❝t ✇❛s ❛❧s♦ ❢♦✉♥❞ ❢♦r ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭❋✐❣✳ ✺✳✶✽✮✱
✇❤❡r❡ ❞✐r❡❝t ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ t❤❡ s♣❡❝tr❛ r❡❝♦r❞❡❞ ❛❢t❡r ✶✶ ♠✐♥✉t❡s ❝❧❡❛r❧② s❤♦✇s t❤❛t
t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✐s ♥♦t❛❜❧② s❧♦✇❡❞ ❞♦✇♥✳ ❚❤✐s ♣r♦❜❛❜❧② r❡s✉❧ts ❢r♦♠
t❤❡ st❡r✐❝ s❤✐❡❧❞✐♥❣ ♦❢ ♦♥❡ s✐❞❡ ♦❢ t❤❡ r✐♥❣ ❜② t❤❡ ❧❛r❣❡✱ ♣r♦❜❛❜❧② ❛①✐❛❧ ♦r✐❡♥t❡❞ ♣✲
❙❈◆✲❇♥✲s✐❞❡ ❝❤❛✐♥ ❤❛♠♣❡r✐♥❣ t❤❡ ❛♣♣r♦❛❝❤✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❈♠✸✰ t♦ t❤❡ t✇♦ r❡s♣❡❝t✐✈❡
❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ♦❢ t❤❡ r✐♥❣✳ ■♥ ❛❞❞✐t✐♦♥✱ t❤❡ ❡♥❡r❣❡t✐❝ ❝♦st t♦ r❡❛rr❛♥❣❡ t❤❡ r✐♥❣ ❝❛rr②✲
✐♥❣ t❤✐s ❝❤❛✐♥ ❢♦r ❛❧❧♦✇✐♥❣ ❛❧❧ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s t♦ ♣♦✐♥t ✐♥ ♦♥❡ ❞✐r❡❝t✐♦♥ ✐s ✐♥❝r❡❛s❡❞✳ ❚❤❡
❢❛❝t t❤❛t ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ❛♥❞ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ♦♥❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ♦❝❝✉rs
r❡❛❞✐❧② ✐s ❤❡♥❝❡ ❛♥ ❛r❣✉♠❡♥t ❢♦r t✇♦❢♦❧❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✶✽✿ ❙t✉❞② ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆ ✭❧❡❢t✮ ❛♥❞ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭r✐❣❤t✮
✉♥❞❡r ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭❊✉✿❉❖❚❆ ❂ ✶✿✶✵✵✵✱ ♣❍ ✸✮✳ ❚❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❛t ✺✼✾✳✶ ♥♠ r❡♣r❡s❡♥ts
t❤❡ ❊✉✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥✱ t❤❡ ❜❛♥❞ ❛t ✺✼✾✳✽ ♥♠ t❤❡ ✜♥❛❧ ❝♦♠♣❧❡①✳

✶✵✾



✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❆s t❤❡ ❞❡❝❡❧❡r❛t❡❞ r❡❛❝t✐♦♥ r❛t❡s ✇❡r❡ ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❡♥❛❜❧❡ ♠♦r❡ ❢❛❝✐❧❡ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥
♦❢ t❤❡ r❛♣✐❞ tr❛♥s❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ✐♥t♦ t❤❡ ✜♥❛❧ ❝♦♠♣❧❡①✱ t❤❡
❧♦✇✲t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t ❢♦r ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ t❤❡ ♣♦s✲
t✉❧❛t❡❞ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❈♠✭■■■✮✲❉❖❚❆ s♣❡❝✐❡s ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✶✳✹✮ ✇❛s r❡♣❡❛t❡❞ ✇✐t❤
t❤❡ ❜✐❢✉♥❝t✐♦♥❛❧✐s❡❞ ❧✐❣❛♥❞ ✭❈♠✭■■■✮ ✿ ❉❖❚❆✲◆❈❙❂✶ ✿ ✶✵✵✵✮✳ ■t ✇❛s ♣♦ss✐❜❧❡ t♦ s❧♦✇
❞♦✇♥ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❛♥❞ t♦ ♦❜t❛✐♥ ❡♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ♦❢ ♦♥❧② t❤❡ ❈♠✭■■■✮
❛q✉♦ ✐♦♥ s♣❡❝✐❡s ❜❡s✐❞❡s t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ❛t ✺✾✽✳✽ ♥♠ str❛✐❣❤t ❛❢t❡r ♠✐①✐♥❣
♦❢ t❤❡ r❡❛❝t❛♥ts ✭❋✐❣✳ ✺✳✶✾✱ ❜❧❛❝❦✮✱ ✇❤✐❝❤ ✐♥ t❤❡ ❝♦✉rs❡ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ tr❛♥❢♦r♠❡❞
✐♥t♦ t❤❡ ✜♥❛❧ ❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ✭✻✵✽✳✹ ♥♠✱ r❡❞✮✳ ❚❤❡ ♠✐♥♦r s❤♦✉❧❞❡r ❛t ∼✻✵✷✳✷ ♥♠
✐s s✉❣❣❡st✐✈❡ ♦❢ t❤❡ tr❛♥s❢♦r♠❛t✐♦♥ ♣r♦❝❡❡❞✐♥❣ ✈✐❛ t❤❡ s❡❝♦♥❞ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s
✭❋✐❣✳ ✺✳✶✹✱ r✐❣❤t✮❀ ❤♦✇❡✈❡r✱ t❤✐s s♣❡❝tr✉♠ s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ ❛s ❛♥ ✐♥❞✐❝❛t✐♦♥
r❛t❤❡r t❤❛♥ ❛ ♣r♦♦❢ ❢♦r ✐ts ❡①✐st❡♥❝❡✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✶✾✿ ❙♣❡❝✐❡s ♦❝❝✉r✐♥❣ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ❝♦✉rs❡ ♦❢ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙
❝♦♠♣❧❡①✱ ✐♥ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✱ ♣❍ ✸✳✺ ✲ ✶✵ ➦❈✳

❈♦♠♣❧❡t❡ ❡①❝❧✉s✐♦♥ ♦❢ ◆❛✰ ❢r♦♠ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ s②st❡♠ ❜② ✇♦r❦✐♥❣ ✐♥ ❚▼❆❈❧❖✹

s✉❝❝❡❡❞❡❞ ✐♥ ❛ ❝♦♠♣❛r❛t✐✈❡❧② ♣✉r❡ s♣❡❝tr✉♠ ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ♦❢ ✐♥t❡r❡st
❛t ✺ ➦❈ ✭❋✐❣✳ ✺✳✷✵✮✱ ✇❤✐❝❤ ❢❛❝✐❧✐t❛t❡❞ ❛ ❣♦♦❞ ❡st✐♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ✢✉♦r✲
❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡✳ ❚❤✐s ✜♥❞✐♥❣ ✐♥❞✐❝❛t❡s t❤❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ ◆❛✰ ♦♥ t❤❡ ▼✭■■■✮❉❖❚❆
❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✿ ✐♥ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ◆❛✰ t❤❡ ✐♥t❡♥s✐t② ♦❢ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡r✲
♠❡❞✐❛t❡ ❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ✭❋✐❣✳ ✺✳✶✾✮ ✐s s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❧♦✇❡r t❤❛♥ t❤❡ ✐♥t❡♥s✐t② ♦❢ t❤❡
r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❜❛♥❞ ✉♥❞❡r s♦❞✐✉♠✲❢r❡❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭❋✐❣✳ ✺✳✷✵✮✳ ■t ✐s ❤❡♥❝❡ ❞❡✲
❞✉❝❡❞ t❤❛t ◆❛✰ ✐♥t❡r❛❝ts ✇✐t❤ ❉❖❚❆✱ ✏st❡❛❧✐♥❣✑ ❢r❡❡ ❧✐❣❛♥❞ ♠♦❧❡❝✉❧❡s s♦ t❤❛t ♥♦t ❛❧❧
♦❢ ❉❖❚❆ ✐s r❡❛❞✐❧② ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ❢♦r t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡
s♣❡❝✐❡s✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ s✐♥❝❡ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❬❈♠✭❉❖❚❆✮❪✲ ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡
s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❬◆❛✭❉❖❚❆✮❪✸✲ ✭❧♦❣ ❑ ❂ ✹✳✵✷ ✲ ✹✳✷✵
❛t ✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ❚▼❆❈❧ ❬✺✱ ✶✹✷❪✮✱ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ✐s st✐❧❧ ❢♦r♠❡❞ q✉❛♥t✲
✐t❛t✐✈❡❧② ✇✐t❤✐♥ r❡❛s♦♥❛❜❧❡ t✐♠❡✳ ■♥ ❝♦♥❝❧✉s✐♦♥✱ t❤❡ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ◆❛✰ ✐♥ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥
♠❡❞✐✉♠ ✐♥✢✉❡♥❝❡s t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ❜✉t ♥♦t t❤❡ q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
✜♥❛❧ ❝♦♠♣❧❡①✳
❇✐❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ✜tt✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❞❡❝r❡❛s❡ ♦❢ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t② ✇✐t❤ t❤❡ ❈♠✭■■■✮

❛q✉♦ ✐♦♥ ❜❡✐♥❣ ✜①❡❞ ❛t ✻✺ ➭s ❬✶✶✾❪ ✭❋✐❣✳ ✺✳✷✵✱ r✐❣❤t✮ r❡✈❡❛❧❡❞ ❛ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ τ =
88.2 ➭s ❢♦r t❤❡ ✜rst ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ❛t ✺ ➦❈✳ ❆♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♠♦❞✐✜❡❞ ❑✐♠✉r❛

✶✶✵



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

❡q✉❛t✐♦♥ ❬✶✷✺❪ ❢♦r ❧♦✇ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭r❡♣♦rt❡❞ ❜② ❚✐❛♥ ❡t ❛❧✳ ❬✶✷✼❪✮ r❡s✉❧ts ✐♥ ❛❧♠♦st
❡①❛❝t❧② ✼±✵✳✺ ❍✷❖ ❧✐❣❛♥❞s ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ t♦ ❈♠✸✰ ✐♥ t❤✐s s♣❡❝✐❡s✿

Kimura : n(H2O) = 0.65 · 1

τ(ms)
− 0.88 = 6.5± 0.5 ; ✭✺✳✷✮

T ian : n(H2O),(T=10➦❈✮= 0.64 · 1

τ(ms)
− 0.3 = 6.9± 0.5 . ✭✺✳✸✮

❚❤❡ ❜✐❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ❧✐❢❡t✐♠❡ ✜t✱ ❣✐✈✐♥❣ ♠♦r❡ r❡❧✐❛❜❧❡ r❡s✉❧ts t❤❛♥ t❤❡ tr✐❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧
✜t✱ s✉❜st❛♥t✐❛t❡s t❤❡ ♣r❡✈✐♦✉s ❛ss✉♠♣t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❜❡✐♥❣ t✇♦❢♦❧❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞
❜② ❉❖❚❆ ❛♥❞ ❝❛rr②✐♥❣ ✼ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✵✿ ❧❡❢t✿ ■♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s tr❛♣♣❡❞ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✲◆❈❙✱ ✐♥ ❚▼❆❈❧❖✹✱ ❚ ❂ ✺ ➦❈✳
❚❤❡ s♣❡❝tr❛ ❜❡❢♦r❡ ❛♥❞ ❛❢t❡r t❤❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❛r❡ ❧❛r❣❡❧② ✐❞❡♥t✐❝❛❧ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ♣r♦✈❡ t❤❛t
t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✇❛s ❤❛❧t❡t ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t✳ r✐❣❤t✿ ❜✐❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ✜ts ♦❢ t❤❡ ❞❡❝r❡❛s❡ ♦❢ t❤❡
✢♦✉r❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t② ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞❡❧❛② t✐♠❡✳

✺✳✷✳✶✳✼ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❤❡ ❧❛t❡st r❡s✉❧t ❛❝❝♦r❞s ✇✐t❤ t❤❡ ♣r❡✈✐♦✉s ❡①♣❡r✐♠❡♥ts✱ ❣✐✈✐♥❣ r✐s❡ t♦ t❤❡ ❛ss✉♠♣✲
t✐♦♥ t❤❛t t❤❡ ❢r❡q✉❡♥t❧② ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ♦❝❝✉r✐♥❣ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ❝♦♠✲
♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ tr✐✈❛❧❡♥t ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ✐s ♦♥❧② ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❜② t✇♦ ♦❢ t❤❡
❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ♦♥ ♦♥❡ s✐❞❡ ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆ r✐♥❣✳ ❙✐♥❝❡ ✐t ✐s ♣♦ss✐❜❧❡ t♦ tr❛♣ t❤✐s t✇♦❢♦❧❞
❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡✱ ✐t ✐s ❝♦♥❝❧✉❞❡❞ t❤❛t t❤❡ r❡❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ♦t❤❡r t✇♦
❛r♠s t♦ t❤❡ s❛✐❞ s✐❞❡ ♦❢ t❤❡ r✐♥❣ ✐s t❤❡ r❛t❡✲❞❡t❡r♠✐♥✐♥❣ st❡♣ ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✳
❖♥❝❡ ❛❧❧ ❢♦✉r ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ❛r❡ ♦r✐❡♥t❡❞ ♦♥ t❤❡ s❛♠❡ s✐❞❡✱ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ✐s ❢♦✉r❢♦❧❞
❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❛♥❞ ✈❡r② r❛♣✐❞❧② ❞r❛✇♥ ✐♥t♦ t❤❡ r✐♥❣ t♦ ❡①♣❡r✐❡♥❝❡ ❢✉❧❧ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ❜②
❉❖❚❆✳ ❚❤✐s ❧❛st st❡♣ ♣r♦❜❛❜❧② ❤❛♣♣❡♥s t♦♦ ❢❛st t♦ ❜❡ ❞❡t❡❝t❛❜❧❡ ♦♥ t❤❡ ❚❘▲❋❙
t✐♠❡✲s❝❛❧❡✳
❚❤✐s s❡q✉❡♥❝❡ ✐s ♥♦t ✐♥ ❡①❛❝t ❛❣r❡❡♠❡♥t ✇✐t❤ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ♦♥ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆✱

✇❤❡r❡ t❤❡ ❝❛t✐♦♥ ✐♥ t❤❡ ✜rst ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ✐s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ❛s ❜❡✐♥❣ ❛❧r❡❛❞② ❢♦✉r❢♦❧❞
❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❬✽❪✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ✇✐t❤ ❊✉✭■■■✮ ❚❘▲❋❙ ♥♦ ✈❛❧✉❛❜❧❡ ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ❢r♦♠ ❝❤❛✲
r❛❝t❡r✐st✐❝ ❜❛t❤♦❝❤r♦♠❡ s❤✐❢ts ♦❢ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞s ✐s ❞❡r✐✈❡❞✱ ✇❤✐❧❡ ❝♦♥tr❛r✐✇✐s❡ ✐♥
t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ❚❘▲❋❙✱ t❤❡ ♣♦s✐t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞s ✐s ✈❡r② s❡♥s✐t✐✈❡ t♦ t❤❡
❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ st❛t❡ ♦❢ ❈♠✭■■■✮✳ ❚❤✉s✱ t❤❡ t❤❡r❡♦❢ ❞❡❞✉❝❡❞ ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ✐♥ ❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥
✇✐t❤ τ ♠✉st ❜❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ ❛s ♠♦r❡ ❣r❛✈❡ t❤❛♥ r❡s✉❧ts ❣❛t❤❡r❡❞ s♦❧❡❧② ❜② ❛♥❛❧②s❡s

✶✶✶



✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

♦❢ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✱ r❡❧②✐♥❣ ♦♥ ❡♠♣✐r✐❝ ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥s✳ ■♥ ❞✐r❡❝t ❝♦♠♣❛r✐s✐♦♥ t♦
t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ❢♦r ❝❛r❜♦①②❧✐❝ ❛❝✐❞s ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✻✮✱ ✐t ✐s ❛♣♣❛r❡♥t t❤❛t t❤❡ s❤✐❢t ♦❢ t❤❡
❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s t♦ ✺✾✽✳✽ ♥♠ ✐s ❛ ❝❧❡❛r ❛r❣✉♠❡♥t
❛❣❛✐♥st ❢♦✉r❢♦❧❞✲ ❛♥❞ ✐♥ ❢❛✈♦✉r ♦❢ t✇♦❢♦❧❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥✳
■♥ s✉♠♠❛r②✱ ✐t ✇❛s ♣♦ss✐❜❧❡ t♦ s✉❝❝❡ss❢✉❧❧② ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡ ❛❧❧ s♣❡❝✐❡s ♦❝❝✉r✐♥❣ ❞✉r✐♥❣

t❤❡ ✈❛r✐♦✉s ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✐♥ t❡r♠s ♦❢ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ❛♥❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ st❛t❡✳ ❚❤❡
r❡s✉❧ts ❛r❡ s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✽✳

❚❛❜❧❡ ✺✳✽✿ ❈❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝❛ ♦❢ t❤❡ s♣❡❝✐❡s ♦❝❝✉r✐♥❣ ✐♥ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✴❉❖❚❆✲◆❈❙ s②st❡♠✳

❙♣❡❝✐❡s λ ❬♥♠❪ τ ❬➭s❪
♥✭❍✷❖✮

❈◆❉❖❚❆ ❈♦♠♠❡♥t±✵✳✺
❬❈♠✭❍✷❖✮✾❪

✸✰ ✺✾✸✳✽ ✻✼ ✽✳✾ ✲

❬❈♠✭❉❖❚❆✮✭❍✷❖✮❪
✲ ✻✵✽✳✶ ✷✼✽ ✶✳✺ ✽

❬❈♠✭❉❖❚❆✲◆❈❙✮✭❍✷❖✮❪
✲ ✻✵✽✳✹ ✷✽✹ ✶✳✹ ✽

❬❈♠✭❉❖❚❆✲◆❈❙✮✭❍✷❖✮❪①✲♠❆❜ ✻✵✽✳✺ ✸✶✷ ✶✳✷ ✽

❈♠✭■■■✮ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ■ ✺✾✽✳✽ ✽✻ ✲ ✽✽ ✻✳✼ ✲ ✻✳✾ ✷ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✱ ❉❖❚❆✲◆❈❙

❈♠✭■■■✮ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ■■ ✻✵✷✳✸ ✶✷✷ ✹✳✺ ✹ s❡❡ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆ ❬✽❪

✺✳✷✳✷ ❑✐♥❡t✐❝ ❘❛t❡ ♦❢ t❤❡ ❈♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❛t ❊❧❡✈❛t❡❞ ❚❡♠♣❡r❛t✉r❡s

■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ r❛t❡s ❛r❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡❞ ♥♦t ♦♥❧② ❜② t❤❡ ❡✛❡❝t✐✈❡ ✐♦♥✐❝
r❛❞✐✉s ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ❜✉t ❛❧s♦ ❜② t❤❡ r✐❣✐❞✐t② ♦❢ t❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ❝❛✈✐t② ♦❢ t❤❡ ❛❝❝♦♠✲
♠♦❞❛t✐♥❣ ❧✐❣❛♥❞ ❬✷✼✸❪✳ ▲❛r❣❡ ❝❛t✐♦♥s ❛r❡ ❧✐❦❡❧② t♦ ✐♥❝♦r♣♦r❛t❡ ♠♦r❡ s❧♦✇❡❧② ✐♥t♦ ❡✳❣✳
❉❖❚❆✱ ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ r❡q✉✐r❡s r❡♦r❣❛♥✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ❝❛✈✐t②✳
❲♦r❦✐♥❣ ✇✐t❤ ♠❡❞✐❝❛❧ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s r❡q✉✐r❡s t✐♠❡✲♦♣t✐♠✐s❡❞ ♣r♦❝❡❞✉r❡s✱ ❡s♣❡❝✐❛❧❧②

✐❢ s❤♦rt✲❧✐✈❡❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ❛r❡ ❡♠♣❧♦②❡❞✱ s✐♥❝❡ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❧✐❣❛♥❞s ❧✐❦❡ ❉❖❚❆ ❛r❡
♦❢t❡♥ ❡♠♣❧♦②❡❞✱ ✇❤✐❝❤ ✇❛rr❛♥t ❤✐❣❤ ❦✐♥❡t✐❝ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t②✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ ♣r♦t♦❝♦❧s
❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡s ❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ ♥✉❝❧❡❛r ♠❡❞✐❝✐♥❡ ♥❡❡❞ t♦ ♣❡r♠✐t ❢❛❝✐❧❡
❛♥❞ r❛♣✐❞ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ t❤❡ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝❛❧ ❞r✉❣✳ ❍❡♥❝❡✱ ♦♣t✐♠✐s❛t✐♦♥ ♦❢ s②♥t❤❡s✐s
♣r♦t♦❝♦❧s ✐♥ t❡r♠s ♦❢ ❢❛st r❡❛❝t✐♦♥ ♣r♦❝❡ss ✐s ❝r✉❝✐❛❧✳
❚♦ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡ t❤❡ ♣❍✲❞❡♣❡♥❞❡♥t ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ♦❢ ❆♥✭■■■✮❉❖❚❆✱ ✇❤✐❝❤ ❛♥❛✲

❧♦❣✉❡ t♦ ▲♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❛t ♣❍ ✸ ✲ ✺ ❬✶✻✹❪ ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ ❝♦♥s✐❞❡r❛❜❧② s❧♦✇❡❞ ❞♦✇♥
✉♥❞❡r ❛❝✐❞✐❝ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ ❚❘▲❋❙ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✇❡r❡ ❝❛rr✐❡❞ ♦✉t ❛t ♣❍ ✷✳✾ ✐♥ ♣r❡s✲
❡♥❝❡ ♦❢ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✳ ❇❡❝❛✉s❡ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✐s ❦♥♦✇♥ t♦ ♣r♦❝❡❡❞s ♦♥❧② ✈❡r②
s❧♦✇❧② ❛t r♦♦♠ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛✲
t✉r❡s ✐♥ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣✲r❡❧❡✈❛♥t t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ✉♣ t♦ ✾✵➦❈✳ ❚❤❡ r❡s✉❧ts ❛r❡ ✉t✐❧✐s❡❞
t♦ ❞❡✜♥❡ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❢♦r t❤❡ s✉❜s❡q✉❡♥t ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✐♥ t❤❡
❝♦✉rs❡ ♦❢ t❤✐s ✇♦r❦✳

✺✳✷✳✷✳✶ ❚❤❡ ❘❛t❡ ❈♦♥st❛♥ts ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❈♦♠♣❧❡① ❋♦r♠❛t✐♦♥

❚♦ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s✱ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ t♦ ❞❡✲
t❡r♠✐♥❡ t❤❡ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ❛t ❞✐✛❡r❡♥t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❜❡t✇❡❡♥ ✷✺ ➦❈ ❛♥❞ ✾✸✳✺ ➦❈
✭♣❍ ✷✳✾✮✳ ❙❛♠♣❧❡s ✇✐t❤ ✈❛r✐♦✉s ❈♠✭■■■✮✿❉❖❚❆ r❛t✐♦s ✇❡r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ❛s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥
♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✼✳✷✳✷✳ ❚♦ ❣✉❛r❛♥t❡❡ ❡✈❡♥ ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t❛♥ts ✐♥ t❤❡ ❝✉✈❡tt❡✱
t❤❡ s❛♠♣❧❡s ✇❡r❡ ❝♦♥st❛♥t❧② ♠✐①❡❞ ✇✐t❤ ❛ ♠❛❣♥❡t✐❝ st✐r ❜❛r✳ ❉✉r✐♥❣ ✶ ✲ ✷ ❤♦✉rs✱

✶✶✷



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

s♣❡❝tr❛ ✇❡r❡ r❡❝♦r❞❡❞ ❡✈❡r② ♠✐♥✉t❡✱ ✐♠♠❡❞✐❛t❡❧② st❛rt✐♥❣ ✉♣♦♥ ♠✐①✐♥❣ ♦❢ t❤❡ r❡✲
❛❝t❛♥ts✳ ❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝tr❛ ✇❡r❡ s✉❜❥❡❝t❡❞ t♦ ♣❡❛❦✲❞❡❝♦♥✈♦❧✉t✐♦♥ ❛♥❞ t❤❡ r❛t❡
❝♦♥st❛♥ts ❦ ✇❡r❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢♦r ❡❛❝❤ ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✳
❚❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ ♦❢ ✜rst ♦r❞❡r ✇✐t❤

r❡s♣❡❝t t♦ ❜♦t❤ r❡❛❝t❛♥ts✱ ✇❤✐❝❤ r❡s✉❧ts ✐♥ ❛ t♦t❛❧ r❡❛❝t✐♦♥ ♦r❞❡r ♦❢ t✇♦✳ ❙✐♥❝❡ t❤❡
r❡❛❝t✐♦♥ ✐s ❦♥♦✇♥ t♦ ✐♥✈♦❧✈❡ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❛♥ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ✭✐♥
t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ✐♥❞✐❝❛t❡❞ ✇✐t❤ ❛st❡r✐s❦✮✱ t❤❡ ❡q✉❛t✐♦♥ ❝❛♥ ❜❡ ❡①♣r❡ss❡❞ ❛s ❢♦❧❧♦✇s✿

Cm3+ +HxDOTA(4−x)− ❦❛
⇋

❦✬❛
Cm(H2DOTA)2−∗ + (x− 2)H+

❦❜
⇋

❦✬❜
Cm(DOTA)− + xH+ . ✭✺✳✹✮

❚❤✐s s❝❤❡♠❡ ❞❡s❝r✐❜❡s ❛ ♣r❡✲❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ r❡❛❝t❛♥ts ❛♥❞ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡✱
❢♦r ✇❤✐❝❤

K =
[Cm(H2DOTA)2−]∗

[Cm3+][HxDOTA(4−x)−]
=

ka
k′a

✭✺✳✺✮

❛♣♣❧✐❡s✳
❆ss✉♠✐♥❣ t❤❛t✱ ❛❢t❡r ❛♥ ✐♥✐t✐❛❧ ♣❡r✐♦❞ ✐♥ ✇❤✐❝❤ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡✲

❞✐❛t❡ [Cm(H2DOTA)2−]∗ r✐s❡s ❢r♦♠ ③❡r♦✱ t❤❡ r❛t❡s ♦❢ ❝❤❛♥❣❡ ♦❢ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢
t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❬■❪ ❛r❡ ♥❡❣❧✐❣✐❜❧② s♠❛❧❧ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ♠❛❥♦r ♣❛rt ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥✱ ❛
q✉❛s✐✲st❡❛❞②✲st❛t❡ ❛♣♣r♦①✐♠❛t✐♦♥ ❝❛♥ ❜❡ ✐♥tr♦❞✉❝❡❞✿

d[I]

dt
= ka[Cm3+][HxDOTA(4−x)−]− k′a[Cm(H2DOTA)2−]∗ − kb[Cm(H2DOTA)2−]∗ + k′b

[

Cm(DOTA)−
]

≈ 0 .

✭✺✳✻✮

❙✐♥❝❡ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ st❡♣ ❞❡❝r✐❜❡❞ ❜② k′
b ✐s ✈❡r② s❧♦✇✱ t❤❡ ❧❛st t❡r♠ ✐s

✐♥s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❛♥❞ t❤❡ ❡q✉❛t✐♦♥ ✐s r❡✇r✐tt❡♥ ❛s

[Cm(H2DOTA)2−]∗ ≈ ka[Cm3+][HxDOTA(4−x)−]

k′a + kb
. ✭✺✳✼✮

❚❤✐s ❛♣♣r♦①✐♠❛t✐♦♥ ❣r❡❛t❧② s✐♠♣❧✐✜❡s t❤❡ ❡q✉❛t✐♦♥ ❢♦r t❤❡ r❛t❡ ♦❢ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
♣r♦❞✉❝t [CmDOTA]− t♦

d [CmDOTA]
−

dt
= kb[Cm(H2DOTA)2−]∗ =

kb · ka[Cm3+][HxDOTA(4−x)−]

k′a + kb
, ✭✺✳✽✮

ν = k
[

Cm3+
]

[HxDOTA(4−x)−] , ✭✺✳✾✮

✇✐t❤
k =

kb · ka
k′a + kb

. ✭✺✳✶✵✮

❚♦ s✐♠♣❧✐❢② ❢✉rt❤❡r ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥s✱ t❤❡ s❡❝♦♥❞ ♦r❞❡r r❛t❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❝❛♥ ❜❡ r❡❞✉❝❡❞ t♦
❛ ♣s❡✉❞♦✲✜rst ♦r❞❡r r❛t❡ ❡q✉❛t✐♦♥ ✐❢ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ♦♥❡ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t❛♥ts ✐s s♦
❤✐❣❤ t❤❛t ✐t ❜❛s✐❝❛❧❧② r❡♠❛✐♥s ❝♦♥st❛♥t ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ❝♦✉rs❡ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥✳ ❋♦r t❤✐s
s✐♠♣❧✐✜❝❛t✐♦♥ t♦ ❛♣♣❧②✱ t❤❡ ❉❖❚❆ ❧✐❣❛♥❞ ✐s ✐♥tr♦❞✉❝❡❞ ✐♥ ❤✐❣❤ ❡①❝❡ss❀ ❤❡♥❝❡ t❤❡
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ❝❛♥ ❜❡ r❡❣❛r❞❡❞ ❛s ❡✛❡❝t✐✈❡❧② ❝♦♥st❛♥t✳ ❆❢t❡r ✐♥❝❧✉s✐♦♥
♦❢
[

HxDOTA(4−x)−
]

✐♥ t❤❡ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥t✱ t❤❡ ❡q✉❛t✐♦♥ ✐s ✇r✐tt❡♥ ❛s

ν = k′
[

Cm3+
]

, ✭✺✳✶✶✮

✇✐t❤
k′ = k

[

HxDOTA(4−x)−
]

. ✭✺✳✶✷✮

✶✶✸



✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❆❢t❡r ❞✐✛❡r❡♥t✐❛t✐♦♥ t❤❡ ❡q✉❛t✐♦♥ ❝❛♥ ❜❡ ❧♦❣❛r✐t❤♠✐s❡❞ ❛♥❞ ♣❧♦tt❡❞ t♦ ♦❜t❛✐♥ t❤❡
r❛t❡ ❝♦♥st❛♥t ❦✬ ❢r♦♠ t❤❡ s❧♦♣❡ ♦❢ t❤❡ ❣r❛♣❤✿

d
[

Cm3+
]

dt
= −k′

[

Cm3+
]

, ✭✺✳✶✸✮

ln

(

[

Cm3+
]

[Cm3+]t=0

)

= −k′t . ✭✺✳✶✹✮

❚❤❡ ♣s❡✉❞♦ ✜rst ♦r❞❡r ✜t ✐s✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ ♦♥❧② ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡ ❞♦✇♥ t♦ ❛♥ ❡①❝❡ss ♦❢ ∼✶✵✵ ♦❢
♦♥❡ r❡❛❝t❛♥t ♦✈❡r t❤❡ ♦t❤❡r✳ ❋♦r t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❤✐❣❤❡r
t❤❛♥ ✻✺ ➦❈ ✭❧✐❣❛♥❞ ❡①❝❡ss❁✶✵✵✮✱ ❛ s❡❝♦♥❞ ♦r❞❡r r❛t❡ ❡q✉❛t✐♦♥ ✇❛s t❤❡r❡❢♦r❡ ❛♣♣❧✐❡❞
t♦ ❝❛❧❝✉❧❛t❡ t❤❡ k ✈❛❧✉❡s ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦✿

d
[

Cm3+
]

dt
= −k

[

Cm3+
]

[

HxDOTA(4−x)−
]

✭✺✳✶✺✮

ln





[DOTA]
[DOTA]t=0

[Cm3+]
[Cm3+]t=0



 = −
(

[DOTA]t=0 −
[

Cm3+
]

t=0

)

kt . ✭✺✳✶✻✮

❚❤❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ k ✈❛❧✉❡s ❛♥❞ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛r❡ ❞✐s♣❧❛②❡❞
✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✾✳ ❚❤❡ ❝♦❡✣❝✐❡♥t ◗✶✵ ✐s ❛ ♠❡❛s✉r❡ ♦❢ t❤❡ ❝❤❛♥❣❡ ♦❢ r❛t❡ ❛s ❛ ❝♦♥✲
s❡q✉❡♥❝❡ ♦❢ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❜② ✶✵ ➦❈ ❛♥❞ ✐s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦

Q10 =
(

k2
k1

)10/(T2−T1)

, ✇✐t❤ ❦✷❃ ❦✶✱ ❚✷❃ ❚✶✳ ❙♦♠❡ ♦❢ t❤❡ r❡❝♦r❞❡❞ s♣❡❝tr❛ ❛♥❞
❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥s ❛r❡ ❡①❡♠♣❧❛r✐❧② ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✶✳ ■♥ t❤❡
s♣❡❝tr❛ r❡❝♦r❞❡❞ ❛t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✉♣ t♦ ✹✺ ➦❈✱ ❛ s❤♦✉❧❞❡r ❛t ✺✾✽✳✽ ♥♠ ✐s ♦❜s❡r✈❡❞✱
❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ t♦ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ♦❢ t❤❡ ♣♦st✉❧❛t❡❞ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ✭s❡❡ ♣❛r❛✲
❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✶✳✼✮✳ ❆t ❤✐❣❤❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡s t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❢r❛❝t✐♦♥ ❞❡❝r❡❛s❡s s✐♥❝❡ t❤❡
❝♦♥✈❡rs✐♦♥ ✐♥t♦ t❤❡ ✜♥❛❧ ❝♦♠♣❧❡① ♦❝❝✉rs t♦♦ r❛♣✐❞ ❢♦r t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s t♦ ❜❡
❞❡t❡❝t❡❞✳
❚♦ ✈❛❧✐❞❛t❡ t❤❡s❡ ✜♥❞✐♥❣s✱ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t ✇❛s r❡♣❡❛t❡❞ ✇✐t❤ ❧♦✇❡r ❈♠✿❉❖❚❆

r❛t✐♦s ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✷✺ ✲ ✺✺ ➦❈✳

❚❛❜❧❡ ✺✳✾✿ ❊①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛♥❞ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ r❛t❡s ❦ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞
❜② ❚❘▲❋❙✳ ❚❤❡ ♣❍ ♦❢ ❛❧❧ r❡❛❝t✐♦♥ s♦❧✉t✐♦♥s ✐♥ t❤✐s ❡①♣❡r✐♠❡♥t ✇❛s ✷✳✾✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✳

❚❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❬➦❈❪ r❛t✐♦ ❈♠✭■■■✮ ✿❉❖❚❆ ❚②♣❡ ♦❢ ✜t ❦ ❬s✲✶❪ ◗✶✵

✷✺ ✶ ✿ ✺✵✵✵ ♣s❡✉❞♦ ✶st ♦r❞❡r ✵✳✾ ✲
✸✺ ✶ ✿ ✶✼✵✵ ♣s❡✉❞♦ ✶st ♦r❞❡r ✷✳✽ ✸✳✶
✹✺ ✶ ✿ ✻✵✵ ♣s❡✉❞♦ ✶st ♦r❞❡r ✾✳✹ ✸✳✹
✺✺ ✶ ✿ ✷✵✵ ♣s❡✉❞♦ ✶st ♦r❞❡r ✷✾✳✷ ✸✳✶
✻✺ ✶ ✿ ✶✵✵ ♣s❡✉❞♦ ✶st ♦r❞❡r ✶✷✷✳✷ ✹✳✷
✼✺ ✶ ✿ ✺✵ ✷♥❞ ♦r❞❡r ✸✼✵✳✷ ✸✳✵
✽✺ ✶ ✿ ✶✵ ✷♥❞ ♦r❞❡r ✶✵✶✶✳✶ ✷✳✼
✾✸✳✺ ✶ ✿ ✺ ✷♥❞ ♦r❞❡r ✷✶✽✸✳✾ ✷✳✷

✷✺ ✶ ✿ ✶✵✵✵ ♣s❡✉❞♦ ✶st ♦r❞❡r ✵✳✽ ✲
✸✺ ✶ ✿ ✹✵✵ ♣s❡✉❞♦ ✶st ♦r❞❡r ✷✳✹ ✷✳✼
✹✺ ✶ ✿ ✷✺✵ ♣s❡✉❞♦ ✶st ♦r❞❡r ✶✵✳✵ ✹✳✷
✺✺ ✶ ✿ ✶✵✵ ♣s❡✉❞♦ ✶st ♦r❞❡r ✷✼✳✽ ✷✳✽

✶✶✹



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✶✿ ❧❡❢t✿ ❊♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ♦❢ t❤❡ tr❛♥s❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥ ✭✺✾✸✳✽ ♥♠✮ ✈✐❛
t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ✭s❤♦✉❧❞❡r ❛t ✺✾✽✳✽ ♥♠✮ ✐♥t♦ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ✭✻✵✽✳✶ ♥♠✮ ❛t
t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ♦❢ ✷✺✱ ✹✺✱ ✻✺ ❛♥❞ ✽✺ ➦❈ ✭♣❍ ✷✳✾✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✮✳ r✐❣❤t✿ ❙♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐❛✳

✶✶✺



✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✺✳✷✳✷✳✷ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ❛t ♣❍ ✷✳✾ ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✾✮ ❝❧❡❛r❧② ✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❡ ❛❝❝❡❧❡r❛t✐♥❣
❡✛❡❝t ♦❢ ✐♥❝r❡❛s❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ♦♥ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❬❈♠✭❉❖❚❆✮❪✲✳ ■♥ ❛❝❝♦r❞❛♥❝❡
t♦ t❤❡ ❡♠♣✐r✐❝ ❘●❚ r✉❧❡ ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ❜② ✈❛♥✬t ❍♦✛✱ ❛ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✐♥❝r❡❛s❡ ♦❢ ✶✵ ➦❈
r❡s✉❧ts ✐♥ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ r❡❛❝t✐♦♥ ♣r♦❝❡❡❞✐♥❣ ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡❧② ✷ ✲ ✹ t✐♠❡s ❢❛st❡r✳
❚❤✐s ✐s ❞❡r✐✈❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ◗✶✵ ✈❛❧✉❡s✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ ❆rr❤❡♥✐✉s ❡q✉❛t✐♦♥
✭❊q✳ ✺✳✶✼✮✳ ❚❤❡ ✐♥❝r❡❛s❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛r❡ ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ✐♥❞✉❝❡ ❡♥❤❛♥❝❡❞ ✢❡①✐❜✐❧✐t② ♦❢
t❤❡ ❉❖❚❆ r✐♥❣✳ ❚❤✐s ♣❡r♠✐ts r❡❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ✐♥ t❤❡
✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ✐♥t♦ ❛ ♣♦s✐t✐♦♥ s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r ♠♦r❡ r❛♣✐❞ ✐♥❝♦r♣♦r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧
❝❛t✐♦♥ ❛♥❞ ♠❛② ❜❡ ❛ ❝r✉❝✐❛❧ ❢❛❝t♦r ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ✇✐t❤ ❧❛r❣❡✱ ❞✐s❝r✐♠✐♥❛t✐♥❣ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s
❧✐❦❡ ❆❝✸✰✳ ❚❤✐s r❡❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ✐s ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ✇✐t❤ ❛ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧ r❡❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦❢
t❤❡ ❝②❝❧♦❞♦❞❡❝❛♥❡ r✐♥❣✳ ❋♦r ❢✉rt❤❡r ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❡✛❡❝t ♦♥ t❤❡
❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆ r✐♥❣✱ ◆▼❘ ✇❛s ❝❤♦s❡♥ ❛s ❛ s✉✐t❛❜❧❡ ❞❡t❡❝t✐♦♥ ♠❡t❤♦❞✳

✺✳✷✳✷✳✸ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧ ❈❤❛♥❣❡ ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆ ❘✐♥❣ ❛t
❊❧❡✈❛t❡❞ ❚❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✇✐t❤ ◆▼❘

■t ✇❛s ♣♦st✉❧❛t❡❞ ❜② ▼❝❉❡✈✐tt ❡t ❛❧ t❤❛t ❢♦r t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❤✐❣❤❧② st❛❜❧❡
❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ♦❢ ❛♣♣r♦①✳ ✻✵ ➦❈ ❛r❡ ❝♦♠♣✉❧s♦r② ❬✻❪✳ ❚❤✐s ✐s
♣r♦❜❛❜❧② ❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ❛ss✉♠♣t✐♦♥ t❤❛t t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ✢❡①✐❜✐❧✐t② r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r r❛♣✐❞ ❛♥❞
st❛❜❧❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✐s ♥♦t ✐♥❞✉❝❡❞ ❜② ❧♦✇❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛✲
❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s✱ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ♦❢ ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ ✹✷ ✲ ✹✺ ➦❈ ❛r❡ ♥♦t ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡ ❞✉❡
t♦ ❞❡♥❛t✉r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡✳ ■t ✐s ❤❡♥❝❡ ♦❢ ♣❛rt✐❝✉❧❛r ✐♥t❡r❡st t♦ ✉♥❞❡rst❛♥❞
✐❢ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✐s t❤❡ s♦❧❡ ❞r✐✈✐♥❣ ❢♦r❝❡ ❢♦r t❤❡ r❡❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞✳ ■t
✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t❤❛t t❤❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ st❛t❡ ♦❢ t❤❡ ❛♠✐♥♦ ❣r♦✉♣s ♦❢ t❤❡ ❝②❝❧❡♥❡ r✐♥❣ ✐s ❛
r❡❣✉❧❛t♦r② ❢❛❝t♦r ❤✐♥❞❡r✐♥❣ ✭♣r♦t♦♥❛t❡❞ ◆✬s✮ ♦r ❢❛❝✐❧✐t❛t✐♥❣ ✭❞❡♣r♦t♦♥❛t❡❞ ◆✬s✮ ❝♦♥✲
❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧ ❝❤❛♥❣❡s ♦❢ t❤❡ ♠❛❝r♦❝②❝❧❡✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡ ✐t ✐s s✉❣❣❡st❡❞ t❤❛t ❛ ❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥
♦❢ ❜♦t❤ ❢❛❝t♦rs✱ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❛♥❞ ♣❍✱ ✇✐❧❧ ❛❧❧♦✇ ❢♦r ❡♥❤❛♥❝❡❞ r✐♥❣ ✢❡①✐❜✐❧✐t② ❛♥❞
r❛♣✐❞ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❛❧s♦ ❛t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ♦❢ ≤ ✹✺ ➦❈✳
❚♦ ❣❛✐♥ ✐♥s✐❣❤t ✐♥t♦ t❤❡ ❝♦♥st✐t✉t✐♦♥✱ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛♥❞ ♠♦❧❡❝✉❧❛r ❞②♥❛♠✐❝s ♦❢ ❛

❧✐❣❛♥❞✱ ♥✉❝❧❡❛r ♠❛❣♥❡t✐❝ r❡s♦♥❛♥❝❡ s♣❡❝tr♦s❝♦♣② ✭◆▼❘✮ ✐♥ ❣❡♥❡r❛❧ ✐s ❛♥ ❡①❝❡❧❧❡♥t
♠❡t❤♦❞✳ ❇❡❝❛✉s❡ ❉❖❚❆ ✐s ❤✐❣❤❧② s②♠♠❡tr✐❝ ✭❈✹✮✱ ♦♥❧② t✇♦ s✐❣♥❛❧s ✇✐t❤ ❛ r❛t✐♦
♦❢ ✷ ✿ ✶ ❛♣♣❡❛r ✐♥ t❤❡ ✶❍✲◆▼❘ s♣❡❝tr✉♠✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❛ss✐❣♥❡❞ t♦ t❤❡ ✶✻ ❝❤❡♠✐❝❛❧❧②
❡q✉❛❧ ♣r♦t♦♥s ❧♦❝❛t❡❞ ❛t t❤❡ ❡t❤②❧❡♥❡ ❜r✐❞❣❡s ♦❢ t❤❡ r✐♥❣ ✭✸✳✶ ♣♣♠✮ ❛♥❞ t♦ t❤❡ ✽
❝❤❡♠✐❝❛❧❧② ❡q✉❛❧ ♣r♦t♦♥s ♦❢ t❤❡ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ✭✸✳✼ ♣♣♠✱ ❋✐❣✳ ✺✳✷✷✱ ❧❡❢t✮✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡
t❤❡ ✉♥s②♠♠❡tr✐❝✱ ❜✐❢✉♥❝t✐♦♥❛❧✐s❡❞ ♣✲❙❈◆✲❇♥✲❉❖❚❆ ✇❛s ❝❤♦s❡♥ ❢♦r ◆▼❘ ✐♥✈❡st✐❣❛✲
t✐♦♥s✱ s✐♥❝❡ ✐t ❛❧❧♦✇s ❢♦r ❞✐✛❡r❡♥t✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ s✐♥❣❧❡ ♣r♦t♦♥s ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❛❧s♦ ❢❛❝✐❧✐t❛t❡s
❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ✭❋✐❣✳ ✺✳✷✷✱ r✐❣❤t✮✳
❚❤❡ ✜rst s♣❡❝tr❛ ♦❢ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✇❡r❡ r❡❝♦r❞❡❞ ✐♥ ❢♦r♠ ♦❢ ✐ts ▲❛✭■■■✮ ❝♦♠♣❧❡①✳ ❚❤❡

s❛♠♣❧❡ ✇✐t❤ ❛ ♣❍ ♦❢ ✾ ✇❛s s✉❜❥❡❝t❡❞ t♦ ❛ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❝②❝❧❡ ❜❡t✇❡❡♥ ✷✺ ❛♥❞ ✾✵ ➦❈✳
❋r♦♠ t❤❡ r❡❝♦r❞❡❞ s♣❡❝tr❛ ✐t ✐s ❛♣♣❛r❡♥t t❤❛t ❛t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛❜♦✈❡ ✻✵ ➦❈ ❛ ❝❤❛♥❣❡
♦❢ ♣♦♣✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛r♦♠❛t✐❝ s✐❣♥❛❧s ♦❝❝✉rs✱ ❡✈❡♥t✉❛❧❧② r❡s✉❧t✐♥❣ ✐♥ ❛♥ ✐rr❡✈❡rs✐❜❧❡
❡①t✐♥❝t✐♦♥ ♦❢ ♦♥❡ ♠✉❧t✐♣❧❡t ❛t t❤❡ ❧❡❢t ❡♥❞ ♦❢ t❤❡ s♣❡❝tr✉♠✳ ❚❤✐s ✇❛s s✉s♣❡❝t❡❞ t♦
❜❡ ❡✐t❤❡r ❞✉❡ t♦ ❝❤❡♠✐❝❛❧ tr❛♥s❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♣✲❙❈◆✲❇♥✲❝❤❛✐♥ ♦r ❛ttr✐❜✉t❡❞ t♦ ❛
❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧ ❝❤❛♥❣❡ ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ s②st❡♠✳ ❚♦ ❡①❝❧✉❞❡ t❤❡ ❢♦r♠❡r✱ ❊❙■✲❚❖❋✲▼❙
s♣❡❝tr❛ ✇❡r❡ r❡❝♦r❞❡❞ ✇❤✐❝❤ ♣r♦✈❡❞ t❤❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ✐♥t❡❣r✐t② ♦❢ t❤❡ ▲❛✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙
❝♦♠♣❧❡①❀ ❤❡♥❝❡✱ t❤❡ ❝❤❛♥❣❡s ✐♥ t❤❡ s♣❡❝tr❛ ❛r❡ ❧✐❦❡❧② t♦ ❜❡ t❤❡ ❡✛❡❝t ♦❢ ❛♥ ❛❧t❡r❡❞
❧✐❣❛♥❞ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥✳
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❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✷✿ ✶❍✲◆▼❘ s♣❡❝tr❛ ♦❢ ❉❖❚❆ ✭❧❡❢t✮ ❛♥❞ ♣✲❙❈◆✲❇♥✲❉❖❚❆ ✭✏❉❖❚❆✲◆❈❙✑ ✱ r✐❣❤t✮

❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✸✿ ✶❍✲◆▼❘✲ ✭❧❡❢t✮ ❛♥❞ ❊❙■✲❚❖❋✲▼❙✲ s♣❡❝tr✉♠ ✭r✐❣❤t✮ ♦❢ ▲❛✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙

❋✉rt❤❡r ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s ✇❡r❡ ♠❛❞❡ t♦ ❞❡s❝r✐❜❡ t❤❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ ♣❍ ❛♥❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡
♦♥ t❤❡s❡ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧ ❝❤❛♥❣❡✳ ❙❛♠♣❧❡s ♦❢ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✇❡r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ❛t ♣❍ ✸✱ ✺✳✺
❛♥❞ ✾ ❛♥❞ ❡❛❝❤ ♦❢ t❤❡♠ ✇❛s ♣r♦❝❡ss❡❞ ✐♥ ❛ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❝②❝❧❡ ❜❡t✇❡❡♥ ✷✺ ❛♥❞ ✾✵ ➦❈✳
❚❤❡ s♣❡❝tr❛ ❛r❡ s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✹✳

✺✳✷✳✷✳✹ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

▼❛✐♥❧②✱ ❛t ❛❧❧ ♣❍ ✈❛❧✉❡s ❛♥ ✐rr❡✈❡rs✐❜❧❡ ❝❤❛♥❣❡ ♦❢ ♣♦♣✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛r♦♠❛t✐❝ s✐❣♥❛❧s
♦❝❝✉r❡❞ ❛t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛❜♦✈❡ ✻✵ ➦❈✱ ✇❤✐❝❤ ✐♥❞✐❝❛t❡s ✐♥❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ❛ ❝❤❛♥❣❡ ♦❢
♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛r♦♠❛t✐❝ r✐♥❣✳ ❚❤❡ ❡✛❡❝t ✐s ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② ♣r♦♥♦✉♥❝❡❞ ❛t ❛❧❝❛❧✐❝ ♣❍
✾✱ ✇❤❡r❡ ❛❧❧ ❞✐ss♦❝✐❛❜❧❡ ♣r♦t♦♥s ❛r❡ ❧♦st ❛♥❞ t❤❡ r✐♥❣✲♥✐tr♦❣❡♥s ❛r❡ ♠♦r❡ ✢❡①✐❜✐❧❡✳
❚❤❡ ❝❤❛♥❣❡ ✐♥ t❤❡ ❛r♦♠❛t✐❝ s✐❣♥❛❧s ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ✐♥ t❤❡ ♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛r♦♠❛t✐❝ r✐♥❣
✐s ❛ ❞✐r❡❝t ❡✛❡❝t ♦❢ t❤❡ ❝❤❛♥❣❡ ♦❢ r✐♥❣ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝②❝❧❡♥❡ s❦❡❧❡t♦♥✳ ❆ ❝❤❛♥❣❡
♦❢ ❝❤❛✐r✲ t♦ ❜♦❛t ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦r ✈✐❝❡ ✈❡rs❛ ✇✐❧❧ ❝♦♥s❡q✉❡♥t❧② r❡s✉❧t ✐♥ ❛ t✉r♥ ♦❢ ❧❛r❣❡
s✐❞❡ ❝❤❛✐♥s ✐♥t♦ ❡♥❡r❣❡t✐❝❛❧❧② ♠♦r❡ ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ♣♦s✐t✐♦♥s✱ ❡✳❣✳ ❢r♦♠ ❛①✐❛❧ t♦ ❡q✉❛t♦r✐❛❧
♦r✐❡♥t❛t✐♦♥✳ ❚❤✐s ✐s s✉s♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ t❤❡ ❝❛s❡ ❢♦r t❤❡ ♣✲❙❈◆✲❇♥ s✐❞❡ ❝❤❛✐♥ ♦❢ ❉❖❚❆
❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✳ ❚❤❡ r❡❛s♦♥ ❢♦r t❤❡ ✐rr❡✈❡rs✐❜✐❧✐t② ❢♦r t❤✐s ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧
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✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❝❤❛♥❣❡ ✐s ♥♦t ♦♥❧② t❤❡ r❡❣❛✐♥❡❞ r✐❣✐❞✐t② ♦❢ t❤❡ ♠♦❧❡❝✉❧❡ ✇❤❡♥ ✐t ✐s ❝♦♦❧❡❞ ❞♦✇♥ t♦
r♦♦♠ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❜✉t ❛❧s♦ t❤❡ ❣❡♥❡r❛❧ ❡♥❡r❣❡t✐❝ ❜❡♥❡✜t ♦❢ ♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ ❧❛r❣❡ ❛♥❞
❜✉❧❦② r✐♥❣✲s✉❜st✐t✉❡♥ts ✐♥t♦ ❡q✉❛t♦r✐❛❧ ♣♦s✐t✐♦♥✳
❚❤❡ ♣✲❙❈◆✲❇♥✲❝❤❛✐♥ ✐s ❡①♣❛♥❞❡❞ ❜✉t ♥♦t ❜✉❧❦② ❡♥♦✉❣❤ t♦ ❤❛✈❡ t❤✐s r❡♦r✐❡♥t❛t✐♦♥

✐♥t♦ ❡q✉❛t♦r✐❛❧ ♣♦s✐t✐♦♥ ❛s ❛ ❞r✐✈✐♥❣ ❢♦r❝❡ ❛t ❘❚✳ ❖♥ t❤❡ ❝♦♥tr❛r②✱ ✈❡r② ❜✉❧❦② ❛♥❞
❡①tr❡♠❡❧② ❧❛r❣❡ s✐❞❡ ❝❤❛✐♥s ❝♦✉❧❞ ❢✉♥❝t✐♦♥ ❛s ❛ ❧❡✈❡r t♦ ❢♦r❝❡ t❤❡ ❉❖❚❆ r✐♥❣ ✐♥t♦ ❛
❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ✇❤✐❝❤ ❛❧❧♦✇s t❤❡♠ t♦ ❛❞♦♣t ❡q✉❛t♦r✐❛❧ ♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ r❡❧❛t✐✈❡ t♦ t❤❡ r✐♥❣✱
❛❧s♦ ❛t ❧♦✇❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✳ ❚❤✐s ✇♦✉❧❞ t❤❡♥ r❡s✉❧t ✐♥ t❤❡ ❛❝t❡t❛t❡ ❛r♠s ♦❢ ❉❖❚❆
❜❡✐♥❣ ❢♦r❝❡❞ t♦ ❜❡ ♦r✐❡♥t❡❞ ❛❧❧ ♦♥ ♦♥❡ s✐❞❡ ♦❢ t❤❡ r✐♥❣✱ ✇❤✐❝❤ ❝♦♥❝✉rr❡♥t❧② ❢❛❝✐❧✐t❛t❡s
♠♦r❡ r❛♣✐❞ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s✳
❚❤✐s ❝♦♥❝❡♣t ♦❢ ♣r❡✲❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ r✐♥❣ t♦ ❧♦✇❡r t❤❡ t♦t❛❧ ❡♥❡r❣② ❜❛r✲

r✐❡r ♦❢ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✱ ❛♥❞ t♦ t❤❡r❡❜② ♣♦t❡♥t✐❛❧❧② ✐♥❝r❡❛s❡ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ r❛t❡✱
✇❛s ♣r♦✈❡♥ ❢♦r t❤❡ ❉❖❚❆✲ ❞❡r✐✈❛t✐✈❡ ❈❍❳✲❉❖❚❆ ✭✷✲✭♣✲✐s♦t❤✐♦❝②❛♥❛t♦❜❡♥③②❧✮✲✺✱✻✲
tr❛♥s✲❝②❝❧♦❤❡①❛♥♦✲❉❖❚❆✱ ❬✷✺✼❪✮✳ ■♥ t❤✐s ❝❛s❡✱ t❤❡ ✐♥❝❧✉s✐♦♥ ♦❢ ❛ tr❛♥s✲❝②❝❧♦❤❡①②❧
r✐♥❣ ✐♥t♦ t❤❡ ❜❛❝❦❜♦♥❡ str✉❝t✉r❡ ♦❢ ♣✲◆❈❙✲❇♥✲❉❖❚❆ ❛❞❞s ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ r✐❣✐❞✐t② t♦ t❤❡
r✐♥❣ ❛♥❞ ❛❧s♦ ❡♥❤❛♥❝❡s t❤❡ ♣r❡✲♦r❣❛♥✐s❛t✐♦♥ ❣❡♦♠❡tr② ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❜✐♥❞✐♥❣ ♦r❜✐t❛❧s
♦❢ t❤❡ t❡rt✐❛r② ❛♠✐♥❡s✳ ▲✐❦❡ t❤✐s✱ ✐♠♣r♦✈❡❞ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ ❞✉❡ t♦
❡❧✐♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❡♥❡r❣② ❝♦sts ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✳ ❚❤✐s ❝♦♠♣❧✐❡s ✇✐t❤
t❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✱ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ❛♥❞
t❡♠♣❡r❛t✉r❡✲♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ❛❝❝♦♠♣❧✐s❤❡❞ ✇✐t❤ ❚❘▲❋❙ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦❀
t❤✐s ✐s ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ ♠♦r❡ ❞❡t❛✐❧ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷✳✺✳ ❍❡r❡ ✐t ✐s ♣r♦✈❡♥ t❤❛t ♣r♦❝❡ss❡❞✱
❛♥❞ t❤✉s ♣r♦❜❛❜❧② ♣r❡✲♦r✐❡♥t❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙ s❤♦✇s ❢❛st❡r r❡❛❝t✐♦♥ r❛t❡s t❤❛♥ ❉❖❚❆✱
✇❤✐❧❡ ❝♦♥tr❛r✐❧② t❤❡ r✐❣✐❞✱ ✉♥♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙ s❤♦✇s t❤❡ s❧♦✇❡st r❡❛❝t✐♦♥ r❛t❡s✳
❚❤❡ ❞❡s❝r✐❜❡❞ ❡✛❡❝t ✐s ❛ ♣♦ss✐❜❧❡ ❡①♣❧❛♥❛t✐♦♥ ❢♦r t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ t❤❡

❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ❛♥t✐❜♦❞② ❛❧s♦ ✇♦r❦✐♥❣ ❛t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❜❡❧♦✇ ✻✵ ➦❈✱ ♥❛♠❡❧② ❛t ✸✼ ✲
✹✺ ➦❈✳ ❚❤❡ ❡①tr❡♠❡❧② ❧❛r❣❡ ✏♣✲❙❈◆✲❇♥✲❛♥t✐❜♦❞②✑ ✲s✐❞❡ ❝❤❛✐♥ ✐s ♠♦st ❧✐❦❡❧② ❛❧✇❛②s
♦r✐❡♥t❡❞ ❡q✉❛t♦r✐❛❧ t♦ t❤❡ ❉❖❚❆ r✐♥❣✱ ✇❤✐❝❤ ❛❧❧♦✇s ❢♦r t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♥❣ ❛❝❡t❛t❡
❛r♠s t♦ ♣r❡✲♦r✐❡♥t❛t❡ t❤❡♠s❡❧✈❡s ❛❧❧ ✐♥t♦ ❛ ♣♦s✐t✐♦♥ s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r ❡✛❡❝t✐✈❡ ❝♦♠♣❧❡①❛✲
t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✳ ▲✐❦❡ t❤❛t✱ ♥♦ t❤❡r♠❛❧ ❡♥❡r❣② ✐s r❡q✉✐r❡❞ t♦ ♦✈❡r❝♦♠❡ t❤❡ ❡♥❡r❣❡t✐❝
❜❛rr✐❡r ❢♦r r❡♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r✐♥❣ s②st❡♠❀ t❤✉s✱ ✏❧♦✇✲t❡♠♣❡r❛t✉r❡✑ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢
❉❖❚❆✲❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❝❛♥ ❜❡ r❡❛❞✐❧② ❝♦♥❞✉❝t❡❞✳

✶✶✽



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✹✿ ✶❍✲◆▼❘ s♣❡❝tr❛ ♦❢ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❝②❝❧❡ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✲◆❈❆ ❛t ♣❍ ✸✱ ✺✳✺ ❛♥❞ ✾✳

✶✶✾



✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✺✳✷✳✷✳✺ ■♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ ❙tr✉❝t✉r❛❧ ❘❡❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦❢ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ♦♥ t❤❡
❘❡❛❝t✐♦♥ ❑✐♥❡t✐❝s

❚♦ s✉❜st❛♥t✐❛t❡ t❤❡ ❝♦♥❝❧✉s✐♦♥s ❞r❛✇♥ ❢r♦♠ t❤❡ ◆▼❘ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ♦❢ ❉❖❚❆✲
◆❈❙ ❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✱ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ ❡①♣❡r✐♠❡♥t ♣r❡✈✐♦✉s❧② ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✇✐t❤
❉❖❚❆ ❛t ✷✺ ➦❈ ✇❛s r❡♣❡❛t❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ st❡r✐❝❛❧❧② ♠♦r❡ ❞❡♠❛♥❞✐♥❣ ♣✲❙❈◆✲❇♥✲❉❖❚❆
✉♥❞❡r ✐❞❡♥t✐❝❛❧ r❡❛❝t✐♦♥ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳ ■t ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t❤❛t✱ ✐❢ ❛ ♣❡rs✐st❡♥t str✉❝t✉r❛❧
r❡❛rr❛♥❣❡♥t ♦❢ t❤❡ r✐♥❣ ♦❝❝✉rs ❜② t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ r❛t❡ ♦❢ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ❛t
❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✇✐❧❧ ❝❧♦s❡❧② ♠❛t❝❤ t❤❡ r❛t❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✳ ❆t ❧♦✇❡r
t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭✷✺ ➦❈✮ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✲◆❈❙ s❤♦✉❧❞ ♣r♦❝❡❡❞ s✐❣♥✐✜✲
❝❛♥t❧② s❧♦✇❡r t❤❛♥ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✱ r❡s✉❧t✐♥❣ ❢r♦♠ ❤✐♥❞❡r❡❞ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧ ✢✉❝t✉❛t✐♦♥✳
❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ✐❢ t❤❡ ✏❤✐❣❤✲t❡♠♣❡r❛t✉r❡✑ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆ r✐♥❣ ✐s r❡t❛✐♥❡❞
✉♣♦♥ ❝♦♦❧✐♥❣ t♦ r♦♦♠ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱ t❤❡♥ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ r❛t❡s ✇✐t❤ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✲
♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙ s❤♦✉❧❞ ❜❡ ✐♥❝r❡❛s❡❞ ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ ✉♥♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙
❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❣✐✈❡ str♦♥❣ ❡✈✐❞❡♥❝❡ ❢♦r t❤❡ ❝♦♥❢♦♠❛t✐♦♥❛❧ ❝❤❛♥❣❡ ♦❢ ❉❖❚❆✳
❚❤❡ s❛♠♣❧❡s ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ✶·✶✵✲✼ ▼ ❈♠✭■■■✮ ❛♥❞ ❛ ✶✵✵✵✲❢♦❧❞ ❡①❝❡ss ♦❢ ❉❖❚❆ ♦r

❉❖❚❆✲◆❈❙ ✇❡r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ❛s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✼✳✷✳✷✳ ❚❤❡ s❛♠♣❧❡s ✇✐t❤
t❡♠♣❡r❛t✉r❡✲♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✇❡r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ✐❞❡♥t✐❝❛❧❧②✱ ❡♠♣❧♦②✐♥❣ ❉❖❚❆✲
◆❈❙ ✇❤✐❝❤ ❤❛s ♣r❡✈✐♦✉s❧② ❜❡❡♥ ❤❡❛t❡❞ t♦ ✾✵ ➦❈ ❢♦r ✷✹ ❤✳ ❚❤❡ ♣r♦❝❡ss❡❞ ❧✐❣❛♥❞
✇❛s ❛❧❧♦✇❡❞ t♦ ❝♦♦❧ t♦ r♦♦♠ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❢♦r t✇♦ ❤♦✉rs ❜❡❢♦r❡ ✐t ✇❛s ❛♣♣❧✐❡❞ t♦ t❤❡
r❡❛❝t✐♦♥ s♦❧✉t✐♦♥✳
❚♦ ❝♦♠♣❛r❡ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ❛t ✷✺ ➦❈✱ s♣❡❝tr❛ ✇❡r❡ r❡❝♦r❞❡❞ ❡✈❡r② ♠✐♥✉t❡

❞✉r✐♥❣ t❤❡ ✜rst ✹✺ ♠✐♥ ❛❢t❡r ♠✐①✐♥❣ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t❛♥ts✳ ❚❤❡ s♣❡❝tr❛ ✇❡r❡ s✉❜❥❡❝t❡❞
t♦ ♣❡❛❦✲❞❡❝♦♥✈♦❧✉t✐♦♥ ❛♥❞ t❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ✇❛s ❡♠♣❧♦②❡❞ ❢♦r ❝❛❧✲
❝✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts✳ ■♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✺✱ t❤❡ r❛t✐♦ ♦❢ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❈♠✭■■■✮ ✐s
♣❧♦tt❡❞ ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ t✐♠❡✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✺✿ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ✶·✶✵✲✼ ▼ ❈♠✭■■■✮ ✇✐t❤
✶·✶✵✲✹ ▼❉❖❚❆ ✭❜❧❛❝❦✮✱ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭r❡❞✮ ❛♥❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✲♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭❣r❡❡♥✮ ❛t ✷✺ ➦❈✱
■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✱ ♣❍ ✷✳✾✳

❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥s ❝❧❡❛r❧② s❤♦✇✱ t❤❛t t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮
✇✐t❤ ♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭❣r❡❡♥✮ ✐s s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❛❝❝❡❧❡r❛t❡❞ ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ ✉♥♣r♦✲
❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙✱ ✇❤✐❝❤ s✉✛❡rs ❢r♦♠ st❡r✐❝❛❧ ❤✐♥❞❡r❛♥❝❡ ✐♥❞✉❝❡❞ ❜② t❤❡ ♣r♦❜❛❜❧②
❛①✐❛❧ ♦r✐❡♥t❡❞ ❧✐♥❦❡r ✭r❡❞✮✳ ❉❡s♣✐t❡ t❤❡ ❧✐♥❦❡r✱ ❛t t❤❡ st❛rt t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ r❛t❡s ♦❢
♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ❡✈❡♥ ❡①❝❡❡❞s t❤❡ r❛t❡s ♦❜s❡r✈❡❞ ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ✭❜❧❛❝❦✮✳ ❚❤✐s

✶✷✵



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

❝♦♥✜r♠s t❤❡ ✐♥✐t✐❛❧ ❛ss✉♠♣t✐♦♥ t❤❛t ❜② ❤❡❛t✐♥❣ t♦ ✾✵ ➦❈ ❛ ♣❡rs✐st❡♥t ❝❤❛♥❣❡ ✐♥ t❤❡
❧✐❣❛♥❞ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❝❝✉rs✱ ✐♥ ✇❤✐❝❤ t❤❡ ❧✐♥❦❡r ✐s ♦r✐❡♥t❡❞ ✐♥ ❡q✉❛t♦r✐❛❧ ♣♦s✐t✐♦♥ ❛♥❞
❛❧❧ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ❛r❡ ♦r✐❡♥t❡❞ t♦✇❛r❞s ♦♥❡ s✐❞❡ ♦❢ t❤❡ r✐♥❣✳ ❚❤✐s ✜♥❞✐♥❣ r❡♣r❡s❡♥ts
❛♥ ✐♠♣♦rt❛♥t ❢❛❝t ❛♣♣r♦✈✐♥❣ t❤❡ r❡s✉❧ts ❣❛✐♥❡❞ ❜② ◆▼❘✳
❚♦ q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡❧② ❝♦♠♣❛r❡ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝s ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✱

❉❖❚❆✲◆❈❙ ❛♥❞ ♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙✱ ❢✉rt❤❡r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❛t ✸✵✱ ✹✺✱ ✻✵✱ ✼✺
❛♥❞ ✾✵ ➦❈ ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞✳ ❙❛♠♣❧❡ ♣r❡♣❛r❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛r❡
❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✼✳✷✳✷✳ ❚❤❡ ❡♠♣❧♦②❡❞ ♠❡t❛❧✿❧✐❣❛♥❞ r❛t✐♦s ❛s ✇❡❧❧ ❛s t❤❡
♦❜t❛✐♥❡❞ r❛t❡ ❝♦♥t❛♥ts k ❛r❡ ❧✐st❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✶✵✳ ❚❤❡ s♣❡❝tr❛ ✇❡r❡ r❡❝♦r❞❡❞ ❡✈❡r②
♠✐♥✉t❡ ♦✈❡r ❛ ♣❡r✐♦❞ ♦❢ ✉♣ t♦ ✸✶ ♠✐♥✳ ❚❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥s ❛♥❞
r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ s♣❡❝tr❛ ❛r❡ ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✻✳ ❚❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ❛t ✺✾✸✳✽ ♥♠
r❡♣r❡s❡♥ts t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥✱ t❤❡ ❜❛♥❞ ❛t ✺✾✽✳✽ ♥♠ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s
❛♥❞ t❤❡ ❜❛♥❞ ❛t ✻✵✽✳✶ ♥♠ t❤❡ ✜♥❛❧ ❝♦♠♣❧❡①✳ ■t ✐s ♥♦t✐❝❡❛❜❧❡ t❤❛t ✇✐t❤ ♣r♦❝❡ss❡❞
❉❖❚❆✲◆❈❙ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✜♥❛❧ ❝♦♠♣❧❡① st❛rts ✐♠♠❡❞✐❛t❡❧②✱ r❡s✉❧t✐♥❣ ✐♥ ✶✺ ✪
❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s ❛❢t❡r ✷ ♠✐♥ ✭❜♦tt♦♠ r✐❣❤t✱ r❡❞✮✳

❚❛❜❧❡ ✺✳✶✵✿ ❊①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛♥❞ r❡s♣❡❝t✐✈❡ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ❦ ✭♣s❡✉❞♦ ✶st ♦r❞❡r✮ ❢♦r t❤❡
❝♦♠♣❛r❛t✐✈❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇✐t❤ ❉❖❚❆✱ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ❛♥❞ ♣r♦❝❡ss❡❞ ♣❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭♣❍ ✷✳✾✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼
◆❛❈❧❖✹✮✳ ❚❤❡ ❢❛❝t♦r ❢ ✐s t❤❡ q✉♦t✐❡♥t ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ r❛t❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ❛♥❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙✴♣r♦❝❡ss❡❞
♣❉❖❚❆✲◆❈❙✳

❚❡♠♣✳
r❛t✐♦ ❈♠✭■■■✮ ✿ ❧✐❣❛♥❞

❉❖❚❆ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ♣❉❖❚❆✲◆❈❙
❢

❬➦❈❪ ❦ ❬s✲✶❪ ❦ ❬s✲✶❪ ❦ ❬s✲✶❪

✸✵ ✶ ✿ ✷✵✵✵ ✷✳✺ ✵✳✶✺ ✵✳✺ ✺ ✲ ✶✻
✹✺ ✶ ✿ ✶✵✵✵ ✶✾ ✺ ✺ ✸✳✽
✻✵ ✶ ✿ ✺✵✵ ✶✷✷ ✹✽ ✹✹ ✷✳✼
✼✺ ✶ ✿ ✷✺✵ ✺✼✷ ✷✷✽ ✷✷✹ ✷✳✺
✾✵ ✶ ✿ ✶✵✵ ✶✵✽✵ ✽✶✵ ✻✵✵ ✶✳✺ ✲ ✶✳✽

✺✳✷✳✷✳✻ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❋r♦♠ ❝♦♠♣❛r✐s✐♦♥ ♦❢ t❤❡ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥s ❛t t❤❡ ✈❛r✐♦✉s t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✐t ✐s ❞❡✲
r✐✈❡❞ t❤❛t t❤❡ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ♦❢ ❉❖❚❆ ❛♥❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✴ ♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙
❛t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛❜♦✈❡ ✻✵ ➦❈ ❜❡❝♦♠❡ ♠♦r❡ ❛♥❞ ♠♦r❡ s✐♠✐❧❛r✳ ❯♥❧✐❦❡ ❉❖❚❆ ♦r
❉❖❚❆✲◆❈❙✱ s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❛♠♦✉♥ts ♦❢ ❝♦♠♣❧❡① ❛r❡ ❢♦r♠❡❞ ✇✐t❤ ♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙
s❤♦rt❧② ❛❢t❡r ♠✐①✐♥❣ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t❛♥ts ✭❣r❡❡♥✮✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❛ r❡s✉❧t ♦❢ t❤❡ ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡
t❡♠♣❡r❛t✉r❡✲✐♥❞✉❝❡❞ ♣r❡♦r❣❛♥✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞✳ ❆t ❤✐❣❤❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡s t❤✐s
❡✛❡❝t ✐s ❧❡ss ♣r♦♥♦✉♥❝❡❞✱ s✐♥❝❡ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ s②st❡♠ ♦✛❡rs s✉✣❝✐❡♥t ❡♥❡r❣② ❢♦r t❤❡
✉♥♣r♦❝❡ss❡❞ ❧✐❣❛♥❞s t♦ ❛❧s♦ ❛❞♦♣t t❤✐s ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥✳ ❚❤✐s ❛❝❝♦r❞s t♦
t❤❡ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧ r❡❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦❜s❡r✈❡❞ ✐♥ t❤❡ ◆▼❘ st✉❞② ✇✐t❤ ❉❖❚❆✲◆❈❙
❛♥❞ ✐s ❤❡♥❝❡ ❛ ❝❧❡❛r ✐♥❞✐❝❛t✐♦♥ ❢♦r ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧ ❝❤❛♥❣❡ ♦❢ t❤❡ r✐♥❣ ♦❝❝✉r✐♥❣ ❛t
t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ≥ ✻✵ ➦❈✳
■♥ s✉♠♠❛r②✱ ✐t ✇❛s s❤♦✇♥ t❤❛t✱ ❜❡s✐❞❡s t❤❡ ✐♥❝r❡❛s❡❞ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐✈❡

❢✉❧❧② ❞❡♣r♦t♦♥❛t❡❞ ❧✐❣❛♥❞ s♣❡❝✐❡s ✇❤❡♥ ✇♦r❦✐♥❣ ❛t ❛❧❦❛❧✐♥❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭♣❛r❛❣r❛♣❤
✺✳✶✳✹✮✱ r❛♣✐❞ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ r❛♣✐❞ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ✐s
❤✐❣❤❧② ❞❡♣❡♥❞❡♥t ♦♥ t❤❡ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝②❝❧❡♥❡ ❜❛❝❦❜♦♥❡ ♦❢ ❉❖❚❆✴❉❖❚❆✲
◆❈❙ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ t❤❡ ♣r❡✲♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s✳ ❚❤❡ ♠♦st s✉✐t❛❜❧❡ ❝♦♥✲
❢♦r♠❛t✐♦♥ ❤❛s ❛❧❧ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ♦♥ ♦♥❡ s✐❞❡ ♦❢ t❤❡ r✐♥❣ ✇❤✐❝❤ ✐s ♣r❡s✉♠❛❜❧② ❡♥❢♦r❝❡❞

✶✷✶



✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✻✿ t♦♣ ❛♥❞ ♠✐❞❞❧❡✿ ❙♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ✶·✶✵✲✼ ▼ ❈♠✭■■■✮ ✇✐t❤
❉❖❚❆ ✭❜❧❛❝❦✮✱ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭r❡❞✮ ❛♥❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ♣r♦❝❡ss❡❞ ♣❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭❣r❡❡♥✮ ❛t ♣❍ ✷✳✾✳
❜♦tt♦♠✿ r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ ❡♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ❢♦r t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❛t ✹✺ ➦❈✳

❜② ❡♥❡r❣❡t✐❝❛❧❧② ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ❡q✉❛t♦r✐❛❧ ♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧❛r❣❡ ♣✲❙❈◆✲❇♥ s✐❞❡ ❝❤❛✐♥
✐♥❞✉❝❡❞ ❜② t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ♦r st❡r✐❝ ❢❛❝t♦rs✳

✺✳✷✳✷✳✼ ❚❤❡ ❘❛t❡ ❈♦♥st❛♥ts ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙ ❈♦♠♣❧❡① ❋♦r♠❛t✐♦♥

❚♦ q✉❛♥t✐❢② t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥✱ t❤❡
❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ ✺✳✷✳✷✳✶ ✇❡r❡ r❡♣❡❛t❡❞ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✲
✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✷✺ ✲ ✺✺ ➦❈✳ ❙❛♠♣❧❡s ✇✐t❤ ✈❛r✐♦✉s ❈♠✭■■■✮✿❧✐❣❛♥❞ r❛t✐♦s ✇❡r❡ ♣r❡♣❛r❡❞
❛s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✼✳✷✳✷✳ ❉✉r✐♥❣ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t✱ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ✇❡r❡ ❝♦♥✲
st❛♥t❧② ♠✐①❡❞ ✇✐t❤ ❛ ♠❛❣♥❡t✐❝ st✐r ❜❛r✳ ■♥✐t✐❛❧❧② s♣❡❝tr❛ ✇❡r❡ r❡❝♦r❞❡❞ ❡✈❡r② ♠✐♥✉t❡✱
st❛rt✐♥❣ ❢r♦♠ t❤❡ ♠♦♠❡♥t t❤❡ r❡❛❝t❛♥ts ✇❡r❡ ✐♥ ✜rst ❝♦♥t❛❝t✳

❉✉❡ t♦ t❤❡ s❧♦✇ ♣r♦❣r❡ss ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✱ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✐♥✲
t❡r♠✐tt❡♥t❧② ♦✈❡r ❛ ♣❡r✐♦❞ ♦❢ ✉♣ t♦ ✽ ❞❛②s✳ ❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝tr❛ ✇❡r❡ s✉❜❥❡❝t❡❞ t♦
♣❡❛❦✲❞❡❝♦♥✈♦❧✉t✐♦♥ ❛♥❞ t❤❡ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts k ✇❡r❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢♦r ❡❛❝❤ ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✲
✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✳ ❚❤❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ✈❛❧✉❡s ❛♥❞ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛r❡
❞✐s♣❧❛②❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✶✶✳ ❚❤❡ s♣❡❝tr❛ ❛♥❞ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥s ❛r❡
✉♥✐❢♦r♠ t♦ t❤♦s❡ ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✶ ❛♥❞ ❛r❡ t❤❡r❡❢♦r❡ ♥♦t s❤♦✇♥✳

✶✷✷



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

❚❛❜❧❡ ✺✳✶✶✿ ❊①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛♥❞ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ❦ ✭♣s❡✉❞♦ ✶st ♦r❞❡r✮
❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ✶·✶✵✲✼▼ ❈♠✭■■■✮ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭♣❍ ✷✳✾✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✮✳ ❚❤❡ ✈❛❧✉❡
✐♥ ❜r❛❝❦❡ts ❝♦rr❡s♣♦♥❞s t♦ ❛♥ ❡①♣❡r✐♠❡♥t ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✐❞❡♥t✐❝❛❧❧② ✇✐t❤ ♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙✳

❚❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❬➦❈❪ r❛t✐♦ ❈♠✭■■■✮ ✿❉❖❚❆✲◆❈❙ ❚②♣❡ ♦❢ ✜t ❦ ❬s✲✶❪

✷✺ ✶ ✿ ✶✵✵✵ ♣s❡✉❞♦ ✶st ♦r❞❡r ✵✳✶ ✭✵✳✻✮
✸✺ ✶ ✿ ✹✵✵ ♣s❡✉❞♦ ✶st ♦r❞❡r ✵✳✾
✹✺ ✶ ✿ ✷✺✵ ♣s❡✉❞♦ ✶st ♦r❞❡r ✻
✺✺ ✶ ✿ ✶✵✵ ♣s❡✉❞♦ ✶st ♦r❞❡r ✷✺✳✺

✺✳✷✳✷✳✽ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❆s ❡①♣❡❝t❡❞✱ t❤❡ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts k ❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ✇✐t❤ ❉❖❚❆◆❈❙
❛r❡ s♠❛❧❧❡r t❤❛♥ ❢♦r t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✱ ✐♥❞✐❝❛t✐♥❣ t❤❛t t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❛♥❞
♣r♦❜❛❜❧② t❤❡ r❡q✉✐r❡❞ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧ r❡❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ✐s ❤✐♥❞❡r❡❞✳ ❚❤✐s r❡✢❡❝ts t❤❡
✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ st❡r✐❝❛❧❧② ❞❡♠❛♥❞✐♥❣ ♣✲❙❈◆✲❇♥ s✐❞❡ ❝❤❛✐♥✱ ✇❤✐❝❤✱ ✇❤❡♥ ♦r✐❡♥t❡❞ ✐♥
❛①✐❛❧ ♣♦s✐t✐♦♥✱ s❤✐❡❧❞s ♦♥❡ s✐❞❡ ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆ r✐♥❣✳ ❆t t❤❡ s❛♠❡ t✐♠❡ t❤❡ r♦t❛t✐♦♥
❜❛rr✐❡r ❢♦r r❡❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❝②❝❧❞♦❞♦❞❡❝❛♥❡ r✐♥❣ ♠❛② ❜❡ ✐♥❝r❡❛s❡❞✳ ❖♥❝❡ t❤❡
s✐❞❡ ❝❤❛✐♥ ✐s ♦r✐❡♥t❡❞ ✐♥t♦ ❡q✉❛t♦r✐❛❧ ♣♦s✐t✐♦♥✱ ✇❤✐❝❤ r❡s✉❧ts ✐♥ ❛❧❧ ❢♦✉r ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s
❜❡✐♥❣ ♦r✐❡♥t❡❞ t♦✇❛r❞s t❤❡ s❛♠❡ s✐❞❡ ♦❢ t❤❡ r✐♥❣✱ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✇✐❧❧ ♣r♦❝❡❡❞
r❡❛❞✐❧②✳ ❚♦ q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡❧② ❡①♣r❡ss t❤❡ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ✐♥ t❤❡ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ♦❢ ❉❖❚❆ ❛♥❞
❉❖❚❆✲◆❈❙✴♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙✱ t❤❡ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❡♥❡r❣② ♦❢ t❤❡ t✇♦ s②st❡♠s ♠✉st
❜❡ ❝♦♠♣❛r❡❞✳

✺✳✷✳✷✳✾ ❚❤❡ ❆rr❤❡♥✐✉s P❛r❛♠❡t❡rs✿ ❆❝t✐✈❛t✐♦♥ ❊♥❡r❣②✱ ❋r❡q✉❡♥❝② ❋❛❝t♦r ❆

❚❤❡ ❆rr❤❡♥✐✉s ❡q✉❛t✐♦♥ ❧✐♥❦s t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts t♦ t❤❡ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❡♥❡r❣②✱
✇❤✐❝❤ ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ ♦✈❡r❝♦♠❡ t♦ ❛❧❧♦✇ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ t♦ ♣r♦❝❡❡❞ r❡❛❞✐❧②✳ ❚❤❡ ❝♦r✲
r❡s♣♦♥❞✐♥❣ ❆rr❤❡♥✐✉s ❞✐❛❣r❛♠ ❞✐s♣❧❛②s t❤❡ ♥❛t✉r❛❧ ❧♦❣❛r✐t❤♠ ♦❢ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ r❛t❡
❝♦♥st❛♥ts ✭❧♥✭❦✮✮ ♣❧♦tt❡❞ ❛❣❛✐♥st t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ✐♥✈❡rs❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭✶✴❚ ❬✶✴❑❪✮✳
❋♦r ❛ s✐♥❣❧❡✱ t❤❡r♠❛❧❧② ❛❝t✐✈❛t❡❞ ♣r♦❝❡ss✱ ❛♥ ❆rr❤❡♥✐✉s ♣❧♦t r❡s✉❧ts ✐♥ ❛ str❛✐❣❤t ❧✐♥❡✱
❢r♦♠ ✇❤✐❝❤ t❤❡ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❡♥❡r❣② Ea ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❛♥❞ t❤❡ ♣r❡✲❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ❢❛❝t♦r
❆ ❝❛♥ ❜❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❬✷✼✹❪✳ ❚❤❡ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❡♥❡r❣② r❡✢❡❝ts t❤❡ ❡♥❡r❣② ♥❡❡❞❡❞ t♦
✐♥❞✉❝❡ t❤❡ ✐♥✈❡rs✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝②❝❧❡♥❡ r✐♥❣✱ ✇❤✐❧❡ ❆ ❞❡s❝r✐❜❡s t❤❡ ❢r❡q✉❡♥❝② ♦❢ ❝♦❧❧✐s✐♦♥s
❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ r❡❛❝t✐♥❣ ♣❛rt✐❝❧❡s✳
❚❤❡ ❆rr❤❡♥✐✉s ❡q✉❛t✐♦♥

k = Ae−
Ea
RT ✭✺✳✶✼✮

✐s ❧♦❣❛r✐t❤♠✐s❡❞ ❛♥❞ ✇r✐tt❡♥ ❛s

ln(k) = ln(A)− Ea

R

(

1

T

)

✭✺✳✶✽✮

✇❤❡r❡ ❦ ✐s t❤❡ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥t✱ ❚ t❤❡ ❛❜s♦❧✉t❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❛♥❞ ❘ t❤❡ ✉♥✐✈❡rs❛❧ ❣❛s
❝♦♥st❛♥t✳ ❲❤❡♥ ♣❧♦tt❡❞ ❛s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ❛❜♦✈❡✱ ln(A) ✐s r❡♣r❡s❡♥t❡❞ ❜② t❤❡ ②✲✐♥t❡r❝❡♣t✱
✇❤✐❧❡ t❤❡ s❧♦♣❡ ♦❢ t❤❡ ❧✐♥❡ ❡q✉❛❧s −Ea

R
✳

❚❤❡ ❆rr❤❡♥✐✉s ♣❧♦ts ❜❛s❡❞ ♦♥ k ✭❢r♦♠ ❚❛❜❧❡s ✺✳✾✱ ✺✳✶✵✱ ✺✳✶✶✮ ❛♥❞ ❛ ❧✐st ♦❢ t❤❡ ♦❜✲
t❛✐♥❡❞ ❆rr❤❡♥✐✉s ♣❛r❛♠❡t❡rs ❢♦r t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲
◆❈❙ s②st❡♠s ❛r❡ s❤♦✇♥ ❜❡❧♦✇ ✭❋✐❣✳ ✺✳✷✼✮✳

✶✷✸



✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

▲✐❣❛♥❞ ❧♥ ✭❆✮ ❆ ❬✶✴s❪ ❊❛❬❦❏✴♠♦❧❪

❉❖❚❆
✹✷✳✺✹ ✸·✶✵✶✽ ✶✵✻✳✷±✷✳✶
✹✸✳✶✹ ✺·✶✵✶✽ ✶✵✻✳✸±✷✳✶

❉❖❚❆✲◆❈❙
✺✺✳✵✾ ✽·✶✵✷✸ ✶✹✷✳✼±✶✹✳✵
✺✽✳✼✶ ✸·✶✵✷✺ ✶✺✵✳✾±✻✳✼

♣❉❖❚❆✲◆❈❙ ✹✸✳✸✸ ✼·✶✵✶✽ ✶✶✵✳✹±✻✳✹

❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✼✿ ❆rr❤❡♥✐✉s ♣❧♦ts ♦❢ t❤❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ❦ ❛♥❞ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❡♥❡r❣② Ea✳ ❚❤❡
❧♥ k ✐s ♣❧♦tt❡❞ ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ ✶✴❚ ❬❑❪❀ t❤❡ r❡s✉❧ts ❛r❡ s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥ t❤❡ t❛❜❧❡ ❛❜♦✈❡✳ ❧❡❢t✿ ♣❧♦t
❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚ ❂ ✷✺ ✲ ✾✸✳✺ ➦❈❀ r✐❣❤t✿ ♣❧♦t ❢♦r ❈♠✭■■■✮ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭r❡❞✮ ❛♥❞ ♣r♦❝❡ss❡❞
♣❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭❜❧✉❡✮✱ ❚ ❂ ✷✺ ✲ ✾✵ ➦❈✳

❋r♦♠ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ Ea ✐t ✐s ❛♣♣❛r❡♥t t❤❛t ♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭Ea =✶✶✵✳✹
❦❏✴♠♦❧✮ ❤❛s ❛♥ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❜❛rr✐❡r ✈❡r② s✐♠✐❧❛r t♦ t❤❛t ♦❢ ❉❖❚❆ ✭Ea =✶✵✻✳✸ ❦❏✴♠♦❧✮✱
✇❤✐❧❡ t❤❡ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❡♥❡r❣② ♦❢ ✉♥♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✇❛s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ t♦ ❜❡ Ea =
✶✹✸ ✲ ✶✺✶ ❦❏✴♠♦❧✳ ❚❤✐s ✐♥❞✐❝❛t❡s t❤❛t ❜② ❤❡❛t✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ❛ str✉❝t✉r❛❧ r❡❛r✲
❛♥❣❡♠❡♥t ✇❛s ✐♥❞✉❝❡❞ ✇❤✐❝❤ ❧♦✇❡rs t❤❡ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❜❛rr✐❡r ❛♥❞ ❛❧❧♦✇s t❤❡ ♦t❤❡r✇✐s❡
r✐❣✐❞✐✜❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ❧✐❣❛♥❞ t♦ ❜❡❤❛✈❡ ♠♦r❡ ✏❉❖❚❆✲❧✐❦❡✑ ✐♥ t❡r♠s ♦❢ ♠♦r❡ r❛♣✐❞
❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✳

✺✳✷✳✷✳✶✵ ❚❤❡ ❊②r✐♥❣✲P♦❧❛♥②✐ ❊q✉❛t✐♦♥✿ ❆❝t✐✈❛t✐♦♥ ❊♥t❤❛❧♣② ❛♥❞ ❊♥tr♦♣②

❚❤❡ ❊②r✐♥❣✲P♦❧❛♥②✐ ❡q✉❛t✐♦♥ ❝❛♥ ❜❡ tr❛♥s❢♦r♠❡❞ ✐♥ ❛ ✇❛② t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡r♠♦❞②✲
♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs s✉❝❤ ❛s t❤❡ ❡♥t❤❛❧♣② ❛♥❞ ❡♥tr♦♣② ♦❢ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❝♦♠✲
♣❛r❛❜❧❡ t♦ t❤❡ ❆rr❤❡♥✐✉s ♣❛r❛♠❡t❡rs ❬✷✼✹❪✳
❚❤❡ ❣❡♥❡r❛❧ ❢♦r♠ ♦❢ t❤❡ ❡q✉❛t✐♦♥ r❡s❡♠❜❧❡s t❤❡ ❆rr❤❡♥✐✉s ❡q✉❛t✐♦♥✿

k =
kBT

h
e−

∆G‡

RT . ✭✺✳✶✾✮

■♥ t❤✐s ❡q✉❛t✐♦♥✱ ∆RG
‡ ✐s t❤❡ ●✐❜❜s ❢r❡❡ ❡♥t❤❛❧♣② ♦❢ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥✱ kB ✐s ❇♦❧t③♠❛♥♥✬s

❝♦♥st❛♥t ❛♥❞ h ✐s P❧❛♥❝❦✬s ❝♦♥st❛♥t✳ ❲✐t❤ ∆RG
‡✱ t❤❡ ❡q✉❛t✐♦♥ ✐s tr❛♥s❢♦r♠❡❞ ✐♥t♦✿

k =

(

kBT

h

)

exp

(

∆S‡

R

)

exp

(

∆H‡

RT

)

. ✭✺✳✷✵✮

❚❤❡ ❧✐♥❡❛r ❢♦r♠ ♦❢ t❤❡ ❊②r✐♥❣✲P♦❧❛♥②✐ ❡q✉❛t✐♦♥ ✐s r❡♣r❡s❡♥t❡❞ ❜②

ln
k

T
= −∆H‡

R
· 1
T

+ ln
kB
h

+
∆S‡

R
, ✭✺✳✷✶✮

✶✷✹



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

✇❤❡r❡ k ✐s t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥t ❛♥❞ T t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❛❜s♦❧✉t❡
t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳∆RH

‡ ❛♥❞ ∆RS
‡ ❛r❡ t❤❡ ❡♥t❤❛❧♣② ❛♥❞ ❡♥tr♦♣② ♦❢ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ t♦ ❜❡ ❞❡✲

t❡r♠✐♥❡❞✳
❆ ♣❧♦t ♦❢ ln k

T
✈❡rs✉s 1

T
r❡s✉❧ts ✐♥ ❛ str❛✐❣❤t ❧✐♥❡ ✇✐t❤ t❤❡ s❧♦♣❡ −∆H‡

R
❢r♦♠ ✇❤✐❝❤

t❤❡ ❡♥t❤❛❧♣② ♦❢ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ✐s ❞❡r✐✈❡❞✱ ✇❤✐❧❡ ❢r♦♠ t❤❡ ②✲✐♥t❡r❝❡♣t ln
(

kB
h

)

+ ∆S‡

R
t❤❡

❡♥tr♦♣② ♦❢ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ✐s ♦❜t❛✐♥❡❞✳ ❚❤❡ ❡♥t❤❛❧♣② ♦❢ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ✐s ❞✐r❡❝t❧② ❧✐♥❦❡❞ ✇✐t❤
t❤❡ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❡♥❡r❣② ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ ❆rr❤❡♥✐✉s✬ Ea = ∆RH

‡ +RT ✱ ✇✐t❤ ❘❚ ❛t r♦♦♠
t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❜❡❡✐♥❣ ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡❧② ✷✳✺ ❦❏✴♠♦❧✳ ❚❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥s ❜❛s❡❞
♦♥ k ✭❢r♦♠ ❚❛❜❧❡s ✺✳✾✱ ✺✳✶✵✱ ✺✳✶✶✮ ❛r❡ ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✽✳

▲✐❣❛♥❞ ∆RH
‡
✭❢r♦♠ ❣r❛♣❤✮ ∆RH

‡
✭❝❛❧❝✳ ❢r♦♠ ❊❛✮ ∆RS

‡ ∆RG
‡
25➦❈

❬❦❏✴♠♦❧❪ ❬❦❏✴♠♦❧❪ ❬❏·♠♦❧·❑✲✶❪ ❬❦❏✴♠♦❧❪

❉❖❚❆
✶✵✷✳✷±✷✳✶ ✶✵✸✳✼±✷✳✶ ✾✺✳✻✷ ✼✸✳✻✾
✶✵✸✳✼±✶✳✻ ✶✵✸✳✽±✷✳✶ ✶✵✹✳✻✽ ✼✷✳✹✾

❉❖❚❆✲◆❈❙
✶✹✵✳✵±✶✹✳✶ ✶✹✵✳✷±✶✹✳✵ ✷✵✹✳✶✶ ✼✾✳✶✹
✶✹✽✳✹±✻✳✼ ✶✹✽✳✹±✻✳✼ ✷✸✹✳✹✻ ✼✽✳✺✵

♣❉❖❚❆✲◆❈❙ ✶✵✼✳✼±✻✳✺ ✶✵✼✳✾±✻✳✹ ✶✵✻✳✵✾ ✼✻✳✵✼

❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✽✿ ❣r❛♣❤s✿ ❊②r✐♥❣ ♣❧♦t ♦❢ t❤❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts k ❛♥❞ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❡♥t❤❛❧♣②
♦❢ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥✳ ❚❤❡ ❧♥ ✭k✴❚✮ ✐s ♣❧♦tt❡❞ ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ ✶✴❚ ❬❑❪✳ ❧❡❢t✿ ♣❧♦t ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚
❂ ✷✺ ✲ ✾✸✳✺ ➦❈❀ r✐❣❤t✿ ♣❧♦t ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✱ ❚ ❂ ✷✺ ✲ ✾✵ ➦❈✳ t❛❜❧❡✿ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥
♣❛r❛♠❡t❡rs

✺✳✷✳✷✳✶✶ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❤❡ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❡♥t❤❛❧♣✐❡s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ❊②r✐♥❣ ♣❧♦t ❛♥❞ t❤❡ ❆rr❤❡♥✐✉s✬ Ea

r❡❧❛t✐♦♥ ❛r❡ ✐♥ ❡①❝❡❧❧❡♥t ❛❣r❡❡♠❡♥t✳ ❋r♦♠ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ ∆RH ❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥
♦❢ ❈♠✭■■■✮ ❜② ❉❖❚❆ ❛♥❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙✱ ❛ s✐❣♥✐❢❝❛♥t ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ♦❢ r♦✉❣❤❧② ✹✵ ❦❏✴♠♦❧
✐s ♦❜s❡r✈❡❞✱ ✇✐t❤ ♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ❤❛✈✐♥❣ ❛♥ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❡♥t❤❛❧♣② s✐♠✐❧❛r t♦
❉❖❚❆✳ ❋r♦♠ t❤❡ ❧♦✇❡r ∆RH ✐t ❝❛♥ ❜❡ ❝♦♥❝❧✉❞❡❞ t❤❛t t❤❡ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆
❛s ✇❡❧❧ ❛s ♦❢ ♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ♠✉st ❜❡ ♠♦r❡ ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ t❤❛♥ t❤❡ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥
♦❢ t❤❡ ✉♥♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙✳ ❚❤✐s ✐s ✐♥ ❛❣r❡❡♠❡♥t ✇✐t❤ t❤❡ ✜♥❞✐♥❣s ❢r♦♠ t❤❡
♣r❡✈✐♦✉s ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷✳✸✲✺✳✷✳✷✳✼✮✳
❚❤✐s ♣r♦✈❡s t❤❛t ❧✐❣❛♥❞ ❜✐❢✉♥❝t✐♦♥❛❧✐s❛t✐♦♥ ❝❛♥ ♥♦t ♦♥❧② ✐♥✢✉❡♥❝❡ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥

❦✐♥❡t✐❝s ♥❡❣❛t✐✈❡❧② ✭❡✳❣✳ ❉❖❚❆✲◆❈❙✮✱ ❜✉t ❝❛♥ r❡s✉❧t ✐♥ ✐♥❝r❡❛s❡❞ ❦✐♥❡t✐❝ r❛t❡s ✐❢ t❤❡

✶✷✺



✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

st❡r✐❝❛❧❧② ❞❡♠❛♥❞✐♥❣ s✐❞❡ ❝❤❛✐♥s ❛r❡ ♦r✐❡♥t❡❞ ✐♥ ❡♥❡r❣❡t✐❝❛❧❧② ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ♣♦s✐t✐♦♥s✱
❢♦r❝✐♥❣ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ t♦ r❡❛rr❛♥❣❡ ❜❡♥❡✜❝✐❛❧❧② ✭♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙✮✳ ❆s ♠❡♥t✐♦♥❡❞
♣r❡✈✐♦✉s❧②✱ t❤✐s ❡✛❡❝t ✐s s✉❣❣❡st❡❞ t♦ ❛❧❧♦✇ t❤❡ ♦♥❡✲st❡♣ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲
◆❈❙✲❛♥t✐❜♦❞✐❡s t♦ r❛♣✐❞❧② t❛❦❡ ♣❧❛❝❡ ❞❡s♣✐t❡ r❛t❤❡r ❧♦✇ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭✹✺ ➦❈✮✳

✺✳✷✳✷✳✶✷ ❈♦♥s✐❞❡r❛t✐♦♥ ❢♦r ❋✉rt❤❡r ❊①♣❡r✐♠❡♥ts

❲✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts✱ t❤❡ ✜♥❞✐♥❣s ❢r♦♠ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ st✉❞✐❡s
❢❛❝✐❧✐t❛t❡ ❡st✐♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ t✐♠❡ ✇❤✐❝❤ ✐s r❡q✉✐r❡❞ t♦ t❤♦r♦✉❣❤❧② ❡st❛❜✲
❧✐s❤ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❛t t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱
♠❡t❛❧ ✐♦♥✲t♦✲❧✐❣❛♥❞ r❛t✐♦✮✳ ■t ✐s ❝♦♥❝❧✉❞❡❞ t❤❛t ❤❡❛t✐♥❣ ✐s r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r ❡✛❡❝t✐✈❡ ❝♦♠✲
♣❧❡①❛t✐♦♥ ✇✐t❤✐♥ ❛ r❡❛s♦♥❛❜❧❡ t✐♠❡✳
❆s ❡①♣❡❝t❡❞✱ t❤❡ ❤✐❣❤❡st r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ✇❡r❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❛t ❚ ❂ ✾✸✳✺ ➦❈✳ ❍❡r❡✱ ✇✐t❤

❛ ❈♠✭■■■✮✿❉❖❚❆ r❛t✐♦ ♦❢ ✶ ✿ ✺✱ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ t♦ ✶·✶✵✲✼ ▼ ❈♠✭■■■✮ ❛♥❞ ✺·✶✵✲✼ ▼
❉❖❚❆✱ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ t♦♦❦ ✹✺ ♠✐♥ t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ ✾✵ ✪ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥✳ ■♥ ❢✉rt❤❡r ❡①♣❡r✐♠❡♥ts
✐t ✇❛s ❢♦✉♥❞ t❤❛t ✇✐t❤ ❛ r❛t✐♦ ♦❢ ✶ ✿ ✹ ❛ ❤❡❛t✐♥❣ ♣❡r✐♦❞ ♦❢ ✹ ❤ ✭❚ ❂ ✾✵ ➦❈✮ ❧❡❛❞s
t♦ s❛t✐s❢❛❝t♦r② ❝♦♥✈❡rs✐♦♥ ✭❋✐❣✳ ✺✳✷✾✮✳ ■t ✐s ❤❡♥❝❡ ❞❡❞✉❝t❡❞ t❤❛t✱ ✇✐t❤ ❛ ❧♦✇❡r r❛t✐♦
♦❢ ❈♠✭■■■✮✿❉❖❚❆ ❂ ✶·✶✵✲✼✿ ✸·✶✵✲✼ ▼✱ ❤❡❛t✐♥❣ t♦ ✾✵ ➦❈ ❢♦r ✷✹ ❤ ✐s s✉✣❝✐❡♥t ❢♦r
t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ t♦ r❡❛❝❤ ❢✉❧❧ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥✳ ❍❡❛t✐♥❣ t♦ ✾✵ ➦❈ ❢♦r ❧♦♥❣❡r t❤❛♥ ✹✽ ❤ ✇❛s
❢♦✉♥❞ t♦ ❧❡❛❞ t♦ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❀ ❛ r❡❛s♦♥ ❢♦r t❤✐s ♠❛②
❜❡ ❞❡❣r❛❞❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✾✿ ❈♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ✶·✶✵✲✼ ▼ ❈♠ ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ❛t ✾✵➦❈✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✳ ❚❤❡
❜❧❛❝❦ ❛♥❞ r❡❞ s②♠❜♦❧s ♠❛r❦ t❤❡ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥ ✇✐t❤ t✐♠❡ ❢♦r ❈♠✭■■■✮✿❉❖❚❆ r❛t✐♦s ♦❢ ✶ ✿ ✹ ❛♥❞ ✶ ✿ ✺✱
r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳

❋♦r ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❛t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❜❡❧♦✇ ✾✵ ➦❈✱ t❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥✿❧✐❣❛♥❞ r❛t✐♦ ❛s ✇❡❧❧
❛s t❤❡ ❞✉r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❤❡❛t✐♥❣ ♣r♦❝❡❞✉r❡ ♠✉st ❜❡ r❡❛s♦♥❛❜❧② ❛❞❛♣t❡❞✳ ❚❤❡ s❡❧❡❝t❡❞
❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❢♦r t❤❡ s✉❜s❡q✉❡♥t ❡①♣❡r✐♠❡♥ts t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣r♦♣✲
❡rt✐❡s ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ s②st❡♠ ❛r❡ s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✶✷✳ ❆❧❧ s❛♠♣❧❡s ✇❡r❡
❝❤♦s❡♥ t♦ ❜❡ ❤❡❛t❡❞ ❢♦r ✷✹ ❤ ♦r ✉♣ t♦ ✸ ❞❛②s ✐♥ ❝❛s❡ ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t ❛t ✼✵ ➦❈✱
r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✱ ❛s ✐t ❤❛s ❜❡❡♥ r❡♣♦rt❡❞ ❜② ❲✉ ❛♥❞ ❍♦rr♦❝❦s ❬✾❪✳ ❆❢t❡r ✹✵ ❤ ♦❢ ❤❡❛t✲
✐♥❣✱ ❡①❡♠♣❧❛r② s❛♠♣❧❡s ♦❢ ❡❛❝❤ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❜❛t❝❤ ✇❡r❡ r❡♠❡❛s✉r❡❞ t♦ ❡♥s✉r❡ t❤❛t
❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✇❛s ❛tt❛✐♥❡❞ ❛❢t❡r ✷✹ ❤✳

✺✳✷✳✸ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❙t❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛t ❊❧❡✈❛t❡❞ ❚❡♠♣❡r❛t✉r❡s

❆s s❤♦✇♥ ✐♥ t❤❡ ♣r❡✈✐♦✉s ❝❤❛♣t❡r✱ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ▼✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❛t
r♦♦♠ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❡①❤✐❜✐ts ♦♥❧② s♠❛❧❧ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ❛♥❞ ✐s ❦♥♦✇♥ t♦ ❜❡ ✈❡r② s❧♦✇

✶✷✻



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

❚❛❜❧❡ ✺✳✶✷✿ ❊①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s s❡❧❡❝t❡❞ ❢♦r t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①
st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥t ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✇✐t❤ ❚❘▲❋❙ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈
✭❝✭❈♠✭■■■✮ ❂ ✶·✶✵✲✼ ▼✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✮✳

❚❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❈♠✭■■■✮✿❉❖❚❆ ❤❡❛t✐♥❣ ♣❡r✐♦❞

✹✺ ➦❈ ✶ ✿ ✺✵ ✷✹ ❤
✻✵ ➦❈ ✶ ✿ ✺ ✷✹ ❤
✼✵ ➦❈ ✶ ✿ ✸ ✼✷ ❤
✽✵ ➦❈ ✶ ✿ ✸ ✷✹ ❤
✾✵ ➦❈ ✶ ✿ ✸ ✷✹ ❤

✇❤❡♥ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ❛♥❞ ❧✐❣❛♥❞ ❛r❡ ❡♠♣❧♦②❡❞ ✐♥ ❡q✉❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ✭❃ ✽✵✵ ❞❛②s ❢♦r
❊✉✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❊✉✭■■■✮✿❉❖❚❆ ❂ ✶ ✿ ✶ ❬✾❪✮✳ ❚❤✉s✱ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇❡r❡
❛❝❝♦♠♣❧✐s❤❡❞ ❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛♥❞ ✇✐t❤ ❤✐❣❤❡r ♠❡t❛❧ ✐♦♥✲t♦✲❧✐❣❛♥❞ r❛t✐♦s✳
❲✐t❤ ✈✐❡✇ t♦ t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ♦❢ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❛♥❞ ♣❡♣t✐❞❡s✱ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ♦❢ ✹✺✱

✻✵ ❛♥❞ ✾✵ ➦❈ ❛r❡ ♦❢ ♣❛rt✐❝✉❧❛r ✐♥t❡r❡st t♦ ✉♥❞❡rst❛♥❞ ❛♥❞ ❝♦♠♣❛r❡ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②✲
♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❢♦r♠❡❞ ✇❤❡♥ ✉s✐♥❣ t❤❡ ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦✲
❝♦❧s✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❧♦❣ ❑ ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❛♥❞ ❧❛t❡r ❛❧s♦ ❢♦r
❆❝✭■■■✮❉❖❚❆✱ ✇❡r❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈✳ ❋r♦♠ t❤❡ ❞❛t❛ ♦❜t❛✐♥❡❞
❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✱ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥t ❛t ✷✺ ➦❈ ✇❡r❡ ❡①tr❛♣♦❧❛t❡❞
✉s✐♥❣ t❤❡ ✈❛♥✬t ❍♦✛ ❡q✉❛t✐♦♥✳

✺✳✷✳✸✳✶ ❉❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❙t❛❜✐❧✐t② ❈♦♥st❛♥t✿ ❚❤❡
❘❡❧❡✈❛♥❝❡ ♦❢ ♣❍ ❢♦r ❘❡❛❝t✐♦♥s ✇✐t❤ ❉❖❚❆

❙✐♥❝❡ ❉❖❚❆ ❤❛s ❢♦✉r ❞✐ss♦❝✐❛❜❧❡ ♣r♦t♦♥s✱ ❢♦✉r ♣♦ss✐❜❧② r❡❛❝t✐✈❡ ❧✐❣❛♥❞ s♣❡❝✐❡s ❛r❡
❣❡♥❡r❛t❡❞ ✉♣♦♥ st❡♣✇✐s❡ ❞❡♣r♦t♦♥❛t✐♦♥✳ ❚❤❡ ♣❍ ❞❡♣❡♥❞❡♥❝❡ ♦❢ t❤✐s s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❝❛♥
❜❡ ❡①♣❧♦✐t❡❞ t♦ ❛❞❥✉st t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♠♦st r❡❛❝t✐✈❡ ❧✐❣❛♥❞ s♣❡❝✐❡s ✭s❡❡
♣❛r❛❣r❛♣❤ ✸✳✺✳✸✳✶ ❛♥❞ ❋✐❣✳ ✸✳✹✮✳ ❋♦r str♦♥❣ ❝❤❡❧❛t✐♥❣ ❧✐❣❛♥❞s ❧✐❦❡ ❉❖❚❆✱ ✇❤✐❝❤
❤❛✈❡ ❤✐❣❤ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ✐♥ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ▼✭■■■✮ ❬✺❪✱ t❤❡ ♦♥❧② ✇❛② t♦ ❞❡✲
t❡r♠✐♥❡ ❛❝❝✉r❛t❡ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ✐s ❜② ✐♥tr♦❞✉❝✐♥❣ t❤❡ r❡❛❝t✐✈❡ ❧✐❣❛♥❞
s♣❡❝✐❡s ✐♥ ✈❡r② ❧♦✇ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ✭ ❝ ❂ ✶✵✲✷✵ ✲ ✶✵✲✸✵ ▼✮✳ ❆t t❤❡ s❛♠❡ t✐♠❡✱ t❤❡ t♦t❛❧
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ s✉✣❝✐❡♥t❧② ❤✐❣❤ ❢♦r ❡♥♦✉❣❤ ❢r❡❡ ❧✐❣❛♥❞ t♦
❜❡ ♣r❡s❡♥t ✐♥ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ s♦❧✉t✐♦♥✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t♦♦ ❤✐❣❤ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ r❡❛❝✲
t✐✈❡ ❉❖❚❆✹✲ ✇♦✉❧❞ ❧❡❛❞ t♦ ✐♠♠❡❞✐❛t❡ ❢✉❧❧ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥ ♦❢ ▼✭■■■✮✱ ✇❤✐❝❤ ✇♦✉❧❞ ❤❡♥❝❡
♣r❡✈❡♥t ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❬▼✭■■■✮❢r❡❡❪ r❡q✉✐r❡❞ t♦ ❝❛❧❝✉❧❛t❡ ❑✳
■♥tr♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ❧♦✇ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ ❉❖❚❆✹✲ ✐s ❢❡❛s✐❜❧❡ ❜② ❛❞❥✉st♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ♣❍

t♦ t❤❡ ❛❝✐❞ r❛♥❣❡ ✭✷ ✲ ✹✮✳ ❲✐t❤ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ❛t
✈❛r✐♦✉s ♣❍✱ t❤❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥❛❧ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥t ✭✈❛❧✐❞ ❢♦r ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✮ ❢♦r t❤❡
❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✐s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ✉s✐♥❣ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❡q✉❛t✐♦♥s✿

Cm3+ +
[

DOTA4−
]

⇋ [CmDOTA]
−

with K =

[

[CmDOTA]
−
]

[Cm3+] [DOTA4−]
, ✭✺✳✷✷✮

log K = log





[

[CmDOTA]
−
]

[Cm3+]



− log
[

DOTA4−
]

free
. ✭✺✳✷✸✮

❙✐♥❝❡ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ❛❧❧ st✉❞✐❡s ❛r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✐♥ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ◆❛✰ ❞❡r✐✈✐♥❣
❢r♦♠ t❤❡ ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ❡❧❡❝tr♦❧②t❡ ◆❛❈❧❖✹✱ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ◆❛✭■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①

✶✷✼



✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❤❛s t♦ ❜❡ t❛❦❡♥ ✐♥t♦ ❛❝❝♦✉♥t✳ ❚❤✐s ✐s ❞♦♥❡ ❜② ✐♥❝❧✉s✐♦♥ ♦❢ ◆❛✭■✮❉❖❚❆ ✐♥t♦ t❤❡
❉❖❚❆ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦✿

[DOTA4−]free =
(

[DOTA]tot −
[

[CmDOTA]
−
])

·X4 , ✭✺✳✷✹✮

with X4 =
β4

[H+]
4
+ β1 [H+]

3
+ β2 [H+]

2
+ β3 [H+] + β4 + β4KNaDOTA3− · [Na+]

, ✭✺✳✷✺✮

KNaDOTA3− =

[

[NaDOTA]
3−
]

[Na+] [DOTA4−]
. ✭✺✳✷✻✮

❍❡r❡✱ βn r❡♣r❡s❡♥t t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ r❡❧❡✈❛♥t ✭s♦❞✐✉♠✲✐♥❞❡♣❡♥❞❡♥t✮ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ❝♦♥✲
st❛♥ts ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✳✮✳ ❋♦r ❞❡t❛✐❧❡❞ ❞❡r✐✈❛t✐♦♥ ♦❢
❊q✳ ✺✳✷✹ s❡❡ ❆♣♣❡♥❞✐① ✼✳✶✳

✺✳✷✳✸✳✷ ❉❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❙t❛❜✐❧✐t② ❈♦♥st❛♥ts ♦❢ ❬❈♠❉❖❚❆❪✲ ❛t
❊❧❡✈❛t❡❞ ❚❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈✮

❋♦r ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛t ✈❛r✐♦✉s t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✱ s❛♠♣❧❡s
✇✐t❤ ✜①❡❞ ❈♠✭■■■✮✿❉❖❚❆ r❛t✐♦s ✇❡r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ❛s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✼✳✷✳✸
✭s❡❡ ❚❛❜❧❡ ✺✳✶✷✮✳ ❇❡❝❛✉s❡ ❞✉❡ t♦ t❤❡ s❧♦✇ ❦✐♥❡t✐❝s ♣❍ t✐tr❛t✐♦♥ ❝❛♥♥♦t ❜❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞
✇✐t❤✐♥ r❡❛s♦♥❛❜❧❡ t✐♠❡✱ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡ ❜❛t❝❤✲
♠❡t❤♦❞✳ ❖♥❡ ❝♦♥s✐st❡♥t s❛♠♣❧❡ ✇❛s ♣r❡♣❛r❡❞ ❢♦r ❡❛❝❤ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ♣❍ ✈❛❧✉❡ ✐♥ t❤❡
r❛♥❣❡ ✇❤❡r❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ✐s ♦♥❣♦✐♥❣ ❜✉t ♥♦t ❝♦♠♣❧❡t❡ ❬✶✻✶❪✳
❚❤❡ s❛♠♣❧❡s ♦❢ ❡❛❝❤ ❜❛t❝❤ ✇❡r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ❛s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✼✳✷✳✸ ❛♥❞

❤❡❛t❡❞ s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s❧② ❛t t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✭s❡❡ ❚❛❜❧❡ ✺✳✶✷✮✳ ❚❤❡ ✢✉♦r✲
❡s❝❡♥❝❡ s♣❡❝tr❛ ✇❡r❡ r❡❝♦r❞❡❞ ❛t t❤❡ s❛♠❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✇✐t❤♦✉t ♣r❡✈✐♦✉s ❝♦♦❧✐♥❣
♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡s✳ ❖♥❡ r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ s❡t ♦❢ s♣❡❝tr❛ ✐s ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✵❀ ❤❡r❡✱
t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ❛t ✺✾✸✳✽ ♥♠ r❡s♣r❡s❡♥ts t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥ ❛♥❞ t❤❡ ❜❛♥❞
❛t ✻✵✽✳✶ ♥♠ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①✳ ❚❤❡ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ♦♥❡ ✐s♦s❜❡st✐❝ ♣♦✐♥t ❛t
∼✻✵✷ ♥♠ ✐♥❞✐❝❛t❡s t❤❛t ♦♥❧② t❤❡s❡ t✇♦ ❡♠✐tt✐♥❣ s♣❡❝✐❡s ❛r❡ ♣r❡s❡♥t✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✵✿ ❊♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ❢♦r t❤❡ ❜❛t❝❤ ❡①♣❡r✐♠❡♥t ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛t ✼✵ ➦❈ ✭❝✭❈♠✭■■■✮ ❂ ✶·✶✵✲✼✱
❝✭❉❖❚❆✮ ❂ ✸·✶✵✲✼✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✮✳

❚❤❡ r❡❝♦r❞❡❞ s♣❡❝tr❛ ✇❡r❡ s✉❜❥❡❝t❡❞ t♦ ♣❡❛❦✲❞❡❝♦♥✈♦❧✉t✐♦♥✳ ❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝✐❡s
❞✐str✐❜✉t✐♦♥s ❛♥❞ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ s❧♦♣❡ ❛♥❛❧②s❡s ❢♦r t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛r❡

✶✷✽



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

❞✐s♣❧❛②❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✶✳ ❋♦r t❤❡ ❧❛tt❡r✱ ❛ ❧✐♥❡❛r ❝✉r✈❡ ♦❢ ❧♦❣ ✭❜♦✉♥❞✴❢r❡❡ ❈♠✭■■■✮✮
✈s ❧♦❣ ❬❉❖❚❆✹✲❪❢r❡❡ ✇✐t❤ t❤❡ s❧♦♣❡ ♦❢ ✶ ✐♥❞✐❝❛t❡s t❤❡ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ❛ ✶ ✿ ✶ ❝♦♠♣❧❡①✱
✇❤✐❧❡ ❛ ♥♦♥❧✐♥❡❛r ❝✉r✈❡ ✇♦✉❧❞ ✐♥❞✐❝❛t❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ♠♦r❡ t❤❛♥ ♦♥❡ ❝♦♠♣❧❡① ❬✶✷✻❪✳
❋r♦♠ ② ❂ ✵ t❤❡ ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❝❛♥ ❜❡ r❡❛❞✳
❚❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ ❊q✳ ✺✳✷✸ ❛r❡ ❧✐st❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✶✸✳ ❚❤❡r❡

✐s ❛ ♥♦t✐❝❛❜❧❡ tr❡♥❞ ✐♥ t❤❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts✱ ✇✐t❤ t❤❡✐r ✈❛❧✉❡s ✐♥❝r❡❛s✐♥❣
✇✐t❤ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳ ❚❤❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❧♦❣ ❑ ❛r❡ ❛✤✐❝t❡❞ ✇✐t❤ ❛♥ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧
❡rr♦r ♦❢ ± ✵✳✹ ✉♥✐ts✳ ❚❤✐s ❡rr♦r ❞❡r✐✈❡s ❢r♦♠ ❛♥ ❛ss✉♠❡❞ ✉♥❝❡rt❛✐♥t② ♦❢ ± ✵✳✵✺ ❢♦r
t❤❡ ♣❍ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❛♥❞ ❤❛s ❧❛r❣❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦♥ t❤❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❢r❡❡
❉❖❚❆✹✲✳ ❚❤✐s ❡rr♦r ✐s s✉♣❡r✐♦r ♦✈❡r t❤❡ ✐♥❛❝❝✉r❛❝② ♦❢ ✶✵ ✪ ✇❤✐❝❤ ✐s ❝♦♠♠♦♥❧②
❛❝❝❡♣t❡❞ ❢♦r t❤❡ ♣❡❛❦ ❞❡❝♦♥✈♦❧♦✉t✐♦♥✳

❚❛❜❧❡ ✺✳✶✸✿ ❊①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❧♦❣ ❑ ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛t ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈ ✐♥ ◆❛❈❧❖✹ ❛♥❞
✉♥❞❡r s♦❞✐✉♠✲❢r❡❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✱ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ t♦ ♣✉❜❧✐s❤❡❞ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❢♦r
❊✉✭■■■✮❉❖❚❆✳

❈♦♥❞✐t✐♦♥s ✭✵✳✶ ▼✮ s❧♦♣❡ ❧♦❣ ❑ ✭✰✴✲ ✵✳✹✮ ❘❡❢✳ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆

✹✺ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✵✳✾✷ ✶✾✳✻
✻✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✵✳✾✽ ✷✵✳✵
✼✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✵✳✾✽ ✷✵✳✺
✽✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✵✳✽✸ ✷✵✳✸
✾✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✵✳✼✾ ✷✵✳✾

✹✺ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✵✳✾✷ ✷✷✳✻
✻✵ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✵✳✾✽ ✷✷✳✾ ✷✸✳✺ ❬✷✼✺❪
✼✵ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✵✳✾✽ ✷✸✳✸ ✷✻✳✷ ❬✾❪
✽✵ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✵✳✽✸ ✷✸✳✷
✾✵ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✵✳✼✾ ✷✸✳✼

✶✷✾



✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✶✿ ❧❡❢t✿ ❙♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❝♦♥❞✉❝t❡❞ t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ st❛❜✐❧✐t②
❝♦♥st❛♥ts ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛t ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈✳ ❚❤❡ ❜❧❛❝❦ ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts r❡♣r❡s❡♥t t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥✱
✇❤✐❧❡ t❤❡ r❡❞ ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts r❡♣r❡s❡♥t t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①✳ r✐❣❤t✿ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ s❧♦♣❡ ❛♥❛❧②s❡s
❛♥❞ t❤❡r❡♦❢ ❞❡r✐✈❡❞ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s✳

✶✸✵



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

✺✳✷✳✸✳✸ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

■♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ t♦ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆✱ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ♦❜✲
t❛✐♥❡❞ ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛r❡ r❡❛s♦♥❛❜❧❡ ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✶✸✮✳ ❚❤❡ s❧♦♣❡ ❛♥❛❧②s✐s ❢♦r t❤❡
❜❛t❝❤ st✉❞② ❛t ✹✺ ✲ ✼✵ ➦❈ r❡s✉❧t❡❞ ✐♥ ✈❛❧✉❡s ❝❧♦s❡ t♦ ✶ ✇❤✐❝❤ ♣r♦✈❡s t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥
♦❢ ❛ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✶✿✶ ❝♦♠♣❧❡①✳ ❚❤❡ s❧✐❣❤t ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ s❧♦♣❡s ❢♦r t❤❡ ❡①♣❡r✐✲
♠❡♥ts ❛t ✽✵ ✲ ✾✵ ➦❈ ❛r❡ t♦❧❡r❛❜❧❡ ❛♥❞ ❧✐❦❡❧② t♦ ❜❡ ❝❛✉s❡❞ ❜② ♠✐♥♦r ✐♥❛❝❝✉r❛❝✐❡s ✐♥
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❞✉❡ t♦ s♦❧✈❡♥t ❡✈❛♣♦r❛t✐♦♥ ❛t t❤❡s❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✳
❚❤❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❝♦♥st❛♥ts r❡❢❡r t♦ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❞✉r✐♥❣ ❤❡❛t✐♥❣ ❛♥❞ ♠❡❛s✉r❡✲

♠❡♥t ❛♥❞ ❛r❡ r❡♣♦rt❡❞ ❛s ❛✈❡r❛❣❡ ✈❛❧✉❡s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢♦r ❡❛❝❤ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❞❛t❛ ♣♦✐♥t✳
❙✐♥❝❡ ❈♠✭■■■✮ ✭✺❢✼✮ ❛♥❞ ❊✉✭■■■✮ ✭✹❢✻✮ ❤❛✈❡ s✐♠✐❧❛r ♣r♦♣❡rt✐❡s ❛♥❞ t❤❡ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ✐♥
t❤❡ ❡❧❡❝tr♦♥✐❝ ❝♦♥✜❣✉r❛t✐♦♥ s❤♦✉❧❞ ♥♦t ❜❡ ❞❡❝✐s✐✈❡✱ t❤❡✐r st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ✇✐t❤
❉❖❚❆ ❛r❡ ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ♠❛t❝❤ ❝❧♦s❡❧②✳ ❚❤❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❧♦❣ ❑ ❢♦r ❈♠✭■■■✮ ✐s ❛ ❧✐tt❧❡
s♠❛❧❧❡r t❤❛♥ t❤❡ ❧♦❣ ❑ r❡♣♦rt❡❞ ❢♦r ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆✱ ✇❤✐❝❤ ✐s s✉s♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ ❞✉❡
t♦ t❤❡ s♠❛❧❧❡r ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✉s ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❜❡tt❡r ❡♥❝❛♣s✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ ❊✉✭■■■✮ ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦
❈♠✭■■■✮✳
❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ❛✉t❤♦rs ♦❢ t❤❡ ❝✐t❡❞ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❞❡❝❧❛r❡ t❤❡♠

t♦ ❜❡ ✈❛❧✐❞ ❛t ✷✺ ➦❈ ❛♥❞ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ✐♦♥✐❝ str❡♥❣t❤✱ ❛❧t❤♦✉❣❤ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t t❤❡
s❛♠♣❧❡s ✇❡r❡ ❤❡❛t❡❞ t♦ ✼✵ ➦❈ ❢♦r ✸ ❞❛②s ❬✾❪ ♦r ✻✵ ➦❈✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② ❬✷✼✺❪✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜②
❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ ❛♥❞ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ❛t r♦♦♠ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳ ❊q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ ♦❢
t❤❡ s❛♠♣❧❡ ❛t ❘❚ ❛❢t❡r t❤❡ ❤❡❛t✐♥❣ ♣r♦❝❡❞✉r❡ ✐s ❜❡❧✐❡✈❡❞ t♦ ❜❡ ❡ss❡♥t✐❛❧ t♦ ❛♣♣r♦❛❝❤
t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ♣r♦♣❡r❧②✳
❚♦ ✉♥❞❡rst❛♥❞ t❤❡ r❡❛s♦♥ ❢♦r t❤✐s ❛♣♣r♦❛❝❤ ❜② ❍♦rr♦❝❦s ❡t ❛❧✱ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t ❛t

✼✵ ➦❈ ✇❛s r❡♣r♦❞✉❝❡❞ ✇✐t❤ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✳ ❆❢t❡r t❤❡ t❤r❡❡ ❞❛②s ❤❡❛t✐♥❣ ♣❡r✐♦❞ t❤❡
s❛♠♣❧❡s ✇❡r❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❛t t❤✐s t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳ ❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝tr❛ ✇❡r❡ ❝♦♠♣❛r❡❞
✇✐t❤ t❤❡ s♣❡❝tr❛ r❡❝♦r❞❡❞ ❛❢t❡r t❤❡s❡ s❛♠♣❧❡s ✇❡r❡ ✐♥ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❦❡♣t ❛t r♦♦♠
t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❢♦r ✶✵ ❞❛②s✳ ❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥s ❛r❡ ❞✐s♣❧❛②❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡
✺✳✸✷✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✷✿ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❛t ✼✵ ➦❈✱ ♠❡❛s✉r❡❞ ❛❢t❡r t❤❡ ✸ ❞ ❤❡❛t✐♥❣ ♣❡r✐♦❞ ❛♥❞ ❛❣❛✐♥
❛❢t❡r ✶✵ ❞ ♦❢ r♦♦♠ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ ✭❝✭❈♠✭■■■✮ ❂ ✶·✶✵✲✼ ▼✱ ❝✭❉❖❚❆✮ ❂ ✸·✶✵✲✼ ▼✮✳

■♥ ❢❛❝t✱ ♦♥❧② ❛♥ ✐♥s✐❣♥✐✜❝❛♥t ✈❛r✐❛t✐♦♥ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ❡rr♦r r❛♥❣❡ ♦❢ t❤❡ ✸ ❞ ❡①♣❡r✐♠❡♥t
✇❛s ❢♦✉♥❞ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ✭❜❧❛❝❦✮ ❛♥❞ t❤❡ r❡✲♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❛❢t❡r ✶✵ ❞ ♦❢ ❘❚

✶✸✶



✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ ✭r❡❞✮✱ ✇✐t❤ t❤❡ r❛t✐♦ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❤❛✈✐♥❣ ♦♥❧② ♠❛r❣✐♥❛❧❧② ✐♥❝r❡❛s❡❞
❛❢t❡r ✶✵ ❞ ✭❧♦❣ ❑ ✸❞❂ ✷✸✳✸✽±✵✳✹❀ ❧♦❣ ❑✸❞✴✶✵❞❂ ✷✸✳✹✸±✵✳✹✮✳ ❙✐♥❝❡ t❤✐s ✜♥❞✐♥❣ ✐s
✐♥ ❞✐s❛❣r❡❡♠❡♥t ✇✐t❤ t❤❡ st❛t❡♠❡♥t ♦❢ ❍♦rr♦❝❦s ❡t ❛❧✱ t❤❡ ❝♦♥st❛♥ts ✐♥ t❤❡ ❧✐t❡r❛✲
t✉r❡ s❤♦✉❧❞ ❜❡ r❡❢❡rr❡❞ t♦ ❛s ✈❛❧✐❞ ❢♦r t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛t ✇❤✐❝❤ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts
✇❡r❡ ❝❛rr✐❡❞ ♦✉t✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤✐s ✐s ❛❧s♦ ❡rr♦♥❡♦✉s ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡s❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ✇❡r❡
❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ❛t ✷✺ ➦❈ ✐♥st❡❛❞ ♦❢ t❤❡ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❛t
✼✵ ➦❈✳ ❯♥t✐❧ t♦❞❛② ♥♦ ♦t❤❡r r❡❧✐❛❜❧❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❢♦r ▲♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞
❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛r❡ ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ✐♥ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡✳
■♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✶✹✱ s♦♠❡ ❡①❡♠♣❧❛r② st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❢♦r ❬❊✉✭❉❖❚❆✮❪✲✱ ❬●❞✭❉❖❚❆✮❪✲

❛♥❞ ❬❆♥✭❉❖❚❆✮❪✲ ❛r❡ ❧✐st❡❞❀ ❤♦✇❡✈❡r✱ t❤❡② ❤❛✈❡ ♥♦t ❜❡❡♥ r❡✈✐❡✇❡❞ ❢♦r r❡❧✐❛❜✐❧✐t② ❜②
■❯P❆❈ ❬✺❪✳ ❚♦ ❞❛t❡✱ ♦♥❧② ✈❡r② ❢❡✇ ❧♦❣ ❑ ❢♦r ❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇❡r❡ r❡♣♦rt❡❞✳
❚❤❡ ✈❛❧✉❡s ❣✐✈❡♥ ✐♥ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❘❡❢✳ ❬✶✷✻❪ ❤❛✈❡ t♦ ❜❡ q✉❡st✐♦♥❡❞ t❤♦✉❣❤✱ s✐♥❝❡
t❤❡ ❛✉t❤♦rs ♥❡✐t❤❡r st❛t❡❞ ✇❤✐❝❤ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ✇❡r❡ ✉s❡❞ ❢♦r ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥✱ ♥♦r ✐❢ t❤❡
◆❛✭■✮❉❖❚❆ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥ ✇❛s ❝♦♥s✐❞❡r❡❞✳

❚❛❜❧❡ ✺✳✶✹✿ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ s♦♠❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ▲♥✭■■■✮✴❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✐♥ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✲
✉r❡✳

▼❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ❧♦❣ ❑ ❈♦♥❞✐t✐♦♥s ❘❡❢✳

❊✉✸✰ ✷✸✳✺ ✭✻✵ ➦❈✮✱ ✵✳✶ ▼ ❑❈❧ ❬✷✼✺❪
❊✉✸✰ ✷✸✳✼ ✸✼ ➦❈✱ ✶ ▼ ◆❛❈❧ ❬✶✻✵❪
❊✉✸✰ ✷✻✳✷ ✲ ✷✻✳✼ ✭✼✵ ➦❈✮✱ ✵✳✶ ▼ ❑❈❧ ❬✾❪
❊✉✸✰ ✷✽✳✷ ✷✵ ➦❈✱ ✶ ▼ ◆❛❈❧ ❬✷✼✻❪
❊✉✸✰ ✷✺✳✸ ✷✺ ➦❈✱ ✶ ▼ ◆❛❈❧ ❬✶✻✹❪
❊✉✸✰ ✷✸✳✾✺ ✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹ ❬✶✷✻❪

●❞✸✰ ✷✷✳✶ ✷✺ ➦❈✱ ✶ ▼ ◆❛❈❧ ❬✶✻✽❪
●❞✸✰ ✷✹✳✵ ✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ❑❈❧ ❬✶✸✹❪
●❞✸✰ ✷✹✳✼ ✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆▼❡✹❈❧ ❬✶✹✷❪

❈♠✸✰ ✷✹✳✵✷ ✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹ ❬✶✷✻❪
❆♠✸✰ ✷✸✳✾✺ ✷✺ ➦❈✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹ ❬✶✷✻❪

■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ ♣r♦♣❡r ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ ❤❛s ❛❧✇❛②s ❜❡❡♥ ❛ ♣r♦❜❧❡♠ ❢♦r t❤❡ ▼✭■■■✮❉❖❚❆
s②st❡♠s ❛♥❞ ♠❛② ❜❡ ♦♥❡ r❡❛s♦♥ ❢♦r t❤❡ ❞✐s❝r❡♣❛♥❝✐❡s ✐♥ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s r❡♣♦rt❡❞
✐♥ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ♠❛❥♦r r❡❛s♦♥ ❢♦r t❤❡ s♣r❡❛❞ ✈❛❧✉❡s ✐s t❤❡ ❧❛r❣❡
r❛♥❣❡ ♦❢ ♣❑❛✶ ❛♥❞ ♣❑❛✷ ✈❛❧✉❡s ✉s❡❞ ❜② ❞✐✛❡r❡♥t ❛✉t❤♦rs✱ ♦♥ ✇❤✐❝❤ t❤❡ st❛❜✐❧✐t②
❝♦♥st❛♥ts ❤✐❣❤❧② ❞❡♣❡♥❞❡♥t ♦♥✳ ❚❤♦s❡ ✈❛❧✉❡s ❛r❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡❞ ❜② ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ◆❛✰✴❑✰✲
❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ s❛❧ts ❛s ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶❀ t❤❡ r❡♣♦rt❡❞ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ♣❑❛✶ r❛♥❣❡
❢r♦♠ ✾✳✸✼ ✭✐♥ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧✱ ❬✶✻✷❪✮ t♦ ✶✷✳✻ ✭✐♥ ✵✳✶ ▼ ❚▼❆❈❧✱ ❬✶✻✺❪✮ ❬✶✶❪✳ ❈♦♥s❡q✉❡♥t❧②✱
t❤❡ ❛✉t❤♦rs ✉s✐♥❣ ◆❛✰ ❛s s✉♣♣♦rt✐♥❣ ❡❧❡❝tr♦❧②t❡ ✉s✉❛❧❧② ♦❜t✐❛♥ t♦♦ ❧♦✇ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s✳
❚❤❡ s❛♠❡ ♦❝❝✉rs ✐♥ ❑✰ ♠❡❞✐✉♠✱ ❜✉t s✐♥❝❡ ❧♦❣ ❑❑✭■✮❉❖❚❆❁ ❧♦❣ ❑◆❛✭■✮❉❖❚❆ t❤❡ ❡✛❡❝t
✐s ♥♦t ❛s ♣r♦♥♦✉♥❝❡❞ ❛♥❞ ♦t❤❡r ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❡rr♦rs ❛r❡ ♣r❡❞♦♠✐♥❛♥t✳ ■t ✐s ❣❡♥❡r❛❧❧②
❜❡st t♦ ✉s❡ ❛♠♠♦♥✐✉♠✲❜❛s❡❞ ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ s❛❧ts t♦ ❛✈♦✐❞ t❤❡s❡ ❞✐st✉r❜✐♥❣ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥s
❬✺❪✳
❆s ❞✐s❝✉ss❡❞ ♣r❡✈✐♦✉s❧②✱ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✐t ✇❛s ❢♦✉♥❞ t❤❛t✱ ✉♥❞❡r t❤❡ ❡♠♣❧♦②❡❞

r❡❛❝t✐♦♥ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✐s ❛tt❛✐♥❡❞ ❛❢t❡r ✷✹ ❤ ♦r ✼✷ ❤♦✉rs✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② ✭❚❛❜❧❡
✺✳✶✷✮✳ ❚❤❡ s❧♦♣❡ ❛♥❛❧②s❡s ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✶ s❤♦✇ str❛✐❣❤t ❧✐♥❡s ✇✐t❤ s❧♦♣❡s
❝❧♦s❡ t♦ t❤❡ ✐❞❡❛❧ ✈❛❧✉❡ ♦❢ ♦♥❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❬❉❖❚❆✹✲❪ ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✶✸✮ ❛♥❞ ❝❧♦s❡ t♦ ✹
r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❬❍✰❪✳ ❚❤✐s ❛♣♣r♦✈❡s t❤❛t ❛ ✶ ✿ ✶ ❝♦♠♣❧❡① ✐s ❢♦r♠❡❞ ❜❡t✇❡❡♥ ❈♠✭■■■✮ ❛♥❞

✶✸✷



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

❬❉❖❚❆✹✲❪ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ ❡q✉❛t✐♦♥ ✺✳✷✷✱ ✇✐t❤ ❢♦✉r ❍✰ ♣❛rt✐❝✐♣❛t✐♥❣ ✐♥ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥
r❡s✉❧t✐♥❣ ❢r♦♠ ❢✉❧❧ ❞❡♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❍✹❉❖❚❆✳ ❍❡♥❝❡ t❤✐s ♣r♦✈❡s t❤❡ ❣♦♦❞♥❡ss ♦❢ t❤❡
❡①♣❡r✐♠❡♥t ❛♥❞ t❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❝❛♥ ❜❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ r❡❧✐❛❜❧❡✳

✺✳✷✳✸✳✹ ❚❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❉❡♣❡♥❞❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ❙t❛❜✐❧✐t② ❈♦♥st❛♥ts

❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ♦❢ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛❧❧♦✇s ❢♦r ❡①tr❛♣♦❧❛✲
t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑✷✺ ➦❈ ❜② ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✈❛♥✬t ❍♦✛ r❡❧❛t✐♦♥✳ ❚❤❡ ✈❛♥✬t ❍♦✛ r❡❧❛t✐♦♥
✐♥ ❝❤❡♠✐❝❛❧ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝s r❡❧❛t❡s t❤❡ ❝❤❛♥❣❡ ✐♥ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ t♦ t❤❡ ❝❤❛♥❣❡ ✐♥ t❤❡
❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❝♦♥st❛♥t ❑✿

dlnK

dT
=

∆H

RT 2
, ✭✺✳✷✼✮

⇒ lnK = −∆H

RT
+

∆S

R
. ✭✺✳✷✽✮

❚❤✉s✱ ♣❧♦tt✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ♥❛t✉r❛❧ ❧♦❣❛r✐t❤♠ ♦❢ t❤❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ✈❡rs✉s t❤❡
r❡❝✐♣r♦❝❛❧ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✶✴❚❬❑❪ ❣✐✈❡s ❛ str❛✐❣❤t ❧✐♥❡ ✐❢ ∆RH ❛♥❞ ∆RS ❛r❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞
t❡♠♣❡r❛t✉r❡✲✐♥❞❡♣❡♥❞❡♥t ✐♥ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡✳ ❚❤✐s ❧✐♥❡❛r ❜❡❤❛✈✐♦✉r
❛❧❧♦✇s ❢♦r ❡①tr❛♣♦❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♥❑ ✈❛❧✉❡s ❛t ❧♦✇❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✳ ❚❤❡ ❡♥t❤❛❧♣②∆RH
❛♥❞ ❡♥tr♦♣② ∆RS ❛r❡ r❡❝❡✐✈❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ s❧♦♣❡ ♠ ❛♥❞ t❤❡ ②✲✐♥t❡r❝❡♣t ❝ ♦❢ t❤❡ ❧✐♥❡✿

m = −∆H

R
, ✭✺✳✷✾✮

c =
∆S

R
. ✭✺✳✸✵✮

❲✐t❤ t❤❡s❡ t✇♦ ♣❛r❛♠❡t❡rs✱ t❤❡ ●✐❜❜s ❢r❡❡ ❡♥❡r❣② ∆RG ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ r❡❛❝t✐♦♥
❛t ✷✺ ➦❈ ✐s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❛♥❞ tr❛♥s❧❛t❡❞ ✐♥t♦ ❛ ❧♥ ❑ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣
t❤❡ ❡q✉❛t✐♦♥s✿

∆G = ∆H − T∆S , ✭✺✳✸✶✮

∆G = RT − lnK . ✭✺✳✸✷✮

❚❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ✈❛♥✬t ❍♦✛ ♣❧♦t ❛r❡ ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✸✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✸✿ ❱❛♥✬t ❍♦✛ ♣❧♦t ❛♥❞ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs ❢♦r t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆
s②st❡♠ ✭s♦❞✐✉♠✲✐♥❞❡♣❡♥❞❡♥t✮✳
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✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✺✳✷✳✸✳✺ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❤❡ ♣❧♦t ♦❢ ❧♥ ❑ ✈s✳ ✶✴❚ ✐s ❛ str❛✐❣❤t ❧✐♥❡✱ ✇✐t❤ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥t ✈❛❧✉❡s
✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ✇✐t❤ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✶✸✮✳ ❋r♦♠ t❤✐s ✈❛♥✬t ❍♦✛ ♣❧♦t✱ ❡①tr❛♣♦❧❛t✐♦♥
t♦ ✷✺ ➦❈ ②✐❡❧❞s ❛ s♦❞✐✉♠✲✐♥❞❡♣❡♥❞❡♥t ❧♦❣ ❑✷✺ ➦❈ ♦❢ ✷✷✳✵±✵✳✹✳ ❚❤❡ ♣❛r❛♠❡t❡rs ∆RG
∆RH ❛♥❞ ∆RS ♦❜t❛✐♥❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ●✐❜❜s r❡❧❛t✐♦♥ ✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❛t t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✐s
❡♥❞♦t❤❡r♠✐❝ ✭∆RH✮ ❛♥❞ ❡①❡r❣♦♥✐❝ ✭∆RG✮✳ ❚❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ t❤❡r❡❢♦r❡ ♦❝❝✉rs
❡❛❣❡r❧② ✉♥❞❡r t❤❡ s❡❧❡❝t❡❞ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ ❞r✐✈❡♥ ❜② t❤❡ ✐♥❝r❡❛s❡ ♦❢ ❡♥tr♦♣② t❤r♦✉❣❤
r❡❧❡❛s❡ ♦❢ ✾ ✇❛t❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ✭∆RS✮✳
❈♦♥tr❛r② t♦ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ♦♥ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❜② ❍♦rr♦❝❦s ❡t ❛❧ ❬✾❪✱ ✐♥

t❤❡ ♣r❡s❡♥t st✉❞② ✐t ❝♦✉❧❞ ♥♦t ❜❡ ❝♦♥✜r♠❡❞ t❤❛t ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❘❚ ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
s❛♠♣❧❡s ❛❢t❡r ❤❡❛t✐♥❣ ✐s ❡ss❡♥t✐❛❧ ❢♦r ❛♣♣r♦❛❝❤✐♥❣ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠
✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✸✳✸✱ ❋✐❣✳ ✺✳✸✷✮✳ ❆❧s♦ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❡①♣❧❛♥❛t✐♦♥ ❣✐✈❡♥ ❜②
t❤❡ ❛✉t❤♦rs ❞♦❡s ♥♦t ❝♦♠♣❧② ✇✐t❤ t❤❡ ✜♥❞✐♥❣s ❢r♦♠ t❤❡ ♣r❡s❡♥t st✉❞②✳ ❚❤❡ ❛✉t❤♦rs
❞❡s❝r✐❜❡ t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ ♣r♦❝❡❞✉r❡ ❛s ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥✱ ❛ss✉♠✲
✐♥❣ t❤❛t ∆RH ❢♦r t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✐s ♥❡❣❛t✐✈❡✱ ❛s ✐♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ ❈❛✭■■✮❉❖❚❆✳ ❚❤✉s t❤❡
st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❛r❡ ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ s♠❛❧❧❡r ❛t ❤✐❣❤❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✱ ✇❤✐❝❤ ♠❡❛♥s
t❤❛t ✇❤❡♥ ❝♦♦❧✐♥❣ t♦ ❘❚ ♦❝❝✉rs✱ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ r❡❛❝t✐♦♥ s❤♦✉❧❞ ♣r♦❝❡❡❞ ❡❛❣❡r❧② ✇❤✐❧❡
❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ✐s ♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡ ❬✾❪✳
■♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t st✉❞② ✐t ✇❛s ❝♦♥✜r♠❡❞ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧②✱ t❤❛t t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆

❝♦♠♣❧❡① ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❣❡♥❡r❛❧❧② ♦❝❝✉rs ♠✉❝❤ s❧♦✇❡r t❤❛♥ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛♥❞
❝❛♥ ❤❡♥❝❡ ❜❡ ♥❡❣❧❡❝t❡❞ ❞✉r✐♥❣ ❝♦♦❧✐♥❣ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡s✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❛s ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥
❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✼✱ ∆RH ✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ♣♦s✐t✐✈❡ ✇❤✐❝❤ ❝♦♠♣❧✐❡s ✇✐t❤ t❤❡ ♣r❡❞✐❝t✐♦♥ ❢♦r
❡❧❡❝tr♦st❛t✐❝ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥s ❜❡✐♥❣ ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡❞ ❜② ∆RH ❬✷✺✾✱ ✷✼✼❪✳ ■♥ ❛♥ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧
❡①♣❡r✐♠❡♥t ✐t ✇❛s ❝♦♥✜r♠❡❞ t❤❛t s✉❝❝❡ss✐✈❡ ❤❡❛t✐♥❣ ♦❢ ❛♥ ✐♥t❡r♠✐tt❡♥t❧② ❡q✉✐❧✐❜r❛t❡❞
s❛♠♣❧❡ t♦ ✹✺ ✲ ✺✺ ✲ ✻✺ ➦❈ r❡s✉❧ts ✐♥ ❛ ♣r♦❣r❡ss✐✈❡✱ st❡♣✇✐s❡ ✐♥❝r❡❛s❡ ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①
s♣❡❝✐❡s ❢r❛❝t✐♦♥✱ ♣r♦✈✐♥❣ t❤❛t t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✐♥❝r❡❛s❡s ✇✐t❤ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳ ❚❤✐s r❡s✉❧t ❛❧s♦
❛❝❝♦r❞s t♦ t❤❡ ✜♥❞✐♥❣s ❢r♦♠ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷
✛✱ ✇❤✐❝❤ ♣r♦✈❡❞ t❤❛t ❤❡❛t✐♥❣ ✐s ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ t♦ ♦❝❝✉r r❡❛❞✐❧②
❛s s♦♦♥ ❛s t❤❡ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❜❛rr✐❡r ❢♦r t❤❡ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧ r❡❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦❢ ❉❖❚❆ ✐s
♦✈❡r❝♦♠❡✳ ❚❤✐s ✐s ❡✐t❤❡r ❛❝❤✐❡✈❡❞ ❜② ✐♥s❡rt✐♦♥ ♦❢ ❡♥❡r❣② ✐♥t♦ t❤❡ s②st❡♠ ✭❤❡❛t✐♥❣✮
♦r ❜② st❡r✐❝ ❢❛❝t♦rs ❡♥❢♦r❝✐♥❣ ♣r❡✲♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ✐♥t♦ ❛♥ ❡♥❡r❣❡t✐❝❛❧❧② ❢❛✈♦✉r❡❞ ❝♦♥❢♦r♠✲
❛t✐♦♥✳ ❚❤❡ ❧❛tt❡r ❡✛❡❝t ✐s s✉s♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ t❤❡ r❡❛s♦♥ ❢♦r ❡✣❝✐❡♥t r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢
❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❛t ✹✺ ➦❈✳

✺✳✷✳✸✳✻ ▼♦❞❡❧❧✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❊①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❘❡s✉❧ts ❯s✐♥❣ P❍❘❊❊◗❈

❲✐t❤ t❤❡ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❝♦❞❡ P❍❘❊❊◗❈ ✐t ✐s ♣♦ss✐❜❧❡ t♦ ❞❡✈❡❧♦♣ ❛ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝
♠♦❞❡❧ ❢♦r t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ s②st❡♠ ✉♥❞❡r ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ❬✷✼✽❪✳ P❍❘❊❊◗❈ ✉s❡s
t❤❡ s✐♠♣❧❡ ❉❛✈✐❡s ❡q✉❛t✐♦♥ ✲❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ❉❡❜②❡✲❍ü❝❦❡❧ t❤❡♦r②✲ t♦ ❞❡✜♥❡ ❛❝t✐✈✐t②
❝♦❡✣❝✐❡♥ts ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ✈❛❧✐❞ ❛t t❤❡ ❞❡s✐r❡❞ ✐♦♥✐❝
str❡♥❣t❤ ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼✮✿

logγi = −Az2i (

√
I

1 +
√
I
)− 0.3I . ✭✺✳✸✸✮

❍❡r❡✱ zi ✐s t❤❡ ✐♦♥✐❝ ❝❤❛r❣❡ ♦❢ t❤❡ ❛q✉❡♦✉s s♣❡❝✐❡s i ❛♥❞ A ✐s ❛ ❝♦♥st❛♥t ❞❡♣❡♥❞❡♥t
♦♥❧② ♦♥ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✶✺✮✳ ❚❛❦✐♥❣ ✐♥t♦ ❛❝❝♦✉♥t t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ r❡❛❝t✐♦♥
❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭♣❍✱ ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ❡❧❡❝tr♦❧②t❡✮✱ t❤❡ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ r❡s♣❡❝✲
t✐✈❡ r❡❛❝t✐♦♥ s②st❡♠✱ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❈♠✭■■■✮✲❤②❞r♦①✐❞❡✲✴❝❛r❜♦♥❛t❡ s♣❡❝✐❡s t❤❛t ♣♦ss✐❜❧②
❢♦r♠ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥✱ ❛ ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ ❛❧❧ s♣❡❝✐❡s ♣r❡s❡♥t ✐♥ s♦❧✉t✐♦♥ ✐s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞✳

✶✸✹



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✷✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚❘▲❋❙

❋r♦♠ ✜tt✐♥❣ t❤✐s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ t♦ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥✱
t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥t ♦❢ ❬❈♠✭❉❖❚❆✮❪✲ ✐s ❡st✐♠❛t❡❞✳ ■♥ t❤❡
♣r❡s❡♥t st✉❞②✱ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆ ✇✐t❤ ◆❛✰ ✇❛s ✐♥❝❧✉❞❡❞ ✐♥t♦ t❤❡ ❝❛❧❝✉✲
❧❛t✐♦♥s✱ s✐♥❝❡ t❤✐s ❝❛t✐♦♥ ✇❛s ✐♥tr♦❞✉❝❡❞ ❛s ◆❛❈❧❖✹ t♦ r❡❣✉❧❛t❡ t❤❡ ✐♦♥✐❝ str❡♥❣t❤✳
❚❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❛♥❞ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✹✮ ✐♥s❡rt❡❞ ✐♥t♦ t❤❡ ✜t ♥❡❡❞❡❞ t♦
❜❡ r❡❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢♦r ③❡r♦ ✐♦♥✐❝ str❡♥❣t❤ ✭❊q✳ ✺✳✸✸✮ ❛♥❞ ❛r❡ ❧✐st❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✶✺✳

❚❛❜❧❡ ✺✳✶✺✿ ❙t❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❧♦❣ ❑ ❬❈♠✭❉❖❚❆✮❪✲✱ ❬◆❛✭❉❖❚❆✮❪✸✲ ❛♥❞ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞
✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼✮✱ r❡❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢♦r ■ ❂ ✵✱ ❛s ✇❡❧❧ ❛s t❤❡ ❆ ✈❛❧✉❡s ❢♦r t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡
t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❬✷✼✾❪✳

♣❑❛✶ ♣❑❛✷ ♣❑❛✸ ♣❑❛✹
❧♦❣ ❑✵ ❧♦❣ ❑✵

❚❬➦❈❪ ❬❈♠✭❉❖❚❆✮❪✲ ❬◆❛✭❉❖❚❆✮❪✸✲ ❆

■ ❂ ✵ ■ ❂ ✵ ■ ❂ ✵ ■ ❂ ✵ ■ ❂ ✵ ■ ❂ ✵ ❬✷✼✾❪

✷✺ ✶✸✳✸✸±✵✳✵✹ ✾✳✽✽±✵✳✵✸ ✹✳✾✵±✵✳✵✸ ✹✳✹✷±✵✳✵✷ ✷✹✳✾±✵✳✹ ✺✳✵✽±✵✳✵✸ ✵✳✺✵✾

✹✺ ✶✸✳✵✼±✵✳✵✹ ✾✳✻✾±✵✳✵✸ ✺✳✵✻±✵✳✵✸ ✹✳✸✾±✵✳✵✷ ✷✺✳✻±✵✳✹ ✺✳✵✷±✵✳✵✸ ✵✳✺✷✾

✻✵ ✶✷✳✽✵±✵✳✵✹ ✾✳✺✶±✵✳✵✸ ✹✳✼✻±✵✳✵✸ ✹✳✷✶±✵✳✵✸ ✷✻✳✵±✵✳✹ ✺✳✵✸±✵✳✵✹ ✵✳✺✹✻

✼✵ ✶✷✳✻✷±✵✳✵✻ ✾✳✷✹±✵✳✵✺ ✺✳✵✵±✵✳✵✹ ✹✳✷✼±✵✳✵✸ ✷✻✳✺±✵✳✹ ✹✳✾✽±✵✳✵✺ ✵✳✺✺✽

✽✵ ✶✷✳✹✷±✵✳✵✻ ✾✳✷✷±✵✳✵✹ ✹✳✾✻±✵✳✵✺ ✹✳✷✻±✵✳✵✹ ✷✻✳✺±✵✳✹ ✹✳✾✾±✵✳✵✹ ✵✳✺✼✶

✾✵ ✶✷✳✹✽±✵✳✵✼ ✾✳✷✼±✵✳✵✽ ✹✳✾✸±✵✳✵✻ ✹✳✶✶±✵✳✵✺ ✷✼✳✶±✵✳✹ ✺✳✵✶±✵✳✵✼ ✵✳✺✽✺

P❧♦tt✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦
✐♦♥ ❛♥❞ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ t♦❣❡t❤❡r ✇✐t❤ t❤❡ ❝✉r✈❡s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ✇✐t❤ P❍❘❊❊◗❈ ❛❧❧♦✇s
❛ss❡ss♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ r❡s✉❧ts✱ ✇❤✐❝❤ ✐❞❡❛❧❧② s❤♦✉❧❞ ❛❝❝♦r❞ ✇✐t❤ t❤❡ ♠♦❞✲
❡❧❧❡❞ ❝✉r✈❡s✳ ❙♦♠❡ r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ r❡s✉❧ts ❛r❡ ❛ss❡ss❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✹✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✹✿ ❘❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡s ❢♦r t❤❡ ♣❍ ❞❡♣❡♥❞❡♥t ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢
❬❈♠✭■■■✮❉❖❚❆❪✲❛t ✻✵ ➦❈ ❛♥❞ ✾✵ ➦❈✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✳ ❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝✐❛t✐♦♥
✭❞♦ts✮ ✐s ♣❧♦tt❡❞ ♦♥t♦ t❤❡ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡s ♦❜t❛✐♥❡❞ ❜② ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥s ✇✐t❤ P❍❘❊❊◗❈✳

✺✳✷✳✸✳✼ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝✐❛t✐♦♥s ✭❋✐❣✳ ✺✳✸✹✱ ❞♦ts✮ ❛r❡ ✐♥ ❣♦♦❞ ❛❣r❡❡♠❡♥t
✇✐t❤ t❤❡ ❝✉r✈❡s ♦❜t❛✐♥❡❞ ❜② t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♠♦❞❡❧❧✐♥❣ ✇✐t❤ P❍❘❊❊◗❈✳ ■t ✐s ❤❡♥❝❡
❝♦♥❝❧✉❞❡❞ t❤❛t ✉♥❞❡r t❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛t t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡
t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛♥❞ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛r❡ r❡❧✐❛❜❧❡✳

✶✸✺



✺✳✸✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✺✳✸ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❙t❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❛t ❊❧❡✈❛t❡❞
❚❡♠♣❡r❛t✉r❡s

❋r♦♠ t❤❡ ✜♥❞✐♥❣s ♦❢ t❤❡ ❚❘▲❋❙ st✉❞② ♦♥ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ❜② ❉❖❚❆✱
s❡✈❡r❛❧ ❝♦♥❝❧✉s✐♦♥s ❛r❡ ❞r❛✇♥ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❢✉♥❞❛♠❡♥t❛❧ ❢♦r t❤❡ ✉♥❞❡rst❛♥❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡
❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ❝❤❡♠✐str② ♦❢ ❆♥✭■■■✮ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✳ ❙♦ ❢❛r✱ s❡✈❡r❛❧ st✉❞✐❡s ♦♥ t❤❡ st❛✲
❜✐❧✐t② ♦❢ ▲♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s s❡r✐❡s ✇❡r❡ ♣✉❜❧✐s❤❡❞✱ ❜✉t ♦♥❧② ✈❡r② ❢❡✇ st❛❜✐❧✐t②
❝♦♥st❛♥ts ❢♦r ❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇❡r❡ r❡♣♦rt❡❞✳ ❙✐♥❝❡ ❛❝t✐♥✐❞❡s ❛♥❞ ❧❛♥t❤❛♥✲
✐❞❡s ♦❢ s❛♠❡ ❝❤❛r❣❡ ❛♥❞ s✐♠✐❧❛r ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✐ ❡①❤✐❜✐t s✐♠✐❧❛r ❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣r♦♣❡rt✐❡s ✭❡✳❣✳
❈♠✭■■■✮ ❛♥❞ ❊✉✭■■■✮✱ ❆❝✭■■■✮ ❛♥❞ ▲❛✭■■■✮✮✱ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ♦❢ ❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s
❛r❡ ❣❡♥❡r❛❧❧② ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ✐♥❝r❡❛s❡ ✇✐t❤ ❛❝t✐♥✐❞❡ ❝♦♥tr❛❝t✐♦♥✱ r❡✢❡❝t✐♥❣ t❤❡ tr❡♥❞
♦❜s❡r✈❡❞ ✐♥ t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡ s❡r✐❡s ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✸✳✺✳✷✳✷✳ ❬✾❪✮✳ ❍❡♥❝❡✱ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❢♦r
t❤❡ ❧❛r❣❡r ❆❝✸✰ ✇✐t❤ t❤❡ ❝♦♥str❛✐♥❡❞ ♠❛❝r♦❝②❝❧❡ ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ ❧♦✇❡r t❤❛♥ ❢♦r
t❤❡ s♠❛❧❧❡r ❈♠✸✰✳
❋♦r t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✐s ♦❢ ❤✐❣❤

✐♠♣♦rt❛♥❝❡ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ❡✈❛❧✉❛t❡ ❉❖❚❆ ❢♦r ✐ts s✉✐t❛❜✐❧✐t② ✐♥ ❚❆❚ ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺✳ ■t ✐s
❦♥♦✇♥ t❤❛t r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ♥❡❡❞ t♦ ♠❡❡t ❝❡rt❛✐♥ ❝r✐t❡r✐❛ t♦ r❡♠❛✐♥ st❛❜❧❡
✉♥❞❡r ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ ❤✉♠❛♥ ❝✐r❝✉❧❛t✐♦♥ ❛♥❞ ♠❡t❛❜♦❧✐s♠✳ ❖♥❡ ♦❢ t❤❡s❡ ❝r✐t❡r✐❛
✐s t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ t♦✇❛r❞s tr❛♥s❝❤❡❧❛t✐♦♥ t♦ ❝♦♠♣❡t✐♥❣
❧✐❣❛♥❞s ✐♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ✭❍❙❆✱ ❍❙❚❋✱ ❝❛r❜♦♥❛t❡✮✳ ■t ❤❛s ❜❡❡♥ ❡st✐♠❛t❡❞ ❜② ▼♦♥t❛✈♦♥
❡t ❛❧✳ t❤❛t ❛ ❧♦❣ ❑ ❃ ✶✾ ✐s r❡q✉✐r❡❞ t♦ ✇❛rr❛♥t ❃ ✾✵ ✪ ❝❤❡❧❛t❡ st❛❜✐❧✐t② ✉♥❞❡r
♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✐♥ ❤✉♠❛♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ❬✷✷✶❪✳
❱❛r✐♦✉s ♠❡t❤♦❞s ❛r❡ ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ❢♦r s♣❡❝✐❛t✐♦♥✱ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ st❛✲

❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ♦❢ ❝♦♠♣❧❡①❡s✱ ✇✐t❤ ♥♦♥✲✐♥✈❛s✐✈❡ s♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝ ♠❡t❤♦❞s ✇❤✐❝❤ ❞♦ ♥♦t
❞✐st✉r❜ t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❜❡✐♥❣ s✉♣❡r✐♦r t♦ ✐♥✈❛s✐✈❡ ♠❡t❤♦❞s
s✉❝❤ ❛s ❡①tr❛❝t✐♦♥✳ ❯♥❢♦rt✉♥❛t❡❧②✱ ❢♦r ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆
♥♦ s♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝ ♠❡t❤♦❞s ❛r❡ ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡ s✐♥❝❡ ♥❡✐t❤❡r ❆❝✭■■■✮ ♥♦r ❉❖❚❆ ❤❛✈❡ s✉✐t✲
❛❜❧❡ s♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝ ♣r♦♣❡rt✐❡s t♦ ❡♥❛❜❧❡ st✉❞✐❡s ✐♥ t❤❡ ❧♦✇ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ r❛♥❣❡✳ ❍♦✇✲
❡✈❡r✱ ♦t❤❡r r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ♠❡t❤♦❞s ❜❛s❡❞ ♦♥ s♦❧✐❞✲❧✐q✉✐❞✲❡①tr❛❝t✐♦♥✱ ❢♦r
❡①❛♠♣❧❡ ❈❤❡❧❡①✱ ❛r❡ ❛✈❛✐❧❛❜❧❡✱ ❛❧❧♦✇✐♥❣ ❢♦r ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❛t✐♦ ♦❢ ✉♥❝♦♠✲
♣❧❡①❡❞ ❆❝✲✷✷✺ t♦ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆ ✐♥ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ s②st❡♠✳ ❚❤✐s ✐s ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ t❤❡
❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ♣❛r❛❣r❛♣❤s✳

✺✳✸✳✶ Pr❡❧✐♠✐♥❛r② ❙♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❙t✉❞② ✇✐t❤ ❈❤❡❧❡①

❚♦ ♦❜t❛✐♥ ❛ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❛ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ st✉❞② s♣❛♥✲
♥✐♥❣ t❤❡ ♣❍ r❛♥❣❡ ❢r♦♠ ✸ ✲ ✶✸ ✇❛s ❝♦♥❞✉❝t❡❞✳ ❋r♦♠ ♣r❡✈✐♦✉s ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇✐t❤
❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✐t ✐s ❦♥♦✇♥ t❤❛t t❤❡s❡ st✉❞✐❡s ♠✉st ❜❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞ ✉♥❞❡r ❛❝✐❞✐❝ ❝♦♥❞✐✲
t✐♦♥s t♦ ❤❛✈❡ ❡♥♦✉❣❤ ❢r❡❡ ❉❖❚❆✹✲ ♣r❡s❡♥t ✐♥ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥✳ ◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss t❤❡ ✐♥✈❡st✐✲
❣❛t✐♦♥s ✇❡r❡ ❡①♣❛♥❞❡❞ t♦ t❤❡ ❛❧❦❛❧✐♥❡ r❡❣✐♦♥ t♦ s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s❧② ✐❞❡♥t✐❢② ❛♥❞ ✈❛❧✐❞❛t❡
t❤❡ ♠♦st s✉✐t❛❜❧❡ ♣❍ ❢♦r ❢✉t✉r❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts✳
❆ ❜❛t❝❤ ❡①♣❡r✐♠❡♥t s❡t✉♣ ✇❛s ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ ❛♥❞ ❛♥ ✐♥❞✐✈✐❞✉❛❧ s❛♠♣❧❡ ✇❛s ♣r❡♣❛r❡❞

❢♦r ❡❛❝❤ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ♣❍ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ ❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥ ✹✳✻✳✸✳✶✳ ❙✐♥❝❡ ❉❖❚❆
✭❝ ❂ ✸·✶✵✲✻▼✮ ✐s ✐♥tr♦❞✉❝❡❞ ✐♥ ❛ ✶✵✱✵✵✵ ❢♦❧❞ ❡①❝❡ss ♦✈❡r ❆❝✲✷✷✺ ✭❝ ❂ ✸·✶✵✲✶✵▼✮✱ t❤❡
r❡❛❝t✐♦♥ ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ♣r♦❝❡❡❞ ✈❡r② ❢❛st✳ ❍❡❛t✐♥❣ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ✐s r❡q✉✐r❡❞ s✐♥❝❡ ✐t
❤❛s ❜❡❡♥ ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ ✐♥ ♣❡r✈✐♦✉s ✇♦r❦s t❤❛t ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✇✐t❤ ❉❖❚❆
❞♦❡s ♥♦t t❛❦❡ ♣❧❛❝❡ ❛t ✷✺ ➦❈ ❡✈❡♥ ✐❢ t❤❡ ♣❍ ✐s ❛❧❦❛❧✐♥❡ ❬✼❪✳

✶✸✻



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✸✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆

❚❤❡ ♣❍ ✇❛s ❛❞❥✉st❡❞ t♦ t❤❡ ❞❡s✐r❡❞ ✈❛❧✉❡ ❜② ❛❞❞✐t✐♦♥ ♦❢ ✶ ▼ ❍◆❖✸ ♦r ✶ ▼ ◆❛❖❍✱
r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❈❛r❡ ✇❛s t❛❦❡♥ t♦ ♠❛✐♥t❛✐♥ ❛❧❧ ♦t❤❡r r❡❛❝t✐♦♥ ♣❛r❛♠❡t❡rs s✉❝❤ ❛s t♦t❛❧
✈♦❧✉♠❡✱ ❧✐❣❛♥❞ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❛♣♣❧✐❡❞ ❛❝t✐✈✐t② ✉♥❝❤❛♥❣❡❞✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❝❤❛❧❧❡♥❣✐♥❣
❞✉❡ t♦ t❤❡ ❞❡❝❛② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✳ ■t ✐s t❤❡r❡❢♦r❡ r❡q✉✐r❡❞ t♦ ❝♦♥❞✉❝t t❤❡ ✇❤♦❧❡ ❜❛t❝❤
st✉❞② ✐♥ ❛ ✈❡r② s❤♦rt ♣❡r✐♦❞ ♦❢ t✐♠❡ ✭✶✲✷ ❞❛②s✮ t♦ ♣r❡✈❡♥t ✈❛r✐❛t✐♦♥ ✐♥ t❤❡ ❛❞❞❡❞
✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ st♦❝❦ s♦❧✉t✐♦♥✳
■♥ t❤✐s ♣r❡❧✐♠✐♥❛r② ❡①♣❡r✐♠❡♥t t❤❡ ✐♦♥✐❝ str❡♥❣t❤ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ❝❛♥ ♥♦t ❜❡ r❡✲

❣❛r❞❡❞ ❛s ❝♦♥st❛♥t s✐♥❝❡ ♥♦ ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ❡❧❡❝tr♦❧②t❡ ✐s ❡♠♣❧♦②❡❞✳ ❍❡♥❝❡✱ t❤❡ r❡s✉❧ts
♦❢ t❤✐s ♣❍✲❞❡♣❡♥❞❡♥t s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ✇✐❧❧ ♠❛✐♥❧② ✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❡ s✉✐t❛❜❧❡ ♣❍ r❛♥❣❡ ❢♦r ❝♦♥✲
❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ❜♦t❤ t❤❡ ❢✉t✉r❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ st✉❞✐❡s ❛♥❞ t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ❛♥❞ ✇✐❧❧
♦♥❧② ♣❡r♠✐t ❛ r♦✉❣❤ ✜rst ❡st✐♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑✳
❆❢t❡r ❤❡❛t✐♥❣ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ✭✶✺ ♠✐♥ ❛t ✻✵ ➦❈✮✱ t❤❡ s♦❧✉t✐♦♥ ✇❛s ♣❛ss❡❞ t❤r♦✉❣❤ t❤❡

♣r❡❝♦♥❞✐t✐♦♥❡❞ ❈❤❡❧❡① ❝♦❧✉♠♥ ✭♣❍ ✼✮ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✻✳✶✳ ❖♥❡
r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ r❡s✉❧t ♦❢ t❤✐s ♣❍✲❞❡♣❡♥❞❡♥t ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ st✉❞② ✐s ♣❧♦tt❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡
✺✳✺✹✳ ❋r♦♠ t❤❡ s❧♦♣❡ ♦❢ t❤❡ ❝✉r✈❡ ❜❡t✇❡❡♥ ♣❍ ✸✳✺ ❛♥❞ ✺✳✺✱ t❤❡ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥
❛♥❞ ❤❡♥❝❡ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✐s ❞❡r✐✈❡❞✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✺✿ ❘❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ♣❍ ❞❡♣❡♥❞❡♥t s♣❡❝✐❛t✐♦♥ st✉❞② ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✇✐t❤ ❈❤❡❧❡①✳ ❚❤❡ ❡rr♦r
❜❛rs ❛r❡ ♦♠✐tt❡❞✳ ❚❤❡ ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ❢♦r ♣❍ ✸ ✲ ✺ ✐s ≤ ✺ ✪✱ ❜✉t ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② ❤✐❣❤
❛❜♦✈❡ ♣❍ ✺ ✭✉♣ t♦ ✶✺ ✪ ♦r ❤✐❣❤❡r✮✳

❋r♦♠ t❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ✐t ✐s ❛♣♣❛r❡♥t t❤❛t ♣❍ ❃ ✻ ✐s ♥❡❝❡ss❛r② t♦
❡♥s✉r❡ ❢✉❧❧ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥ t♦ t❤❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①✳ ■♥ ❛♥❛❧♦❣② t♦ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆
✭❊qs✳ ✺✳✷✸ ✲ ✺✳✷✼✮✱ ❢r♦♠ t❤❡ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❜❡t✇❡❡♥ ♣❍ ✸✳✺ ❛♥❞ ✺✳✺ ❛ ❧♦❣ ❑✻✵ ➦❈ ❂ ✶✼✳✼
❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✐s ❡st✐♠❛t❡❞ ❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠✿

Ac3+ +
[

DOTA4−
]

⇋ [AcDOTA]
−

with K =

[

[AcDOTA]
−
]

[Ac3+] [DOTA4−]
, ✭✺✳✸✹✮

log K = log





[

[AcDOTA]
−
]

[Ac3+]



− log
[

DOTA4−
]

free
. ✭✺✳✸✺✮

❋♦r t❤❡ ❈❤❡❧❡① ❡①♣❡r✐♠❡♥ts✱ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❢✉❧❧② ❞❡♣r♦t♦♥❛t❡❞
❉❖❚❆✹✲ s♣❡❝✐❡s ❛t t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ♣❍ ✇❛s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❢♦r
❉❖❚❆ ❛t ✻✵ ➦❈ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✳✛✮✳

✶✸✼



✺✳✸✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✺✳✸✳✶✳✶ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❤❡ r❡q✉✐r❡♠❡♥t ♦❢ ♣❍ ❃ ✻ ❢♦r ❡✣❝✐❡♥t ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❜② ❉❖❚❆ ✭❋✐❣✳
✺✳✸✺✮ ✐s ✐♥ ❛❣r❡❡♠❡♥t ✇✐t❤ r❡s✉❧ts ❢r♦♠ t❤❡ ♣r❡✈✐♦✉s ✇♦r❦✱ ✇❡r❡ ♣❍ ✽✳✺ ✲ ✾ ✇❛s
❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ✐❞❡❛❧ ❢♦r ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❬✼❪ ❛♥❞ ✐s ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ t❤❡ ♣❍ ✺✳✺ s✉❣❣❡st❡❞ ❜②
▼❝❉❡✈✐tt ❡t ❛❧ ❬✻❪✳ ■t ✐s t❤❡r❡❢♦r❡ r❡❝♦♠♠❡♥❞❡❞ t♦ ❝♦♥❞✉❝t t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✇✐t❤
❆❝✲✷✷✺ ❛t ❛❧❦❛❧✐♥❡ ♣❍✱ ✇❤❡r❡ ❉❖❚❆ ✐s ♠❛✐♥❧② ♣r❡s❡♥t ❛s ❢✉❧❧② ❞❡♣r♦t♦♥❛t❡❞ s♣❡❝✐❡s
✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✳✶✮✳
❋♦r s♣❡❝✐❛t✐♦♥ st✉❞✐❡s✱ t❤❡ ♣❍ r❛♥❣❡ ❜❡t✇❡❡♥ ✸ ❛♥❞ ✺ ❛♣♣❡❛rs t♦ ❜❡ s✉✐t❛❜❧❡✱

✇❤✐❝❤ ✐s s✐♠✐❧❛r t♦ t❤❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✳ ❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧②
❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❧♦❣ ❑ ♦❢ ∼✶✽ ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ s✉✣❝✐❡♥t❧② ❝♦♠♣❧✐❡s ✇✐t❤ t❤❡ ♣r❡✈✐s✐♦♥
❜② ❝♦♠♣✉t❡❞ ♠♦❞❡❧❧✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ♣r❡✈✐♦✉s r❡s✉❧ts ♦❜t❛✐♥❡❞ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ❉✐♣❧♦♠❛ st✉❞✲
✐❡s ✭P❍❘❊❊◗❈✮✳ ❙✐♥❝❡ r❡❧✐❛❜❧❡ ❞❛t❛ ❢♦r ❆❝✭■■■✮ ✇❛s ♥♦t ❛✈❛✐❧❛❜❧❡✱ t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠
❝♦♥st❛♥ts ♦❢ ✐ts ❛♥❛❧♦❣✉❡ ▲❛✭■■■✮ ✭❛t ✷✺ ➦❈✱ ■ ❂ ✵✮ ✇❡r❡ ✐♥tr♦❞✉❝❡❞ ✐♥t♦ t❤❡ ❝❛❧✲
❝✉❧❛t✐♦♥ t♦ ❝♦♥s✐❞❡r t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❖❍✲✱ ◆❖✸

✲✱ ❛s❝♦r❜❛t❡✱ ❝❛r❜♦♥❛t❡ ❛♥❞ ❛❝❡t❛t❡
❝♦♠♣❧❡①❡s✳ ❚♦ ❛❝❝♦✉♥t ❢♦r t❤❡ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥ ♦❢ ◆❛✰✇✐t❤ ❉❖❚❆✱ ❛❧s♦ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① st❛✲
❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥t ♦❢ ❧♦❣ ❑25➦❈❂ ✹✳✷ ❬✺❪ ✇❛s ✐♥tr♦❞✉❝❡❞✳ ▲✐❦❡ t❤❛t✱ ❛ ❧♦❣ ❑25➦❈ ♦❢ ✶✾✳✽
❢♦r ❬❆❝❉❖❚❆❪✲✭❛t ■ ❂ ✵✮ ✇❛s ❡st✐♠❛t❡❞✳
❇♦t❤ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✐♥ t❤✐s st✉❞② ❛r❡ r♦✉❣❤❧② ✐♥ t❤❡

s❛♠❡ r❛♥❣❡✳ ❚❤❡ ❞✐s❝r❡♣❛♥❝② ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ♠♦❞❡❧ ❛♥❞ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ r❡s✉❧ts ♣r♦❜✲
❛❜❧② ❛r✐s❡s ❢r♦♠ t❤❡ ✉s❡ ♦❢ ❝♦♥st❛♥ts ❢♦r ▲❛✸✰✱ ✇❤✐❝❤ ✐s s♠❛❧❧❡r t❤❛♥ ❆❝✸✰✳ ❆♥♦t❤❡r
s♦✉r❝❡ ♦❢ ❡rr♦r ✐s t❤❡ ✉♥❛❞❥✉st❡❞ ✐♦♥✐❝ str❡♥❣t❤ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧
❜❛t❝❤✳ ❆❧s♦✱ s✐♥❝❡ ❈❤❡❧❡① ❛s ✐♥✈❛s✐✈❡ ♠❡t❤♦❞ ❞✐st✉r❜s t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠✱ t❤❡ s♣❡❝✐✲
❛t✐♦♥ ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ ❛✤✐❝t❡❞ ✇✐t❤ r❛t❤❡r ❧❛r❣❡ ❡rr♦rs✳ ❚❤❡ st❛♥❞❛rt ❞❡✈✐❛t✐♦♥
✇✐t❤ t❤✐s ♠❡t❤♦❞ ✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ∼✺ ✪ ❜❡❧♦✇ ♣❍ ✺✱ ❜✉t ❧❛r❣❡r t❤❛♥ ✶✺ ✪ ❛❜♦✈❡
♣❍ ✺✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡ ❡✛♦rts ✇❡r❡ ♠❛❞❡ t♦ ✐♠♣❧❡♠❡♥t ❛ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ♠❡t❤♦❞ ❜❛s❡❞ ♦♥
■❚▲❈✱ ✇❤✐❝❤ ✐s r❡❧✐❛❜❧❡ ♦✈❡r t❤❡ ✇❤♦❧❡ ♣❍ r❛♥❣❡ ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✸✳✷✮✳

✺✳✸✳✷ ❉❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♦♠♣❧❡① ❙t❛❜✐❧✐t② ❈♦♥st❛♥t ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆
✇✐t❤ ❘❛❞✐♦✲■❚▲❈ ✐♥ t❤❡ ❚❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❘❛♥❣❡ ♦❢ ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈

❙✐♥❝❡ t❤❡ ❈❤❡❧❡① ♠❡t❤♦❞ ❞♦❡s ♥♦t ❣✐✈❡ r❡❧✐❛❜❧❡ r❡s✉❧ts ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② ✐♥ t❤❡ ♣❍✲r❛♥❣❡
❛❜♦✈❡ ♣❍ ✺ ✭s❡❡ ❛❧s♦ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✹✳✷✳✶✮✱ ❛♥❞ ❜❡❝❛✉s❡ s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❜❛t❝❤ s❛♠♣❧❡s
✇✐t❤ ❈❤❡❧❡① ❝♦❧✉♠♥ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② ✐s r❛t❤❡r t✐♠❡✲❝♦♥s✉♠✐♥❣✱ ❛♥ ■▲❚❈ s②st❡♠ ✇❛s
❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ✭❲❤❛t♠❛♥♥ ✸▼▼✴✵✳✾ ✪ ◆❛❈❧✮ ✇❤✐❝❤ ❢❛❝✐❧✐t❛t❡s ❝♦♥✈❡♥✐❡♥t✱ ❜✉t st✐❧❧
❛❝❝✉r❛t❡ ❛♥❞ r❡❧✐❛❜❧❡ ❞✐✛❡r❡♥t✐❛t✐♦♥ ✇❤✐❧❡ ❛t t❤❡ s❛♠❡ t✐♠❡ ♦✛❡r✐♥❣ t❤❡ ♣♦ss✐❜✐❧✐t②
♦❢ ❤✐❣❤ s❛♠♣❧❡ t❤r♦✉❣❤✲♣✉t ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✷✳✺✳✷✱ ❋✐❣✳ ✹✳✶✷✱ r✐❣❤t✮✳
❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ❢♦r t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❚❘▲❋❙ ❜❛t❝❤

❡①♣❡r✐♠❡♥t ✇❡r❡ tr❛♥s❧❛t❡❞ ✐♥t♦ ❛ s❡t✉♣ s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r ■❚▲❈✲✐♥✈❡st✐❛❣t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✳ ❆s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥ ✹✳✻✳✸✳✷✱ ❢♦r ❡❛❝❤ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❛ s❡r✐❡s
♦❢ ✐♥❞✐✈✐❞✉❛❧ s❛♠♣❧❡s ✇❛s ♣r❡♣❛r❡❞ ❢♦r ❡❛❝❤ ♣❍ ✈❛❧✉❡✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② ❤❡❛t✐♥❣ ❢♦r ✷✹
❤ ✭❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❛t ✻✵ ✲ ✾✵ ➦❈✮ ♦r ✉♣ t♦ ✹✽ ❤ ✭✹✺ ➦❈✮✳ ❚❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥✲t♦✲❧✐❣❛♥❞ r❛t✐♦
✇❛s ❛❞❥✉st❡❞ ❢♦r ❡❛❝❤ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ t♦ ❛❧❧♦✇ ❢✉❧❧ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡t t✐♠❡ ♣❡r✐♦❞✳
❉❡t❛✐❧s ❛r❡ ❧✐st❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✶✻✳
❆❢t❡r t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✇❛s ❤❛❧t❡❞✱ ❛❧✐q✉♦ts ♦❢ ✶✵ ➭❧ ✇❡r❡ ✇✐t❤❞r❛✇♥ ❢r♦♠ ❡❛❝❤ ❜❛t❝❤

❛♥❞ s❡♣❛r❛t❡❞ ✉s✐♥❣ ■❚▲❈ t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ r❛t✐♦ ♦❢ ❝♦♠♣❧❡①❡❞ t♦ ✏❢r❡❡✑ ❆❝✲✷✷✺✳
❚❤❡ str✐♣s ✇❡r❡ ❝✉t ✐♥ ❤❛❧❢ ❛♥❞ ❛♥❛❧②s❡❞ ✇✐t❤ ❣❛♠♠❛ s♣❡❝tr♦♠❡tr② ❛❢t❡r s❡❝✉❧❛r
❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✇❛s r❡❛❝❤❡❞✳ ❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ❛♥❞ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ s❧♦♣❡
❛♥❛❧②s✐s ❢♦r t❤❡ ✈❛r✐♦✉s t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛r❡ ♣❧♦tt❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✻✳ ❇❡s✐❞❡s ❊q✳ ✺✳✸✹

✶✸✽



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✸✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆

❛♥❞ ✺✳✸✺✱ ❢♦r ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❡q✉❛t✐♦♥s
❛♣♣❧②✿

[DOTA4−]free =
(

[DOTA]−
[

[AcDOTA]
−
])

·X4 , ✭✺✳✸✻✮

X4 =
β4

[H+]
4
+ β1 [H+]

3
+ β2 [H+]

2
+ β3 [H+] + β4 + β4(KNaDOTA3− · [Na+])

, ✭✺✳✸✼✮

KNaDOTA3− =

[

[NaDOTA]
3−
]

[Na+] [DOTA4−]
. ✭✺✳✸✽✮

❆s ✐♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✸✳✶✮✱ t❤❡ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥ ✇✐t❤ ◆❛✰✱
❞❡r✐✈✐♥❣ ❢r♦♠ t❤❡ s✉♣♣♦rt✐♥❣ ❡❧❡❝tr♦❧②t❡ ◆❛❈❧❖✹✱ ❤❛s t♦ ❜❡ ❛❝❝♦✉♥t❡❞ ❢♦r ❜② ✐♥✲
❝❧✉s✐♦♥ ♦❢ ◆❛✭■✮❉❖❚❆ ✐♥t♦ t❤❡ ❉❖❚❆ s♣❡❝✐❛t✐♦♥✳ ❚❤❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ♠❡❛♥ ❧♦❣ ❑ ❢♦r
❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ♦❢ ❛❧❧ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❛r❡ ❧✐st❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✶✻✳ ❚❤❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ st❛❜✐❧✐t②
❝♦♥st❛♥ts ❢♦❧❧♦✇ ♦♥❧② ❛ ✇❡❛❦❧② ❞✐st✐♥❝t✐✈❡ tr❡♥❞✱ ✇✐t❤ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ✐♥❝r❡❛s✐♥❣
✇✐t❤ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳ ❚❤❡② ❛r❡ ❛❣❛✐♥ ❛✤✐❝t❡❞ ✇✐t❤ ❛♥ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❡rr♦r ♦❢ ± ✵✳✹
✉♥✐ts ❞❡r✐✈✐♥❣ ❢r♦♠ ❛♥ ❛ss✉♠❡❞ ✉♥❝❡rt❛✐♥t② ♦❢ ± ✵✳✵✺ ❢♦r t❤❡ ♣❍ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✳
❚❤✐s ❡rr♦r ✐s s✉♣❡r✐♦r ♦✈❡r t❤❡ ❡rr♦r ♦❢ ❬❆❝✸✰❪ ♦r✐❣✐♥❛t✐♥❣ ❢r♦♠ t❤❡ ❧♦ss ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❜②
❞❡❝❛② ✇✐t❤✐♥ ✷✹ ❤ ♦r ✹✽ ❤ ✭❁ ✶✵ ✪✮✳

❚❛❜❧❡ ✺✳✶✻✿ ❊①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛♥❞ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ st❛❜✐❧✲
✐t② ❝♦♥st❛♥t ❧♦❣ ❑ ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✇✐t❤ ❘❛❞✐♦ ✲ ■❚▲❈ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈
✭❝✭❆❝✭■■■✮✮ ❂ ✸·✶✵✲✶✵ ▼✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼✮✳

❈♦♥❞✐t✐♦♥s
❆❝✭■■■✮✿❉❖❚❆

❤❡❛t✐♥❣
s❧♦♣❡

❧♦❣ ❑ ✭± ✵✳✹✮ ❧♦❣ ❑ ✭± ✵✳✹✮ ❈❤❡❧❡①

✭■ ❂ ✵✳✶ ▼ ✮ ♣❡r✐♦❞ ◆❛❈❧❖✹ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ st✉❞②

✹✺ ➦❈ ✶ ✿ ✶✼✵✵ ✹✽ ❤ ✶✳✵✵ ✶✻✳✻ ✶✾✳✻

✻✵ ➦❈ ✶ ✿ ✶✺✵✵ ✷✹ ❤ ✵✳✾✼ ✶✻✳✼ ✶✾✳✻ ✶✼✳✼

✼✵ ➦❈ ✶ ✿ ✶✷✵✵ ✷✹ ❤ ✵✳✽✽ ✶✼✳✺ ✷✵✳✸

✽✵ ➦❈ ✶ ✿ ✶✵✵✵ ✷✹ ❤ ✶✳✵✶ ✶✻✳✽ ✶✾✳✼

✾✵ ➦❈ ✶ ✿ ✶✵✵✵ ✷✹ ❤ ✵✳✾✹ ✶✻✳✾ ✶✾✳✼

✶✸✾



✺✳✸✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✻✿ ♣❍✲❞❡♣❡♥❞❡♥t s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥s ✭❧❡❢t✮✱ s❧♦♣❡ ❛♥❛❧②s❡s ❛♥❞ t❤❡r❡♦❢ ❞❡r✐✈❡❞ ❧♦❣ ❑
✈❛❧✉❡s ✭r✐❣❤t✮ ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈✳

✶✹✵



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✸✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆

✺✳✸✳✷✳✶ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❇② ♠❡❛♥s ♦❢ ■❚▲❈ ✐t ✇❛s ♣♦ss✐❜❧❡ t♦ ❛❝❝✉r❛t❡❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❢♦r
❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❛t ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈✳ ❚❤❡ s❧♦♣❡ ❛♥❛❧②s❡s ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✻✱ ♣r❡s❡♥t✐♥❣ ✈❛❧✉❡s ❝❧♦s❡
t♦ ♦♥❡✱ ♣r♦✈❡ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ ✶ ✿ ✶ ❝♦♠♣❧❡① s♣❡❝✐❡s✳ ❆s ❢♦✉♥❞ ❢♦r ❬❈♠❉❖❚❆❪✲✱ t❤❡
st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❢♦r ❬❆❝❉❖❚❆❪✲ ✐♥❝r❡❛s❡ ✇✐t❤ ❤✐❣❤❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✳ ❆♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢
t❤❡ ✈❛♥✬t ❍♦✛ r❡❧❛t✐♦♥ ♦♥ t❤❡s❡ r❡s✉❧ts ❛❧❧♦✇s ❡①tr❛♣♦❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❛t ✷✺ ➦❈ t♦
❜❡ ✶✾✳✺±✵✳✹ ✭❋✐❣✳ ✺✳✸✼✮✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✐♥ ❣♦♦❞ ❛❣r❡❡♠❡♥t ✇✐t❤ ♣r❡✈✐♦✉s r❡s✉❧ts ❢r♦♠ t❤❡
t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ P❍❘❊❊◗❈ ♠♦❞❡❧ ✭❧♦❣ ❑✵∼✶✾✳✽ ✭■ ❂ ✵✱ ✇✐t❤ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ✷✺ ➦❈✮✳
❚❤❡ ❧♦❣ ❑✷✺ ➦❈ ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✐s ❝♦♥s❡q✉❡♥t❧② ❤✐❣❤ ❡♥♦✉❣❤ t♦ ♠❡❡t t❤❡ ❝r✐t❡r✐❛
❢♦r r❡♠❛✐♥✐♥❣ st❛❜❧❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✐♥ ❤✉♠❛♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ✭❧♦❣ ❑ ❃ ✶✾✱ ❬✷✷✶❪✮✳ ❚❤❡
❞✐✛❡r❡♥❝❡s ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❛t ✻✵ ➦❈✱ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✇✐t❤ ■❚▲❈ ❛♥❞ ❡st✐♠❛t❡❞
♣r❡✈✐♦✉s❧② ❜② ✉s✐♥❣ ❈❤❡❧❡① ✭❧♦❣ ❑ ∼✶✽✮✱ ❝❛♥ ❜❡ tr❛❝❡❞ ❜❛❝❦ t♦ t❤❡ ✐♥❛❝❝✉r❛❝② ♦❢ t❤❡
✐♥✈❛s✐✈❡ ❈❤❡❧❡① ♠❡t❤♦❞ ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✸✳✶✳✶✮✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✼✿ ❱❛♥✬t ❍♦✛ ♣❧♦t ❢♦r ❡①tr❛♣♦❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ t♦ ✷✺ ➦❈ ✭s♦❞✐✉♠✲
✐♥❞❡♣❡♥❞❡♥t✮✳ ❚❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❢♦r ✼✵ ➦❈ ✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ t♦♦ ❤✐❣❤ ❛♥❞ ✇❛s ❤❡♥❝❡
❡①❝❧✉❞❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ✜t✳

■♥ s✉♠♠❛r②✱ t❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❛r❡ ✐♥ t❤❡ ❡①♣❡❝t❡❞ r❛♥❣❡
❛♥❞ ❛ ❜✐t s♠❛❧❧❡r t❤❛♥ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❛
❝♦♥s❡q✉❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ❧❛r❣❡r ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✉s ♦❢ ❆❝✸✰✳ ❚❤✐s ✜♥❞✐♥❣ ✇❛s ❛♥❛❧♦❣♦✉s❧② r❡♣♦rt❡❞
❢♦r t❤❡ ❧♦❣ ❑ ♦❢ t❤❡ ❧❛r❣❡ ▲❛✸✰ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ t♦ t❤❡ ♦t❤❡r ▲♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s
✭❚❛❜❧❡ ✺✳✶✼ ❬✾❪✮✳ ■t ✐s ❝♦♠♠♦♥❧② ❛❣r❡❡❞ ✉♣♦♥ t❤❛t t❤❡r❡ ✐s ❛ ❧✐♥❡❛r ❞❡♣❡♥❞❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡
❧♦❣ ❑ ✉♣♦♥ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✉s✱ ✇✐t❤ ❆❝✸✰ ❛❧✇❛②s ❤❛✈✐♥❣ t❤❡ ❡①tr❡♠❡ ♣♦st✐t✐♦♥ ❛s ❧❛r❣❡st
tr✐✈❛❧❡♥t ❝❛t✐♦♥ ❬✽✽✱ ✷✽✵❪✳
❚❤❡ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❧♦❣ ❑✷✺➦❈ ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✭✶✾✳✺±✵✳✹ ❛t ■ ❂ ✵✳✶ ▼❀

✷✷✳✹±✵✳✹ ❛t ■ ❂ ✵✮ ❛♥❞ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✭✷✷✳✵±✵✳✹ ❛t ■ ❂ ✵✳✶ ▼❀ ✷✹✳✾±✵✳✹ ❛t ■ ❂ ✵✱
❚❛❜❧❡ ✺✳✶✼✮ ✐s ❝♦♥❢♦r♠ ✇✐t❤ t❤❡ r❡s✉❧t ❢r♦♠ t❤❡ ❡①tr❛♣♦❧❛t✐♦♥ s✉❣❣❡st❡❞ ❜② ❈❤♦♣♣✐♥✱
✇❤✐❝❤ ❛❧❧♦✇s ❛ r♦✉❣❤ ❡st✐♠❛t✐♦♥ ♦❢ ✶ ✿ ✶ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ❢r♦♠ ♦♥❡
❛❝t✐♥✐❞❡ ❝♦♠♣❧❡① t♦ ♦t❤❡rs ❜② ♠✉❧t✐♣❧②✐♥❣ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❜② t❤❡ r❛t✐♦ ♦❢ t❤❡ ✐♦♥✐❝
r❛❞✐✐ ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❛❝t✐♥✐❞❡ ❝❛t✐♦♥s ✭s❛♠❡ ✈❛❧❡♥❝② ❛♥❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♥✉♠❜❡r✮ ❬✾✼❪✳
❆❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤✐s✱ ❢♦r ❆❝✭■■■✮ ❛♥❞ ❈♠✭■■■✮ ✐t ❢♦❧❧♦✇s t❤❛t✿

r(Ac(III))

r(Cm(III))
=

112 pm

98 pm
= 1.143 . ✭✺✳✸✾✮

❲✐t❤ ❡✳❣✳ ❧♦❣ ❑ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❂ ✶✾✳✺±✵✳✹ ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼✮✿

log K(Ac(III)DOTA) · 1.143 = log K(Cm(III)DOTA) = 22.3± 0.4 (I = 0.1M). ✭✺✳✹✵✮

✶✹✶



✺✳✸✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❤✐s r❡s✉❧t ✐s ✐♥ ❣♦♦❞ ❛❣r❡❡♠❡♥t ✇✐t❤ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✈❛❧✉❡ ❢♦r
❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✭✷✷✳✵±✵✳✹✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼✮✱ ❝♦♥s✐❞❡r✐♥❣ t❤❛t t❤❡ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✐ ❛r❡ ✈❛❧✐❞
❢♦r ❈◆✻ ❬✷✽✵✱ ✾✷❪✳ ❚❤❡ ❛♣♣r♦❛❝❤ ✇❛s ❛❧s♦ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ ❢♦r t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡✲♣❛✐r
▲❛✭■■■✮❉❖❚❆ ✭✐✳r✳ ▲❛✭■■■✮ ❂ ✶✳✵✸✷ ➴ ❬✾✷❪✱ ❧♦❣ ❑ ✷✺ ➦❈❂ ✷✶✳✼ ❬✶✸✹❪ ♦r ✷✹✳✸ ❬✾❪✮ ❛♥❞
❊✉✭■■■✮❉❖❚❆ ✭✐✳r✳ ❊✉✭■■■✮ ❂ ✵✳✾✺ ➴ ❬✾✷❪✱ ❧♦❣ ❑ ✷✺ ➦❈❂ ✷✸✳✺ ❬✷✼✺❪ ♦r ✷✻✳✸ ❬✾❪✮✳
❆s ✐♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ t❤❡ ♣❛r❛♠❡t❡rs ∆RG ∆RS ❛♥❞ ∆RH ♦❜t❛✐♥❡❞

❢r♦♠ t❤❡ ●✐❜❜s r❡❧❛t✐♦♥ ✭❋✐❣✳ ✺✳✸✼✮ ✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❛t t❤❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①
❢♦r♠❛t✐♦♥ ✐s ❡♥❞♦t❤❡r♠✐❝✱ ❡①❡r❣♦♥✐❝ ❛♥❞ ♦❝❝✉r✐♥❣ ❡❛❣❡r❧② s✐♥❝❡ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✐s
❞r✐✈❡♥ ❜② ❛♥ ✐♥❝r❡❛s❡ ♦❢ ❡♥tr♦♣②✳ ❚❤❡ ❝❤❛♥❣❡ ♦❢ ●✐❜❜s ❢r❡❡ ❡♥❡r❣② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞
❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✭∆RG

0 ∼ ✲✶✹✷ ❦❏✴♠♦❧✮ ✐s ❝♦♥s✐❞❡r❛❜❧② ♠♦r❡ ♥❡❣❛t✐✈❡ t❤❛♥ ❢♦r
❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✭∆RG

0 ∼ ✲✶✷✽ ❦❏✴♠♦❧✮✱ ✇❤✐❝❤ r❡s✉❧ts ❢r♦♠ ∆RH ❛♥❞ ∆RS ❛r❡ ❜❡✐♥❣
s♠❛❧❧❡r ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ t❤❛♥ ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✳
❆s ❛❧r❡❛❞② ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✸✳✺✱ t❤❡ ❡♥t❤❛❧♣② ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ∆RH ❢♦r t❤❡

❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆ ✇✐t❤ t❤❡ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ❆♥✭■■■✮ ✐s ♣♦s✐t✐✈❡✳ ❚❤✐s ❝♦♠♣❧✐❡s
✇✐t❤ t❤❡ ✭♣♦s✐t✐✈❡✮ ∆RH ❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ▲❛✸✰ ✇✐t❤ t❤❡ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❧✐❣❛♥❞s
❚❊❚❆✱ P❊P❆ ❛♥❞ ❍❊❍❆ r❡♣♦rt❡❞ ❜② ❑♦❞❛♠❛ ❡t ❛❧✱ ✇❤♦ ❢♦✉♥❞ t❤❛t ✇✐t❤✐♥ t❤❡ r♦✇
♦❢ ♠❛❝r♦❝②❝❧❡s ∆RH ❜❡❝♦♠❡s ♠♦r❡ ♣♦s✐t✐✈❡ ✇✐t❤ ❞❡❝r❡❛s✐♥❣ r✐♥❣ s✐③❡ ❬✷✺✾❪✿

∆RH(La(III)HEHA−) = −17.2 kJ/mol < ∆RH(La(III)PEPA−) = 2.9 kJ/mol

< ∆RH(La(III)TETA−) = 22.6 kJ/mol (I = 0.2M NaNO3).

❆ss✉♠✐♥❣ r♦✉❣❤❧② ❧✐♥❡❛r ❜❡❤❛✈✐♦✉r✱ t❤❡ ♣r❡❞✐❝t❡❞ ✈❛❧✉❡ ❢♦r ∆RH ✇♦✉❧❞ ❜❡ ✐♥ t❤❡
♦r❞❡r ♦❢ ∼✹✵ ❦❏✴♠♦❧ ✭■ ❂ ✵✳✷ ▼ ◆❛✰✮✱ ✇❤✐❝❤ ❣r❛♥ts ♣❧❛✉s✐❜✐❧✐t② t♦ t❤❡ ❞✐♠❡♥s✐♦♥s
♦❢ t❤❡ ♣♦s✐t✐✈❡ ✈❛❧✉❡s ❢♦✉♥❞ ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✭∆RH ∼ ✺✵ ❦❏✴♠♦❧ ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼
◆❛✰✲❢r❡❡✮✱ ∆RH ∼ ✺✽ ❦❏✴♠♦❧ ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛✰✮ ❛♥❞ ∆RH

0 ∼ ✻✼ ❦❏✴♠♦❧✮✳
❋♦r ❜♦t❤ ❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥s ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t st✉❞②✱ t❤❡ ❞r✐✈✲

✐♥❣ ❢♦r❝❡ ✐s ❛❧♠♦st ❡①❝❧✉s✐✈❡❧② ❡♥tr♦♣✐❝✳ ❚❤✐s ✐s ✐♥ ❛❝❝♦r❞❛♥❝❡ ✇✐t❤ t❤❡ ♣r❡❞✐❝❛t✐♦♥
t❤❛t ❣❡♥❡r❛❧❧②✱ ✇✐t❤ ❛♠✐♥♦♣♦❧②❝❛r❜♦①②❧❛t❡s ❛♥❞ ▲♥✭■■■✮✴❆♥✭■■■✮✱ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛✲
t✐♦♥ ❡♥t❤❛❧♣✐❡s ❛♥❞ ❡♥tr♦♣✐❡s r❡✢❡❝t t❤❡ ❞♦♠✐♥❛♥❝❡ ♦❢ ❧❛r❣❡ ♣♦s✐t✐✈❡ ❝♦♥tr✐❜✉t✐♦♥s
❢r♦♠ t❤❡ ❞❡❤②❞r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝❛t✐♦♥s ♦✉t✇❡✐❣❤✐♥❣ ❛ s♠❛❧❧❡r✱ ♥❡❣❛t✐✈❡ ❝♦♥tr✐❜✉t✐♦♥
❢r♦♠ ♠❡t❛❧✲❧✐❣❛♥❞ ❜♦♥❞ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ✭✏❝♦♠♣❡♥s❛t✐♦♥ ❡✛❡❝t✑ ✮ ❬✷✺✾✱ ✷✽✶✱ ✷✽✷❪✳ ❚❤❡
♦❜t❛✐♥❡❞ ∆RS ✈❛❧✉❡s ❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ✐♥ t❤✐s ✇♦r❦ ❛r❡
s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ t❤❡ ✈❛❧✉❡s r❡♣♦rt❡❞ ❢♦r t❤❡ ❡✳❣✳ ❈♠✭■■■✮ ❛♥❞ ❆♠✭■■■✮ ❝♦♠✲
♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ♦♣❡♥✲❝❤❛✐♥ ❝❤❡❧❛t❡ ❧✐❣❛♥❞s ❧✐❦❡ ❊❉❚❆ ✭∆RS∼✷✹✵ ❏✴✭♠♦❧·❑✮✲✶✮ ♦r ❉❚P❆
✭∆RS∼✷✼✵ ❏✴✭♠♦❧·❑✮✲✶✮ ❬✷✽✸❪✳ ❚❤✐s ✐s tr❛❝❡❞ ❜❛❝❦ t♦ t❤❡ ♣r❡✲♦r❣❛♥✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
❧✐❣❛♥❞✿ ❉❖❚❆ ♣r♦✜ts ❢r♦♠ ❛ ❧❛r❣❡r ❡♥tr♦♣② ✐♥❝r❡❛s❡ ❞✉r✐♥❣ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ t❤❛♥
t❤❡ ✉♥♦r❣❛♥✐s❡❞ ♦♣❡♥✲❝❤❛✐♥ ❝❤❡❧❛t❡ ❧✐❣❛♥❞s ✭✏♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❡✛❡❝t✑✮✳ ❚❤❡ ❧❛tt❡r ❛r❡
❢♦r❝❡❞ ✐♥t♦ ❛♥ ♦r❣❛♥✐s❡❞ str✉❝t✉r❡ ❞✉r✐♥❣ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❛♥❞ t❤❡r❡❢♦r❡ ❣❛✐♥ ❧❡ss ❡♥✲
tr♦♣②✳
■♥ ❞✐r❡❝t ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✶✼✮ ✐t ✐s ❢♦✉♥❞ t❤❛t ❡s♣❡❝✐❛❧❧②

∆RH
0 ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❞✐✛❡rs ❢r♦♠ t❤❡ ✈❛❧✉❡ ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✳ ❚❤❡

❞✐✛❡r❡♥❝❡ ♦❢ ∆(∆H0)∼✹✹ ❦❏✴♠♦❧ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆
❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❛❝❝♦r❞s t♦ t❤❡ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ r❡♣♦rt❡❞ ❢♦r t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❡♥t❤❛❧✲
♣✐❡s ♦❢ t❤❡✐r ❛q✉♦ ✐♦♥s ✭∆fH

0
(Ac(III)aquo) = −653 ± 25 kJ/mol, ∆fH

0
(Cm(III)aquo) =

−615± 6 kJ/mol✱ ❬✽✽❪✮ ❛♥❞ ❝❛♥ ❜❡ r❡❣❛r❞❡❞ ❛s ✐♥❞✐❝❛t✐♦♥ ❢♦r t❤❡ ♣❧❛✉s✐❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡
❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❡♥t❤❛❧♣✐❡s✳
❚❤❡ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ t♦ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛❧♠♦st ❛t❤❡r♠✐❝ ∆RH(I=0.1M) = 5.8 ±

0.9 kJ/mol ♦r ♠❛r❣✐♥❛❧ ❡♥❞♦t❤❡r♠✐❝ ∆RH
0 = 22.7 ± 0.8 kJ/mol ❢♦✉♥❞ ❢♦r

❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ r❡s✉❧t ❢r♦♠ t❤❡ ❧❡ss ❞✐st✐♥❝t ✈❛r✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆

✶✹✷



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✸✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆

❚❛❜❧❡ ✺✳✶✼✿ ❙✉♠♠❛r② ♦❢ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs ❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ❛♥❞
❆❝✭■■■✮ ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ✭✐♥ s♦❞✐✉♠✲❢r❡❡ ♠❡❞✐❛✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼✮✳ ❚❤❡ ✈❛❧✉❡s ✐♥ ❜r❛❝❦❡ts r❡♣r❡s❡♥t t❤❡
♣❛r❛♠❡t❡rs ♦❜t❛✐♥❡❞ ❜② ✜tt✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ✐♥ ♠❡❞✐❛ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ◆❛✰✭■ ❂ ✵✳✶ ▼✮✳ ❚❤❡ ✈❛❧✉❡s
✐♥❞✐❝❛t❡s ✇✐t❤ ❛st❡r✐s❦ ❛r❡ st❛♥❞❛rt ❞❛t❛ ❢♦r ■ ❂ ✵✳

❆♥✭■■■✮
∆RH ∆RS ∆RG✷✺ ➦❈ ❧♦❣ ❑ ❧♦❣ ❑✷✺ ➦❈✭■ ❂ ✵✳✶ ▼✮ ♦❢

❬❦❏✴♠♦❧❪ ❬❏✴✭♠♦❧·❑✮❪ ❬❦❏✴♠♦❧❪ ✷✺ ➦❈ ▲♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s

❈♠✭■■■✮

✹✾✳✽±✺✳✵ ✺✽✽✳✾±✶✺✳✵ ✲✶✷✺✳✽±✶✵✳✻ ✷✷✳✵✷±✵✳✹ ✷✹✳✵✷±✵✳✶✶ ❢♦r ❈♠✭■■■✮ ❬✶✷✻❪✱

✭✺✽✳✷±✻✳✻✮ ✭✺✽✽✳✷±✷✵✳✵✮ ✭✲✶✵✽✳✸±✶✸✳✼✮ ✭✶✾✳✵±✵✳✹✮ ✷✸✳✾✺±✵✳✶ ❢♦r ❊✉✭■■■✮ ❬✶✷✻❪✱

✻✻✳✾±✺✳✷ ✯ ✼✵✵✳✶±✶✺✳✻ ✯ ✲✶✹✶✳✽±✶✶✳✷ ✯ ✷✹✳✽✺±✵✳✹ ✯ ✷✻✳✷±✵✳✶ ❢♦r ❊✉✭■■■✮ ❬✾❪✳

❆❝✭■■■✮ ✺✳✽±✵✳✾ ✸✾✸✳✸±✷✳✻ ✲✶✶✶✳✹±✷✳✹ ✶✾✳✺✷±✵✳✹ ✷✶✳✼±✵✳✶ ❢♦r ▲❛✭■■■✮ ❬✶✸✹❪✱

✭✶✹✳✵±✵✳✼✮ ✭✸✻✶✳✻±✷✳✶✮ ✭✲✾✸✳✾±✷✳✶✮ ✭✶✻✳✹±✵✳✹✮ ✷✹✳✷±✵✳✷ ❢♦r ▲❛✭■■■✮ ❬✾❪✳

✷✷✳✼±✵✳✽ ✯ ✺✵✹✳✹±✷✳✺ ✯ ✲✶✷✼✳✼±✷✳✻ ✯ ✷✷✳✸✽±✵✳✹ ✯

✇✐t❤ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳ ❚❤✐s ✐s ♣r♦❜❛❜❧② ❞✉❡ t♦ t❤❡ ❢❛❝t t❤❛t ✐♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ t❤❡
❧❛r❣❡r ❆❝✸✰ ❝❛t✐♦♥✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❧❡ss ❡❛s✐❧② ✜tt❡❞ ✐♥t♦ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ❝❛❣❡ t❤❛♥ t❤❡ s♠❛❧❧❡r
❈♠✸✰ ❝❛t✐♦♥✱ t❤❡ ✐♥❝r❡❛s❡❞ ✢❡①✐❜✐❧✐t② ♦❢ ❉❖❚❆ ❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ st✐❧❧ ❞♦❡s
♥♦t ❛❧❧♦✇ ❢♦r ♣r♦♣❡r ❡♥❝❛♣s✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥✳ ■t ✐s t❤❡r❡❢♦r❡ ❡①♣❡❝t❡❞ t❤❛t
t❤❡ ❆❝✲◆ ❜♦♥❞ ❧❡♥❣t❤ ✐♥ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✐s ❧♦♥❣❡r ❛♥❞ t❤✉s ✇❡❛❦❡r t❤❛♥ ✐♥
❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ✐s ❧♦❝❛t❡❞ ❢❛rt❤❡r ❛✇❛② ❢r♦♠ t❤❡
◆✲♣❧❛♥❡ ✭❋✐❣✳ ✺✳✸✽✮✳ ❙✐♥❝❡ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❛t t❤❡ ✈❛r✐♦✉s ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛r❡
❛❧❧ ✈❡r② s✐♠✐❧❛r✱ t❤❡ ❆❝✲◆ ❜♦♥❞ ❧❡♥❣t❤ ✐♥ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❢♦r♠❡❞ ❛t s❧✐❣❤t❧② ❡❧❡✈❛t❡❞
t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭❡✳❣✳ ✹✺✱ ✻✵ ➦❈✱ ❧♦❣ ❑✭■ ❂ ✵✳✶ ▼✮❂ ✶✾✳✻±✵✳✹✮ ✐s ❤❡♥❝❡ ♦♥❧② ♠❛r❣✐♥❛❧❧②
s❤♦rt❡r t❤❛♥ ✐♥ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❢♦r♠❡❞ ❛t ❤✐❣❤❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭❡✳❣✳ ✽✵✱ ✾✵ ➦❈✱ ❧♦❣
❑✭■ ❂ ✵✳✶ ▼✮❂ ✶✾✳✼±✵✳✹✮✳ ■♥ ❝♦♥❝❧✉s✐♦♥✱ t❤✐s ✐♠♣❧✐❡s t❤❛t t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❢♦r♠❡❞ ❞✉r✐♥❣
❆❝✲✷✷✺✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❛t ∼✻✵ ➦❈ ✭❛s s✉❣❣❡st❡❞ ❜② ▼❝❉❡✈✐tt
❡t ❛❧ ❬✻❪✮✱ ❛r❡ t❡❝❤♥✐❝❛❧❧② ❛s st❛❜❧❡ ❛s t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❢♦r♠❡❞ ❞✉r✐♥❣ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛t
∼✹✺ ➦❈✱ ✇❤✐❝❤ ✐s s✉❣❣❡st❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡✈✐♦✉s ❛♥❞ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦✳ Pr❡❢❡rr❡♥❝❡ ✐s t❤❡r❡✲
❢♦r❡ ❣✐✈❡♥ t♦ t❤❡ ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛t ✹✺ ➦❈✱ ✇❤✐❝❤ r❡s✉❧ts ✐♥
❢✉❧❧ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥ ❛❢t❡r ✶✺ ♠✐♥ ❬✼❪✱ ✐♥ ❝♦♥tr❛r② t♦ t❤❡ ❛✈❡r❛❣❡ ②✐❡❧❞s ♦❢ ∼✶✵ ✪ ♦❜t❛✐♥❡❞
❢♦❧❧♦✇✐♥❣ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧❧ ✉s❡❞ ❜② t❤❡ ❣r♦✉♣ ♦❢ ▼❝❉❡✈✐tt✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✽✿ ❙tr✉❝t✉r❡ ♦❢ ▲♥✭■■■✮✴❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s✱ ❡st✐♠❛t❡❞ ❜② ❛♣♣❧②✐♥❣ t❤❡ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✐
❢♦r ❈◆✻ ❬✾✷❪✳ ❙tr✉❝t✉r❡s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ✇✐t❤ ❚✉r❜♦♠♦❧❡ ✻✳✹ s♦❢t✇❛r❡✱ ❣r❛♣❤✐❝s ❞r❛✇♥ ✇✐t❤ ▼♦❧❞❡♥ ✺✳✵
s♦❢t✇❛r❡✳

✶✹✸



✺✳✸✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✺✳✸✳✷✳✷ ▼♦❞❡❧❧✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❊①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❘❡s✉❧ts ❯s✐♥❣ t❤❡ P❍❘❊❊◗❈ ❈♦❞❡

❆s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✸✳✻✮✱ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ r❡s✉❧ts ❢♦r
❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❛r❡ ✜tt❡❞ ✇✐t❤ P❍❘❊❊◗❈ ❬✷✼✽❪ ✉♥❞❡r ❝♦♥s✐❞❡r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❢♦r
◆❛✭■✮❉❖❚❆ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✳✷✮ ❛♥❞ t❤❡ ✈❛r✐♦✉s ❝♦♠♣❡t✐♥❣ ❧✐❣❛♥❞s ♣♦ss✐❜❧② ♣r❡s❡♥t
✐♥ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥✳ ❚❤❡ ❧♦❣ ❑ ❬❆❝✭❉❖❚❆✮❪✲ ✇❡r❡ r❡❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢♦r ③❡r♦ ✐♦♥✐❝ str❡♥❣t❤
✭❚❛❜❧❡ ✺✳✶✽❀ ❢♦r ❛❧❧ ♦t❤❡r ❝♦♥st❛♥ts r❡❢❡r t♦ ❚❛❜❧❡ ✺✳✶✺✮✳
❚✇♦ r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ r❡s✉❧ts ❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮ ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ❛r❡ ❛ss❡ss❡❞

✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✾✳

❚❛❜❧❡ ✺✳✶✽✿ ❙t❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❧♦❣ ❑ ❬❆❝✭❉❖❚❆✮❪✲❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼✮✱
r❡❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢♦r ■ ❂ ✵✳

❚❬➦❈❪ ❧♦❣ ❑✵ ❬❆❝✭❉❖❚❆✮❪✲

✷✺ ✷✷✳✹±✵✳✹
✹✺ ✷✷✳✻±✵✳✹
✻✵ ✷✸✳✹±✵✳✹
✼✵ ✷✷✳✾±✵✳✹
✽✵ ✷✸✳✵±✵✳✹
✾✵ ✷✸✳✶±✵✳✹

❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✾✿ ❘❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡s ❢♦r t❤❡ ♣❍ ❞❡♣❡♥❞❡♥t ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❬❆❝✭■■■✮❉❖❚❆❪✲

❛t ✻✵ ➦❈ ❛♥❞ ✾✵ ➦❈✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✳ ❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ✭❞♦ts✮ ✐s ♣❧♦tt❡❞
♦♥t♦ t❤❡ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡s ♦❜t❛✐♥❡❞ ❜② ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥s ✇✐t❤ P❍❘❊❊◗❈✳

✺✳✸✳✷✳✸ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥s ✭❋✐❣✳ ✺✳✸✾✱ ❞♦ts✮ ❛r❡ ✐♥ ❣♦♦❞
❛❣r❡❡♠❡♥t ✇✐t❤ t❤❡ ❝✉r✈❡s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ✐♥ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♠♦❞❡❧❧✐♥❣ ✇✐t❤
P❍❘❊❊◗❈ ✉♥❞❡r t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛♥❞ t❤✉s ✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❡ r❡❧✐✲
❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❢♦r t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✳

✶✹✹



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s

✺✳✹ ❙②♥t❤❡s✐s ❛♥❞ ❊✈❛❧✉❛t✐♦♥ ♦❢
❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s

❚❤❡ r❡s✉❧ts ♦❜t❛✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡✈✐♦✉s ♣❛r❛❣r❛♣❤s ✐♠♣❧② t❤❛t✱ ✉♥❞❡r ❛❧❦❛❧✐♥❡ ❝♦♥❞✐✲
t✐♦♥s✱ ❆❝✲✷✷✺✲r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ♦❢ ♣❡♣t✐❞❡s ❛♥❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡
♦❢ ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈ ❝❛♥ r❡s✉❧t ✐♥ q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥ ✇✐t❤✐♥ r❡❛s♦♥❛❜❧② s❤♦rt r❡❛❝t✐♦♥
t✐♠❡s✳ ❚❤❡ ❤✐❣❤ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ✐♥❞✐❝❛t❡ s✉✣❝✐❡♥t t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t②
❢♦r ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ✐♥ ❆■❚✱ ♣r♦✈✐❞❡❞ t❤❛t t❤❡ r❡❛❝t❛♥ts ❡♠♣❧♦②❡❞ ✐♥ t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣
♣r♦❝❡ss ❛r❡ ♦❢ ❤✐❣❤❡st q✉❛❧✐t② ❛♥❞ ♣✉r✐t②✳ ❚❤✐s ✇❛s ❛❧r❡❛❞② s✉❣❣❡st❡❞ ✐♥ ♣r❡❝❡✲
❞✐♥❣ st✉❞✐❡s ♦♥ t❤❡ ❞❡✈❡❧♦♣❡♠❡♥t ♦❢ ❛ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❛♥❞
♣❡♣t✐❞❡s ✇✐t❤ ❧♦✇ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ❬✼❪✳
❇❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ♣r✐♦r ✇♦r❦✱ t❤❡ s❝♦♣❡ ♦❢ t❤❡ ♣r❡s❡♥t P❤❉ t❤❡s✐s ✐s t❤❡ ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥ ❛♥❞

♦♣t✐♠✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤✐s ❛♥t✐❜♦❞② ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ ✭♣❍ ✾✱ ✶✺ ♠✐♥✱ ✹✺ ➦❈✮ ❢♦r ❤✐❣❤❡r
s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ❧✐❦❡ t❤❡② ❛r❡ r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r ❝❧✐♥✐❝❛❧ st✉❞✐❡s✳ ■♥t❡r♣r❡t❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
r❡s✉❧ts ❢r♦♠ t❤❡ ♣r❡✈✐♦✉s❧② ❞❡s❝r✐❜❡❞ ❦✐♥❡t✐❝✲ ❛♥❞ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s
✇✐t❤ r❡❣❛r❞ t♦ r❛♣✐❞ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❤✐❣❤❧② st❛❜❧❡ ❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐❧❧ ❛❧❧♦✇
❜❡tt❡r ✉♥❞❡rst❛♥❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ r❡❛s♦♥s ❢♦r t❤❡ s♦♠❡✇❤❛t ✉♥❡①♣❡❝t❡❞ ❤✐❣❤ ❡✣❝✐❡♥❝② ♦❢
t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛t ❝♦♠♣❛r❛❜❧② ♠✐❧❞ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳

✺✳✹✳✶ ❖♣t✐♠✐s❡❞ P✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺

❊✈❡r② ♦♥❝❡ ✐♥ ❛ ✇❤✐❧❡✱ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥s ❛♥❞ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺ ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ t♦
❡♥❝♦✉♥t❡r s❡r✐♦✉s ❞✐✣❝✉❧t✐❡s ✇❤✐❝❤ r❡✢❡❝t ✐♥ ❧♦✇ ♣r♦❞✉❝t ②✐❡❧❞s✳ ❙❡✈❡r❛❧ s♦✉r❝❡s ❢♦r
t❤❡ ♣r♦❜❧❡♠ ❤❛✈❡ ❜❡❡♥ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ ✇❤✐❧❡ ❛tt❡♠♣t✐♥❣ t♦ ♠❛❦❡ t❤❡ ♣r♦❝❡❞✉r❡s ❢❛✐❧✲s❛❢❡✱
✇✐t❤ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ♦❢ ♠❡t❛❧❧✐❝ ♦r ♦r❣❛♥✐❝ ♥❛t✉r❡ ❤❛✈✐♥❣ r❡❝❡✐✈❡❞ t❤❡ ❤✐❣❤❡st ❛tt❡♥t✐♦♥✳
▼❛♥② ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇❡r❡ t❤❡r❡❢♦r❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞ t♦ ❛ss❛② t❤❡ q✉❛❧✐t② ❛♥❞ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r✐t②
♦❢ t❤❡ ❡♠♣❧♦②❡❞ r❡❛❝t❛♥ts✳

✺✳✹✳✶✳✶ ◗✉❛❧✐t② ❈♦♥tr♦❧ ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ❙t♦❝❦ ❙♦❧✉t✐♦♥ ✇✐t❤ ■❈P✲▼❙

■t ❤❛s ❜❡❡♥ r❡♣♦rt❡❞ ❜② ❇♦❧❧ ❡t ❛❧ t❤❛t ♠❡t❛❧❧✐❝ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ❛r❡ ❝♦♥t❛✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡
❆❝✲✷✷✺ ❝❤❛r❣❡s ❢r❡s❤❧② ♣r❡♣❛r❡❞ ❛t ❖❘◆▲ ❬✷✵✽❪✳ ❉✉❡ t♦ t❤❡ s✐♠✐❧❛r ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤✐❝
♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ♠❡t❤♦❞♦❧❣② ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✸✳✼✳✶✮ t❤❡ s❛♠❡ ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❛♣♣❧② ❢♦r
❆❝✲✷✷✺ ♣r♦❞✉❝❡❞ ❛t ■❚❯✳ ❊✈❡♥ tr❛❝❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ❛r❡ s✉♣♣♦s❡❞ t♦ ❜❡
❡✛❡❝t✐✈❡ ❝♦♠♣❡t✐t♦rs ❢♦r ❆❝✭■■■✮ ✐♥ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥s ✇✐t❤ t❤❡ r❛t❤❡r ✉♥s❡❧❡❝t✐✈❡ ❉❖❚❆✱
✇❤✐❝❤ ✐s ❦♥♦✇♥ t♦ ❞✐s❝r✐♠✐♥❛t❡ ❛❣❛✐♥st ❧❛r❣❡ ❝❛t✐♦♥s ✭❡❛r❧② ▲♥✭■■■✮✴❆♥✭■■■✮✮ ❜✉t ❛❧s♦
t♦ ❛✈✐❞❧② ❝♦♦r❞✐♥❛t❡ ✇✐t❤ ❛ ❤✐❣❤ ♥✉♠❜❡r ♦❢ s♠❛❧❧❡r ❛❧❦❛❧✐♥❡ ❡❛rt❤ ❛♥❞ ❞✐✲✴tr✐✈❛❧❡♥t
tr❛♥s✐t✐♦♥ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ❬✷✽✹✱ ✷✽✺✱ ✷✷✾❪✳ ❚❤❡ r❡♣♦rt❡❞ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❉❖❚❆ ✇✐t❤
t❤❡ ❧❛tt❡r ❝❛t✐♦♥s ❛r❡ ✐♥ t❤❡ s❛♠❡ ♦r❞❡r ♦❢ ♠❛❣♥✐t✉❞❡ ❛s✱ ♦r ❡✈❡♥ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❡①❝❡❡❞
t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✭s❡❡ ❚❛❜❧❡ ✸✳✷✮✳ ❉❡♣❡♥❞❡♥t ♦♥ t❤❡✐r
r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s✱ t❤✐s ❝❛♥ ❧❡❛❞ t♦ ♣r❡❢❡rr❡❞ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡s❡ ♠❡t❛❧
❝❛t✐♦♥s ♦✈❡r ❆❝✭■■■✮✳
■♥ t❤❡ ❝♦♥t❡①t ♦❢ r♦✉t✐♥❡ q✉❛❧✐t② ❛ss❡ss♠❡♥t ❛♥ ❛tt❡♠♣t ✇❛s ♠❛❞❡ t♦ ♠♦♥✐t♦r t❤❡

❛♠♦✉♥t ♦❢ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ❜② ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ ■❈P✲▼❙ ❞❛t❛ ♦❢ ✈❛r✐♦✉s ❆❝✲✷✷✺
s❛♠♣❧❡s ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✶✳✶✳✸✱ ❬✷✸✸❪✮✳ ❊s♣❡❝✐❛❧❧② ✐r♦♥ ❛♥❞ ❝❛❧❝✐✉♠✱ ❜♦t❤ ❢♦r♠✐♥❣
str♦♥❣ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ❞✉❡ t♦ t❤❡✐r s♠❛❧❧ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✉s ❛♥❞ ❤✐❣❤ ✐♦♥✐❝ ❝❤❛r❛❝t❡r
❬✶✸✹❪ ✭❧♦❣ ❑✭❈❛✭■■✮❉❖❚❆✮∼✶✼✱ ❧♦❣ ❑✭❋❡✭■■■✮❉❖❚❆✮∼✷✾✮✱ ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ♣r❡s❡♥t ✐♥ ❧❛r❣❡
❛♠♦✉♥ts✳ ❚❤✐s ✐s ✐♥ ❛❝❝♦r❞❛♥❝❡ ✇✐t❤ t❤❡ r❡s✉❧ts ❢r♦♠ ❖❘◆▲✱ ✇❤❡r❡✱ ❜❡s✐❞❡s ♦t❤❡rs✱
❈❛✭■■✮ ✭∼✵✳✶ ♠❣ ♣❡r ♠❈✐ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✮ ❛♥❞ ❋❡✭■■✮✴❋❡✭■■■✮ ✭✺ ➭❣ ♣❡r ♠❈✐ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✮

✶✹✺



✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✇❡r❡ r❡♣♦rt❡❞ t♦ ❜❡ t❤❡ ♠❛❥♦r ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ❬✷✵✽❪✳ ❋r♦♠ t❤❡ ❛♥②❧s✐s r❡s✉❧ts
❢♦r ❆❝✱ ❈❛ ❛♥❞ ❋❡ ✭t ❂ ♠❡❛s✮✱ t❤❡ r❡❧❛t✐✈❡ r❛t✐♦s ♦❢ ❆❝✿❈❛ ❛♥❞ ❆❝✿❋❡ ✇❡r❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞
✭t ❂ ✵✱ ❚❛❜❧❡ ✺✳✶✾✮ ❜② s✉❜str❛❝t✐♥❣ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❜❧❛♥❦ ✈❛❧✉❡s ✭❜❧❦✮ ❛♥❞ ❝♦♥s✐❞❡r✐♥❣
t❤❡ ❡①tr❛♣❧♦❛t❡❞ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❛t t❤❡ ❞❛② ♦❢ s❛♠♣❧❡ ♣r❡♣❛r❛t✐♦♥ ✭t ❂ ✵✮✳
❚❤❡ r❛t✐♦ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✈s✳ ❋❡✭■■■✮ ❛♥❞ ❆❝✲✷✷✺ ✈s✳ ❈❛✭■■✮ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② ✐♥ r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡
s❛♠♣❧❡s ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ✉♣ t♦ ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✶✾✮✿

Ac(III) : Ca(II) = 1 : 2, 000− 1 : 20, 000

Ac(III) : Fe(III) = 1 : 300− 1 : 5, 000

❙✐♥❝❡ ✇✐t❤ ♣r♦❣r❡ss✐✈❡ ❞❡❝❛② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ t❤❡ r❡❧❛t✐✈❡ r❛t✐♦s ✇✐❧❧ ❝♦♥t✐♥♦✉s❧② ✐♥❝r❡❛s❡✱
❡✐t❤❡r ❢r❡s❤❧② ♣r❡♣❛r❡❞ ❆❝✲✷✷✺ ♦r ❤✐❣❤❡r s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ ❛❧❧
❡①♣❡r✐♠❡♥ts t♦ ❣❡♥❡r❛❧❧② ❧✐♠✐t t❤❡ ❡①❝❡ss ♦❢ ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ✐♠♣✉r✐t✐❡s✳

❚❛❜❧❡ ✺✳✶✾✿ ❖✈❡r✈✐❡✇ ♦❢ s♦♠❡ s❡❧❡❝t❡❞ ■❈P✲▼❙ r❡s✉❧ts ❢♦r ✈❛r✐♦✉s s❛♠♣❧❡s t❛❦❡♥ ❢r♦♠ t❤r❡❡
❞✐✛❡r❡♥t ❆❝✲✷✷✺ ❝❤❛r❣❡s✳

s❛♠♣❧❡ ❆❝✲✷✷✺ ❬♥❣✴❣❪ ❆❝✲✷✷✺ ❬♥❣✴❣❪ ❈❛ ❬♥❣✴❣❪ ❋❡ ❬♥❣✴❣❪ ❆❝✿❈❛ ❆❝✿❋❡

✭t ❂ ♠❡❛s✮ ✭t ❂ ✵✮ ✭t ❂ ♠❡❛s✮ ✭t ❂ ♠❡❛s✮ ✭t❂✵✮ ✭t❂✵✮

❜❧❦ ✶ ✲ ✲ ✶✶✳✽±✶✳✹ ✺✳✵±✵✳✻ ✲ ✲

s ✶ ✵✳✵✵✷✺±✵✳✵✵✵✸ ✵✳✵✵✺ ✶✷✵±✶✹ ✶✳✸±✵✳✷ ✶✿✷✶✻✵✵ ✭❁ ❜❧❦✮

s ✷ ✵✳✵✵✵✶✹±✵✳✵✵✵✵✷ ✵✳✵✵✵✸ ✶✷±✶✳✹ ✻✳✻±✵✳✽ ✭✶✿✺✾✵✮ ✶✿✺✺✸✵

❜❧❦ ✷ ✲ ✲ ✶✸✳✻±✶✳✻ ✷✳✼±✵✳✸ ✲ ✲

❜❧❦ ✸ ✲ ✲ ✻✳✸±✵✳✽ ✵✳✾±✵✳✶ ✲ ✲

s ✸ ✵✳✵✵✶✷±✵✳✵✵✵✶ ✵✳✵✵✷ ✻✶±✼ ✹✳✹±✵✳✺ ✶✿✷✶✶✷✵ ✶✿✶✵✻✵

s ✹ ✵✳✵✵✵✾±✵✳✵✵✵✶ ✵✳✵✵✷ ✷✽✳✸±✸✳✹ ✷✳✼±✵✳✸ ✶✿✶✵✹✸✵ ✶✿✺✶✵

❜❧❦ ✹ ✲ ✲ ✽✳✶±✶ ✶✳✷±✵✳✶ ✲ ✲

s ✺ ✵✳✵✷✺±✵✳✵✵✸ ✵✳✵✸✽ ✶✵✺±✶✸ ✷✳✾±✵✳✸ ✶✿✷✺✺✵ ✭✶✿✹✺✮

s ✻ ✵✳✵✷✺±✵✳✵✵✸ ✵✳✵✸✽ ✾✹±✶✶ ✶✸✳✻±✶✳✻ ✶✿✷✷✼✵ ✶✿✸✸✵

❚♦ ♣✉r✐❢② ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ t❤❡s❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ❝♦♥t❛♠✐♥❛t✐♦♥s✱ ❉●❆ ❡①tr❛❝t✐♦♥ ❝❤r♦✲
♠❛t♦❣r❛♣❤② ✇❛s ❝♦♥s✐❞❡r❡❞✳ ❉●❆ r❡s✐♥s ❛r❡ ❝♦♠♠♦♥❧② ❛♣♣❧✐❡❞ ❢♦r s❡♣❛r❛t✐♦♥ ❛♥❞
♣r❡❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ tr✐✈❛❧❡♥t ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡s ❛♥❞ ❛❝t✐♥✐❞❡s ✐♥ ♥✐tr✐❝✲ ♦r ❤②❞r♦❝❤❧♦r✐❝ ❛❝✐❞
♠❡❞✐❛✱ ❡✳❣✳ ❢♦r s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ ❘❛✲✷✷✺ ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✸✳✼✳✶✮ ❬✷✶✸❪✳ ❯♥❞❡r
t❤❡s❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ ❚❊❍❉●❆ ✇❛s r❡♣♦rt❡❞ t♦ q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡❧② r❡t❛✐♥ ❆❝✭■■■✮ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡
❡✣❝✐❡♥t❧② s❡♣❛r❛t❡ ✐t ❢r♦♠ ❞✐✈❛❧❡♥t ❛❧❦❛❧✐♥❡ ❡❛rt❤ ❝❛t✐♦♥s s✉❝❤ ❛s ❈❛✭■■✮✱ ✇❤✐❝❤ ❡①✲
❤✐❜✐t ❧✐tt❧❡ ♦r ♥♦ r❡t❡♥t✐♦♥ ♦♥ t❤❡ r❡s✐♥s✳ ❚❤✐s ❉●❆✲❜❛s❡❞ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ✇❛s t❡st❡❞
s❡✈❡r❛❧ t✐♠❡s ❛♥❞ t❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❆❝✲✷✷✺ st♦❝❦ s♦❧✉t✐♦♥s ✇❡r❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✇✐t❤ ■❈P✲▼❙
t♦ ❝♦♠♣❛r❡ t❤❡♠ t♦ ♣r❡✈✐♦✉s❧② ♠❡❛s✉r❡❞ s❛♠♣❧❡s✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ s✐♥❝❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s
♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧s ✇❡r❡ ✈❡r② ❧♦✇ ♦r ❡✈❡♥ ❜❡❧♦✇ t❤❡ ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ❧❡✈❡❧s ✭❜❧❛♥❦s✮ ♦❢ t❤❡
❞♦✉❜❧❡✲❞❡st✐❧❧❡❞ ♥✐tr✐❝ ❛❝✐❞ ✉s❡❞ ❢♦r ■❈P✲▼❙✱ ♥♦ ❝❧❡❛r st❛t❡♠❡♥t ❝♦✉❧❞ ❜❡ ♠❛❞❡ ✐❢
t❤❡ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ✇❛s s✉❝❡ss❢✉❧✳ ■♥ ❢✉rt❤❡r st✉❞✐❡s ✐t ✇❛s ❢♦✉♥❞✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ t❤❛t t❤✐s
❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❉●❆✲♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ❞✐❞ ♥♦t ✐♠♣r♦✈❡ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s✳
❙✐♥❝❡ ✐t ❝❛♥♥♦t ❜❡ ❡①❝❧✉❞❡❞ t❤❛t t❤❡ ❡♥❝♦✉♥t❡r❡❞ ♣r♦❜❧❡♠s ✇✐t❤ t❤❡ ✉♥s❛t✐s❢②✐♥❣

r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ r❡s✉❧t ❢r♦♠ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ♦❢ ♠❡t❛❧❧✐❝ ♦r✐❣✐♥✱ ✐t ✐s ♥❡✈❡rt❤❡❧❡ss r❡❝♦♠♠❡♥✲
❞❡❞ t♦ ❝❛r❡❢✉❧❧② ✇❛s❤ ❛❧❧ ✈✐❛❧s ✇✐t❤ ♠❡t❛❧ ❢r❡❡ ✇❛t❡r ✭▼❋❲✮ ❛♥❞ ❞✐❧✉t❡❞ ❍❈❧ ♣r✐♦r t♦
✉s❡✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤✐s ✇✐❧❧ ♥♦t ✐♠♣r♦✈❡ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ❝♦♥t❛♠✐♥❛t✐♦♥ r❡s✉❧t✐♥❣ ❢r♦♠

✶✹✻



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s

t❤❡ ❞❡❝❛② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✳ ❆♠♦♥❣st ♦t❤❡rs✱ tr✐✈❛❧❡♥t ❞❛✉❣❤t❡r ♥✉❝❧✐❞❡s ❛r❡ ♣r♦❞✉❝❡❞ ❜②
❞❡❝❛②✱ ✇✐t❤ ❇✐✲✷✶✸✴❇✐✲✷✵✾ ❜❡✐♥❣ ❦♥♦✇♥ t♦ ❢♦r♠ ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② st❛❜❧❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤
❉❖❚❆ ✭❧♦❣ ❑✭❇✐✭■■■✮❉❖❚❆✮∼✸✵✮ ❬✶✶✵❪✳

✺✳✹✳✶✳✷ ❇✐s♠✉t❤ ❛s ■♠♣✉r✐t②

❋♦r r❡❛s♦♥ ♦❢ t❤❡ ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② ❤✐❣❤ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ✐ts ❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①✱ ❇✐✲✷✶✸ ✐s
❝✉rr❡♥t❧② ❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ ❝❧✐♥✐❝❛❧ ❛❧♣❤❛✲✐♠♠✉♥♦t❤❡r❛♣② st✉❞✐❡s ❬✶✹✺❪✳ ■♥ ❢♦r♠ ♦❢ ❇✐✲✷✶✸
❛♥❞ ❇✐✲✷✵✾✱ ❇✐✭■■■✮ ✐s ❛♥ ✉♥❛✈♦✐❞❛❜❧❡ ♠❡t❛❧❧✐❝ ✏✐♠♣✉r✐t②✑ ❛❝❝✉♠✉❧❛t✐♥❣ ✐♥ ❆❝✲✷✷✺
st♦❝❦ s♦❧✉t✐♦♥s ♦✈❡r t✐♠❡✳ ❆ s♦✲❝❛❧❧❡❞ ✏❛❣✐♥❣✑ ❡✛❡❝t ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ st♦❝❦ s♦❧✉t✐♦♥
✇❛s ♦❜s❡r✈❡❞✱ ❣✐✈✐♥❣ r✐s❡ t♦ t❤❡ ❛ss✉♠♣t✐♦♥ t❤❛t ❛❝❝✉♠✉❧❛t✐♥❣ ❇✐✭■■■✮ ✐s s❡✈❡r❡❧②
❞✐st✉r❜✐♥❣ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❜② ❉❖❚❆✿ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ✇❤✐❝❤ ❤❛✈❡ ❜❡❡♥
❛❝❝♦♠♣❧✐s❤❡❞ s✉❝❝❡s❢✉❧❧② ✇✐t❤ ❢r❡s❤❧② ♣r❡♣❛r❡❞ ❆❝✲✷✷✺ s✉❞❞❡♥❧② ❢❛✐❧❡❞ ❛ ❝♦✉♣❧❡ ♦❢
❞❛②s t❤❡r❡❛❢t❡r ✭❛♣♣r♦①✐♠❛t❡❧② ✺✲✻ ❞❛②s❀ ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② r❡❝♦❣♥✐s❛❜❧❡ ✐♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢
t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✐♥ t❤❡ ❧♦✇ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ r❛♥❣❡ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✸✳✷✮✮✳
❆ ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ ❡✛❡❝t ✇❛s r❡❝❡♥t❧② r❡♣♦rt❡❞ ❜② ❇r♦♠ ❡t ❛❧ ❢♦r ■♥✲✶✶✶ ❛♥❞ ✐ts ❞❡❝❛②
❞❛✉❣t❤❡r ❈❞✲✶✶✶ ❬✷✷✾❪✳
❉✐r❡❝t ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✭❧♦❣ ❑✷✺ ➦❈∼✷✵✱ t❤✐s ✇♦r❦✮

❛♥❞ ❇✐✭■■■✮❉❖❚❆ ✭❧♦❣ ❑∼✸✵✮ r❡✈❡❛❧s t❤❡ ✐♠♠❡♥s❡ s✉♣❡r✐♦r t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t②
♦❢ t❤❡ ❧❛tt❡r ❝♦♠♣❧❡① ❜② ❛ ❢❛❝t♦r ♦❢ ✶✵ ❧♦❣ ✉♥✐ts✳ ■t ✐s ❤❡♥❝❡ ❡①♣❡❝t❡❞ t❤❛t ❇✐✭■■■✮
✇✐❧❧ ❜❡ ♣r❡❢❡rr❛❜❧② ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❜② ❉❖❚❆ ❡✈❡♥ ✐❢ ✐t ✐s ♦♥❧② ♣r❡s❡♥t ✐♥ tr❛❝❡ ❛♠♦✉♥ts✳
❚❤✐s ❝♦♥tr✐❜✉t❡s t♦ t❤❡ ♥❡❡❞ ❢♦r ✐♥s❡rt✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆ ✐♥ ❧❛r❣❡ ❡①❝❡ss ♦✈❡r ❆❝✲✷✷✺ ✐♥
st❛♥❞❛r❞ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✭❡✳❣✳ ❆❝✲✷✷✺ ✿ ❉❖❚❆ ❂ ✶ ✿ ✶✼✵✵ ❛t ✹✺ ➦❈✮✳ ■t
❝❛♥ ❜❡ q✉❡st✐♦♥❡❞ t❤♦✉❣❤ ✐❢ ❇✐✭■■■✮ ✐s t❤❡ ♦♥❧② r❡❛s♦♥ ❢♦r t❤❡ ♣♦♦r ♦✉t❝♦♠❡ ♦❢ s♦♠❡
r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts✱ s✐♥❝❡ ✐♥ t❤❡s❡ ❜❛t❝❤❡s ❉❖❚❆ ✐s ✉s✉❛❧❧② ♣r❡s❡♥t ✐♥ ❛ ✉♣
t♦ ✸✺✱✵✵✵ ❢♦❧❞ ❡①❝❡ss ♦✈❡r ❆❝✲✷✷✺✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❍❡♥❝❡✱ ❛ s✉✣❝✐❡♥t ❛♠♦✉♥t ♦❢ ❉❖❚❆
s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ❢♦r ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❜♦t❤ ❆❝✭■■■✮ ❛♥❞ ❇✐✭■■■✮✳ ❚❤✐s ✐s ♣r♦❜❛❜❧②
tr✉❡ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ✇✐t❤ ❢r❡s❤❧② ♣r❡♣❛r❡❞ ❆❝✲✷✷✺✱ ❜✉t ❡✈❡♥ t❤♦✉❣❤ ❆❝✭■■■✮ ✐s ✐♥
❡①❝❡ss ♦✈❡r ❇✐✭■■■✮✱ ❛ ♥❡❛r❧② 1010 t✐♠❡s ❧♦✇❡r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❇✐✭■■■✮ ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦
❆❝✭■■■✮ ✐s ❡✛❡❝t✉❛❧ ❢♦r ❝♦♠♣❡t✐t✐♦♥✳ ❋r♦♠ ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❡s♣❡❝✐❛❧❧②
❇✐✲✷✵✾ ❛t♦♠s r❛♣✐❞❧② ❛❝❝✉♠✉❧❛t✐♦♥ ✐♥ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ❜❛t❝❤ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ✜rst ✺ ❞❛②s✱
r❡❛❝❤✐♥❣ ❛ r❛t✐♦ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✿ ❇✐✲✷✵✾ ♦❢ ✶ ✿ ✶ ❛❢t❡r t❤❡ ✜rst ❤❛❧❢ ❧✐❢❡ ♦❢ t❤❡ ♠♦t❤❡r ✭t➼ ❂
✶✵✳✵ ❞✮✱ ✐t ✐s t♦ ❜❡ ❛ss✉♠❡❞ t❤❛t t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❇✐✭■■■✮ ❛t ❛❧❧ t✐♠❡ ♣♦✐♥ts ✐s t♦♦
❤✐❣❤ t♦ ❜❡ ♥♦t ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ ❛s s❡r✐♦✉s ❝♦♠♣❡t✐t♦r ❢♦r ❆❝✲✷✷✺ ✐♥ t❡r♠s ♦❢ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥
❜② ❉❖❚❆ ✭❋✐❣✳ ✺✳✹✵❀ s❡❡ ❛❧s♦ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✶✳✶✳✸✮✳

❚❤❡r❡❢♦r❡ ✐t ✇❛s ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ t♦ ❞❡❝r❡❛s❡ t❤❡ q✉❛♥t✐t② ♦❢ ❛❝❝✉♠✉❧❛t❡❞ ❇✐✭■■■✮ ❜②
❡♠♣❧♦②✐♥❣ ❯❚❊❱❆ ❛♥❞ ❉●❆ ❝♦❧✉♠♥s t♦ ♣✉r✐❢② ❆❝✲✷✷✺✳ ■t ❤❛s ❜❡❡♥ r❡♣♦rt❡❞ t❤❛t
✐♥ ✵✳✶ ▼ ❍❈❧ ❇✐✭■■■✮ ✐s ♥❡❛r❧② q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡❧② r❡t❛✐♥❡❞ ♦♥ ❯❚❊❱❆ ❛s ❬❍✸❖✰❪❬❇✐❈❧✹✲❪
s♣❡❝✐❡s ✇❤✐❧❡ ❆❝✭■■■✮ ❞♦❡s ♥♦t ❡①❤✐❜✐t ❛♥② r❡t❡♥t✐♦♥ ✉♥❞❡r t❤❡s❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❬✷✶✸❪✳
❚❤✐s ✇❛② ♦❢ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ✇❛s t❡st❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t st✉❞② ❜✉t ✇❛s ❢♦✉♥❞ ✐♥❝♦♥✈❡♥✐❡♥t
s✐♥❝❡ ✐t r❡q✉✐r❡s ✈❛r✐♦✉s ❝❤❛♥❣❡s ♦❢ t❤❡ ❛❝✐❞ ♠❡❞✐✉♠✳
Pr❡❢❡r❡♥❝❡ ✇❛s ❣✐✈❡♥ t♦ ❛ ♠♦r❡ s✐♠♣❧❡ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ✉s✐♥❣ ❛ s✐♥❣❧❡ ❚❊❍❉●❆

❝♦❧✉♠♥✳ ❙✉✣❝✐❡♥t s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮ ❢r♦♠ ❇✐✭■■■✮ ✐s ❛❝❤✐❡✈❡❞ ❜② ❡①t❡♥s✐✈❡ ✇❛s❤✲
✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❧♦❛❞❡❞ ❚❊❍❉●❆ ❝♦❧✉♠♥ ✇✐t❤ s❡✈❡r❛❧ ♠❧ ♦❢ ✹ ▼ ❍◆❖✸✳ ▲✐❦❡ t❤✐s✱ ❇✐✭■■■✮
✐s ❡❧✉t❡❞ ✇❤✐❧❡ ❆❝✭■■■✮ ✐s r❡t❛✐♥❡❞ ♦♥ t❤❡ ❝♦❧✉♠♥✳ ❚❤❡ ❡❧✉❡♥t ❢r❛❝t✐♦♥s ❛r❡ ♠♦♥✲
✐t♦r❡❞ ❢♦r t❤❡ ❇✐✲✷✶✸ γ✲s✐❣♥❛❧ ✇❤✐❝❤ ✐s ✈❡r② ✐♥t❡♥s❡ ✐♥ t❤❡ ✜rst ❢❡✇ ❡❧✉t❡❞ ❢r❛❝t✐♦♥s
❛♥❞ ❞❡❝r❡❛s❡s ✐♥ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❢r❛❝t✐♦♥s✳ ❚❤❡ ✇❛s❤✐♥❣ ✐s st♦♣♣❡❞ ✇❤❡♥ ❇✐✲✷✶✸ ✐s
❤❛r❞❧② ❞❡t❡❝t❛❜❧❡ ❛♥②♠♦r❡ ❛♥❞ ❜❡❢♦r❡ ❆❝✲✷✷✺ ❜r❡❛❦s t❤r♦✉❣❤✳ ❙✉❜s❡q✉❡♥t❧②✱ ❛❢t❡r

✶✹✼



✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❋✐❣✉r❡ ✺✳✹✵✿ ❉❡❝❛② ♦❢ ✶ ➭❈✐ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❞✉r✐♥❣ ✸✵ ❞❛②s✳ ❚❤❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❇✐✲✷✵✾ ❛t♦♠s ✐s r❛♣✐❞❧②
✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ✜rst ✻ ❞❛②s✱ r❡❛❝❤✐♥❣ ❛ ♥✉♠❜❡r ❡q✉❛❧ t♦ ❆❝✲✷✷✺ ❛❢t❡r ✶✵ ❞❛②s✳

✐♥❝✉❜❛t✐♥❣ t❤❡ ❝♦❧✉♠♥ ✇✐t❤ ♦♥❡ ❤❛❧❢✲❜❡❞ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ✵✳✵✺ ▼ ❍◆❖✸ ❢♦r ✶✵ ♠✐♥✱ ❆❝✲
✷✷✺ ✐s t❤❡♥ str✐♣♣❡❞ ♦✛ t❤❡ ❝♦❧✉♠♥ ✇✐t❤ ❢❡✇ ♠✐❧❧✐❧✐t❡rs ♦❢ ✵✳✵✺ ▼ ❍◆❖✸✳ ❲✐t❤ t❤✐s
♠❡t❤♦❞✱ ❛ s❧✐❣❤t ✐♠♣r♦✈❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ♦❢ ❛❜♦✉t ✶✺ ✪ ✇❛s
❛❝❤✐❡✈❡❞ ✭❡✳❣✳ ✻✾ ✪ ❜❡❢♦r❡ ❛♥❞ ✽✸ ✪ ❛❢t❡r ❚❊❍❉●❆ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥✮✳
■♥ ❝♦♥❝❧✉s✐♦♥✱ t♦ ❛✈♦✐❞ ❡①♣❡r✐♠❡♥t ❢❛✐❧✉r❡ ❞✉❡ t♦ ✐♥❣r♦✇✐♥❣ ❛♠♦✉♥ts ♦❢ ❇✐✭■■■✮

✭✏❛❣✐♥❣✑✮✱ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇✐t❤ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡s ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t st✉❞② ✇❡r❡
❛❧✇❛②s ❝❛rr✐❡❞ ♦✉t ✇✐t❤ ❢r❡s❤❧② ♣r❡♣❛r❡❞ ❆❝✲✷✷✺ ✭♣r❡❢❡r❛❜❧② ✶ ✲ ✷ ❞ ❛❢t❡r s❡♣❛r❛t✐♦♥✮✳

✺✳✹✳✶✳✸ ❖r❣❛♥✐❝ ■♠♣✉r✐t✐❡s

❇❡s✐❞❡s ❝♦♥t❛♠✐♥❛t✐♦♥ ❜② ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s✱ ❛❧s♦ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ♦❢ ♦r❣❛♥✐❝ ♥❛t✉r❡✱ ♦r✐❣✐♥❛✲
t✐♥❣ ❢r♦♠ ❡①tr❛❝t✐♦♥ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② r❡s✐♥s ❡♠♣❧♦②❡❞ ✐♥ r♦✉t✐♥❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ♣r♦✲
❞✉❝t✐♦♥✱ ✇❡r❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞✳ ❚❤❡s❡ ❝♦♠♠♦♥❧② ✉s❡❞ r❡s✐♥s ❛r❡ ✉s✉❛❧❧② ❝♦♠♣♦s❡❞ ♦❢ ✐♥❡rt
♠❛tr✐① ♠❛t❡r✐❛❧ ✇❤✐❝❤ ✐s ✐♠♣r❡❣♥❛t❡❞ ✇✐t❤ ❞❡r✐✈❛t✐✈❡s ♦❢ str♦♥❣❧② ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♥❣ ♦r✲
❣❛♥✐❝ ❡①tr❛❝t❛♥ts ❧✐❦❡ ❞✐❣❧②❝♦❧❛♠✐❞❡ ✭❉●❆✮✱ ❡✳❣✳ ❚❖❉●❆✴❚❊❍❉●❆✳
❊s♣❡❝✐❛❧❧② r❡s✐♥s ❢♦r r❡t❡♥t✐♦♥ ♦❢ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ❛r❡ ❦♥♦✇♥ t♦ ❜❡ s❡♥s✐t✐✈❡ t♦ r❛✲

❞✐♦❧②t✐❝ ❞❛♠❛❣❡ ❢r♦♠ ❤✐❣❤✲▲❊❚ α✲♣❛rt✐❝❧❡ ❡♠✐tt❡rs ♦r γ✲r❛❞✐❛t✐♦♥ ❬✼✶❪✳ ❚❤❡ ❝♦♥✲
t✐♥♦✉s ❣❡♥❡r❛t✐♦♥ ♦❢ r❛❞✐❝❛❧ s♣❡❝✐❡s ♦♥ t❤❡ r❡s✐♥ ❛♥❞ ✐♥ t❤❡ ❡❧✉❛t❡ ❝❛♥ ❡✈❡♥t✉❛❧❧②
❧❡❛❞ t♦ ♣♦♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ❬✶✶✶❪✳ ■♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ ❉●❆ r❡s✐♥s✱ ❢♦r ❡①❛♠♣❧❡✱ t❤❡
r❛❞✐♦❧②t✐❝ ❞❡❣r❛❞❛t✐♦♥ ✐♥❞✉❝❡❞ ❜② γ✲r❛②s r❡s✉❧ts ✐♥ ❝❧❡❛✈❛❣❡ ♦❢ t❤❡ ❈✲◆ ❜♦♥❞s✱ ✇❤✐❝❤
❧❡❛❞s t♦ ✐♥❝r❡❛s❡❞ ❧❡❛❝❤✐♥❣ ♦❢ ♦r❣❛♥✐❝ ♠♦❧❡❝✉❧❡s ❬✷✽✻❪✳ ❍❡r❡✱ ❚❊❍❉●❆ ✭◆✱◆✱◆✬✱◆✬✲
t❡tr❛✲✷✲❡t❤②❧❤❡①②❧ ❞✐❣❧②❝♦❧❛♠✐❞❡✱ ❋✐❣✳ ✺✳✹✶✮ ✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ♠♦r❡ r❡s✐st❛♥t t♦ r❛✲
❞✐♦❧②s✐s t❤❛♥ ❚❖❉●❆✳ ❇② ✈✐rt✉❡ ♦❢ ✐ts ♠♦r❡♦✈❡r ❜❡tt❡r ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ❝♦❡✣❝✐❡♥t✱ ❢♦r
❆❝✲✷✷✺ ♣r♦❞✉❝t✐♦♥ ❛t ■❚❯ t❤❡ ❚❖❉●❆ r❡s✐♥ ✇❛s ❡①❝❤❛♥❣❡❞ ❜② ❚❊❍❉●❆ s❡✈❡r❛❧
②❡❛rs ❛❣♦ ❬✷✵✼❪✳
◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss✱ ❧❡❛❝❤✐♥❣ ♦❢ ❉●❆ ✐s st✐❧❧ ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ♦❝❝✉r ❛♥❞ ✇❛s ♠❛❞❡ ✈✐s✐❜❧❡ ❜②

❛♣♣❧②✐♥❣ ■▲❚❈ ❛♥❞ ❈♠✭■■■✮❚❘▲❋❙ ✭❋✐❣✳ ✺✳✹✷✮✳ ■t ✇❛s ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ t❤❛t t❤❡ ❝♦♠✲
♣♦✉♥❞ ❧❡❛❝❤✐♥❣ ❢r♦♠ t❤❡ ❝♦❧✉♠♥ ❤❛s t❤❡ ♣r♦♣❡rt② t♦ ✐♠♠❡❞✐❛t❡❧② ❛♥❞ q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡❧②
❝♦♦r❞✐♥❛t❡ ❆♥✭■■■✮ ❛t r♦♦♠ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳ ■♥ t❤❡ ❚❘▲❋❙ s♣❡❝tr❛ ✭❧❡❢t✮✱ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥
❜❛♥❞ ❛t ✺✾✸✳✽ ♥♠ ❝♦rr❡s♣♦♥❞s t♦ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥✱ ✇❤✐❧❡ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞s
❛t ✺✾✽✳✵ ♥♠ ❛♥❞ ✻✵✷✳✼ ♥♠ ❞❡r✐✈❡ ❢r♦♠ t❤❡ ❡❧✉t❡❞ ❛♥❞ ♣♦ss✐❜❧② ❞❡❣r❛❞❡❞ ❡①tr❛❝t✐♥❣

✶✹✽



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s

❋✐❣✉r❡ ✺✳✹✶✿ ❚❤❡ ♠♦❧❡❝✉❧❡ str✉❝t✉r❡ ♦❢ ❚❊❍❉●❆✳

❛❣❡♥t✳ ❉✉❡ t♦ ❤②❞r♦❧②s✐s ♦❢ ❈♠✭■■■✮✱ t❤❡ ❚❘▲❋❙ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s ✇❡r❡ ♦♥❧② ♣♦ss✐❜❧❡
✐♥ t❤❡ ❛❝✐❞✐❝ r❛♥❣❡ ✉♣ t♦ ❛ ♣❍ ♦❢ ✺✳✺❀ ❤♦✇❡✈❡r t❤❡ ❝♦♠♣♦✉♥❞ ✐s ❛ss✉♠❡❞ t♦ ❛❧s♦
✐♥t❡r❢❡r❡ ✇✐t❤ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❛t ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ r❡❧❡✈❛♥t ❛❧❦❛❧✐♥❡ ♣❍✳
❚❤❡ ■❚▲❈ st✉❞② ✭r✐❣❤t✮ ✇❛s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✇✐t❤ ❜❧❛♥❦ s❛♠♣❧❡s ❢r♦♠ ❛♥ ❆❝✲✷✷✺ st♦❝❦

s♦❧✉t✐♦♥ ✇❤✐❝❤ ❤❛s ♥♦t ❜❡❡♥ ♣✉r✐✜❡❞ ❜❡❢♦r❡✳ ❯s✉❛❧❧②✱ ❝❧❡❛♥✱ ✉♥❜♦✉♥❞ ❆❝✭■■■✮ ✐s ❢♦✉♥❞
❛t ❘❢ ❂ ✵ ✇❤✐❧❡ ❆❝✭■■■✮ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❜② ✭♦r❣❛♥✐❝✮ ❧✐❣❛♥❞s ❧✐❦❡ ❡✳❣✳ ❉❖❚❆ ♠♦✈❡s ✇✐t❤
t❤❡ ❡❧✉❡♥t ❢r♦♥t ✭❘❢ ❂ ✵✳✾✮✳ ❋r♦♠ t❤❡ ✐♠❛❣❡ ✐t ✐s ❛♣♣❛r❡♥t t❤❛t ❛ ❢r❛❝t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺
✇❛s ❛s❝❡♥❞✐♥❣ ✭❘❢ ❂ ✵✳✶✺ ✲ ✵✳✷✮✳ ❚❤✐s ✐♥❞✐❝❛t❡s ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ❜② ❛ ❝♦♠♣♦✉♥❞ ♣r❡s❡♥t
✐♥ t❤❡ st♦❝❦ s♦❧✉t✐♦♥ ✇❤✐❝❤ ♣r❡s✉♠❛❜❧② ♦r✐❣✐♥❛t❡s ❢r♦♠ t❤❡ ✭❢r❛❣♠❡♥t❡❞✮ ❚❊❍❉●❆
r❡s✐♥✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✹✷✿ ❧❡❢t✿ ❊♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr✉♠ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ s♣❡❝✐❡s ❢♦r♠❡❞ ✇✐t❤ ❉●❆ ❡❧✉❛t❡ ❛t ♣❍ ✶ ❛♥❞
♣❍ ✺✳✺✳ ❲❛s❤✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❉●❆ r❡s✐♥ ✇❛s ❞♦♥❡ ✇✐t❤ ✹ ▼ ❛♥❞ ✵✳✵✺ ▼ ❍◆❖✸✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ r✐❣❤t✿
❘❛❞✐♦❣r❛♣❤✐❝ ✐♠❛❣❡ ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ❜❧❛♥❦ ■❚▲❈ st✉❞② ✭✸▼▼ ✴ ✵✳✾ ✪ ◆❛❈❧✮✳

❚♦ ♣✉r✐❢② t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ st♦❝❦ s♦❧✉t✐♦♥ ❢r♦♠ ♦r❣❛♥✐❝ ❝♦♥t❛♠✐♥❛t✐♦♥s✱ ❝♦❧✉♠♥ ❝❤r♦✲
♠❛t♦❣r❛♣❤② ✇✐t❤ ❛ s♦✲❝❛❧❧❡❞ ♣r❡✲✜❧t❡r r❡s✐♥ ✭❊✐❝❤r♦♠✮ ✇❛s t❡st❡❞✳ ❚❤❡ r❡s✐♥ ✐s ❛♥
✉♥❝♦❛t❡❞ ✐♥❡rt ♣♦❧②♠❡r✐❝ s✉♣♣♦rt ❛♥❞ s✉♣♣♦s❡❞ t♦ ❛❝t ❛s ❛ ♥♦♥✲s♣❡❝✐✜❝ ♣❤②s✐❝❛❧ ✜❧✲
t❡r t♦ ❡❧✐♠✐♥❛t❡ tr❛❝❡ ❛♠♦✉♥ts ♦❢ ♦r❣❛♥✐❝ ❝♦♠♣♦✉♥❞s ❢r♦♠ ❛q✉❡♦✉s s♦❧✉t✐♦♥s ❬✷✽✼❪✳
❆t t❤❡ s❛♠❡ t✐♠❡ t❤❡ s♠❛❧❧ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s ❡①❤✐❜✐t ♥♦ r❡t❡♥t✐♦♥❀ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t st✉❞②✱
t❤❡ r❡❝♦✈❡r② ❢♦r t❤✐s ✜❧tr❛t✐♦♥ ♠❡t❤♦❞ ✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ❛❜♦✈❡ ✾✺ ✪✳ ❚❤❡ ❡❧✉t❡❞
❢r❛❝t✐♦♥ r❡q✉✐r❡s ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❛❢t❡r t❤❡ ♣r♦❝❡ss✳
❘❡♠❛✐♥✐♥❣ ♦r❣❛♥✐❝ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ❝♦♥t❛✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ ✜❧t❡r❡❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ s♦❧✉t✐♦♥ ❝❛♥

❜❡ s✉❜s❡q✉❡♥t❧② r❡♠♦✈❡❞ ❜② ♦①✐❞❛t✐♦♥✳ ❋♦r t❤✐s✱ t❤❡ ❡❧✉❛t❡ ✐s ✜rst ❡✈❛♣♦r❛t❡❞ t♦
❞r②♥❡ss✱ ❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② r❡♣❡❛t❡❞ ❤❡❛t✐♥❣ ❛♥❞ ❡✈❛♣♦r❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ❝♦♥❝❡♥tr❛t❡❞ ♥✐tr✐❝ ❛❝✐❞
❛t ✶✹✵ ✲ ✶✺✵ ➦❈ ✭s❡❡ ♣r❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✶✳✷✳ ❢♦r ❞❡t❛✐❧s✮✳ ❆❢t❡r✇❛r❞s✱ t❤❡ r❡s✐❞✉❡ ✐s
r❡❞✐ss♦❧✈❡❞ ✐♥ t❤❡ ❞❡s✐r❡❞ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ✵✳✵✺ ▼ ❍◆❖✸ ❛♥❞ ❝❛♥ ❜❡ ❛♣♣❧✐❡❞

✶✹✾



✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ✇✐t❤♦✉t ❢✉rt❤❡r tr❡❛t♠❡♥t✳ ❚❤✐s ♠❡t❤♦❞ ♣r❡s❡♥ts ❛ ❢❛❝✐❧❡ ✇❛②
❢♦r ♣r❡❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✳ ■♥ ❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥ ✇✐t❤ t❤❡ ♣r❡✲✜❧t❡r ✐t ✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦
❣✐✈❡ t❤❡ ❤✐❣❤❡st ♥✉❝❧✐❞❡ ♣✉r✐t✐❡s ♦❢ ❛❧❧ ♠❡t❤♦❞s t❡st❡❞✱ ❛❧❧♦✇✐♥❣ ❢♦r r❡❧✐❛❜❧② ❤✐❣❤
r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ♦❢ ✉♣ t♦ ✾✺ ✪ ♦♥ ❛✈❡r❛❣❡✳

✺✳✹✳✶✳✹ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

■♥ s✉♠♠❛r②✱ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ str♦♥❣❧② ❞❡♣❡♥❞❡♥t ♦♥
t❤❡ q✉❛❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ st♦❝❦ s♦❧✉t✐♦♥✳ ❆ ❣✉✐❞❡❧✐♥❡ ❢♦r s✉❝❝❡ss❢✉❧❧ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ♦❢
❆❝✲✷✷✺ ✇❛s t❤❡r❡❢♦r❡ ❡st❛❜❧✐s❤❡❞✿

❼ ❆✈♦✐❞❛♥❝❡ ♦❢ ❛♥② ❝♦♥t❛♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ st♦❝❦ s♦❧✉t✐♦♥ ✇✐t❤ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s
✐s ♠❛♥❞❛t♦r②✳ ❚❤✐s ❛❧s♦ ❛♣♣❧✐❡s ❢♦r t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ♣r❡♣❛r❛t✐♦♥s✱ ✇❤❡r❡ ✉s❛❣❡ ♦❢ ♠❡t❛❧
s♣❛t✉❧❛s ♦r s②r✐♥❣❡ ♥❡❡❞❧❡s s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❛✈♦✐❞❡❞ ✇❤❡♥❡✈❡r ♣♦ss✐❜❧❡✳ ❆♣♣r♦♣r✐❛t❡
✇❛s❤✐♥❣ ♦❢ ❛❧❧ r❡❛❝t✐♦♥ ✈✐❛❧s ✇✐t❤ ▼❋❲ ❛♥❞ ❍❈❧ ❝❛♥ ✐♠♣r♦✈❡ ♦♥ t❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥
❝♦♥t❛♠✐♥❛t✐♦♥✳

❼ ❆♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢ ❢r❡s❤❧② ♣r♦❞✉❝❡❞ ❆❝✲✷✷✺ ♠✐♥✐♠✐s❡s t❤❡ ❡①t❡♥t ♦❢ ❇✐✭■■■✮ ❝♦♥t❛♠✐♥✲
❛t✐♦♥✳ ❆❣❡❞ ❆❝✲✷✷✺ st♦❝❦ s♦❧✉t✐♦♥s ❝❛♥ ❜❡ ♣✉r✐✜❡❞ ❢r♦♠ ❛❝❝✉♠✉❧❛t❡❞ ❇✐✭■■■✮ ❜②
❡①tr❛❝t✐♦♥ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② ✇✐t❤ ❚❊❍❉●❆ ✭❡①t❡♥s✐✈❡ ✇❛s❤✐♥❣✦✮✳

❼ ❆❢t❡r ❡❛❝❤ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤✐❝ s❡♣❛r❛t✐♦♥✱ t❤❡ ❡❧✉t❡❞ ❢r❛❝t✐♦♥s ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ❆❝✲✷✷✺
r❡q✉✐r❡ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ✜❧tr❛t✐♦♥ ✭♣r❡✲✜❧t❡r✮ ❛♥❞ ♦①✐❞✐s❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ❝♦♥❝❡♥tr❛t❡❞ ❍◆❖✸

t♦ ❡❧✐♠✐♥❛t❡ ♦r❣❛♥✐❝ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ♦r✐❣✐♥❛t✐♥❣ ❢r♦♠ t❤❡ ❡♠♣❧♦②❡❞ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤✐❝
r❡s✐♥s✳

■t ✇❛s ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ t❤❛t✱ ✇✐t❤ ❤✐❣❤✲q✉❛❧✐t② ❆❝✲✷✷✺✱ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ✇✐t❤ ✉♣ t♦
✺✵ ➭❈✐ ✭❂ ✶✳✾ ▼❇q✮ ♣❡r ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜ ❝❛♥ ❜❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞ ✇✐t❤♦✉t ❞✐✣❝✉❧t② ✭❋✐❣✳
✺✳✹✸✮✳ ❈♦♥tr❛r✐❧②✱ ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺ ♦❢ ❧♦✇❡r ♣✉r✐t② ❛ s❛t✉r❛t✐♦♥ ❡✛❡❝t ✐s ♦❜s❡r✈❡❞✱ r❡s✉❧t✲
✐♥❣ ✐♥ ♥♦t❛❜❧② ❧♦✇❡r ②✐❡❧❞s ✇❤✐❝❤ ❝♦rr❡❧❛t❡s ✇✐t❤ t❤❡ ✐♥tr♦❞✉❝t✐♦♥ ♦❢ ❤✐❣❤❡r q✉❛♥t✐t✐❡s
♦❢ ❞✐st✉r❜✐♥❣ ✐♠♣✉r✐t✐❡s✳ ❚❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ✇❡r❡ ❛❝❝♦♠♣❧✐s❤❡❞ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧
❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✾✳✶✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ ❞❡t❛✐❧ ✐♥ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ♣❛r❛❣r❛♣❤✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✹✸✿ ❘❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ ❛♥t✐❜♦❞② r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ❞❡♠♦♥str❛t✐♥❣ t❤❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺
q✉❛❧✐t② ♦♥ t❤❡ ❛❝t✐✈✐t② ❧♦❛❞❡❞ ♦♥t♦ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞②✳

✶✺✵



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s

✺✳✹✳✷ ❈♦♥s✐❞❡r❛t✐♦♥s ❢♦r ❖♣t✐♠✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ Pr♦t♦❝♦❧ ❢♦r ❘❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢
❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺

❇❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ♣r❡✈✐♦✉s❧② ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲
♠❆❜ ✇✐t❤ ❧♦✇❡r s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✸✳✾✳✸✳✷✮✱ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t st✉❞② ✐♥✈❡st✲
✐❣❛t✐♦♥s ✇✐t❤ r❡❣r❛❞s t♦ ♦♣t✐♠✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥
✇✐t❤ ❤✐❣❤❡r ❙❆ ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞✳ ❆s ❞✐s❝✉ss❡❞ ❜❡❢♦r❡✱ t❤❡ ♣✉r✐t② ♦❢ t❤❡ ❡♠♣❧♦②❡❞
✷✷✺❆❝✭◆❖✸✮✸ s♦❧✉t✐♦♥ ♥❡❡❞s t♦ ❜❡ ❛s ❤✐❣❤ ❛s ♣♦ss✐❜❧❡✳ ■t ❤❛s ❜❡❡♥ ✈❛❧✐❞❛t❡❞ t❤❛t ❛❧✲
❦❛❧✐♥❡ ♣❍ ✐s ✐❞❡❛❧ ❢♦r ❡✣❝✐❡♥t r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✸✳✶✳✮✱ ❛s t❤❡♥ ♠♦st ♦❢ t❤❡
❧✐❣❛♥❞ ✐s ♣r❡s❡♥t ❛s ❤✐❣❤❧② r❡❛❝t✐✈❡ ❉❖❚❆✹✲ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✳✺✮❀ t❤✉s✱ t❤❡ s✉❣❣❡st❡❞
♣❍ ✾ ✐s r❡t❛✐♥❡❞ ❢♦r ❢✉t✉r❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s✳

❚❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ♦❢ ❚♠❛①∼✹✺ ➦❈ ❢♦r ♠❆❜✲r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✐s ♣r❡❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❜② t❤❡
❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡✳ ❚♦ ❡♥s✉r❡ ❝♦♥s❡r✈❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ✐♥t❡❣r✐t② ❛♥❞ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❢✉♥❝✲
t✐♦♥❛❧✐t② ♦❢ t❤❡ ♠❆❜✱ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s ❧❡❛❞ ✐♥ t❤❡ ❞✐r❡❝t✐♦♥ ♦❢ ❧♦✇❡r ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ t❡♠♣❡r✲
❛t✉r❡s ♦❢ ✸✼ ✲ ✹✷ ➦❈✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✹✹✿ P✐❝t✉r❡ ♦❢ ❨✲✭❙✮❍❊❚❉✱ ❛ ♠♦❞✐✜❡❞
❉❖❚❆ ❝♦♠♣♦✉♥❞✱ ✐♥ t❤❡ ❛❝t✐✈❡ s✐t❡ ♦❢ t❤❡ ✷❉✶✷✳✺
♠♦♥♦❝❧♦♥❛❧ ❛♥t✐❜♦❞② ❬✶✺✺❪✳

❇❡s✐❞❡s t❤❡s❡ t✇♦ ♣❤②s✐❝❛❧ ♣❛r❛ÿ♠❡✲
t❡rs✱ ❢✉rt❤❡r ♦♣t✐♠✐s❛t✐♦♥s ❝❛♥ ❜❡ ♠❛❞❡
✇✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦ t❤❡ ❝♦♥t❡♥ts ♦❢ t❤❡ r❡✲
❛❝t✐♦♥ ❜❛t❝❤✳ ❚❤❡ ❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ❛♥✲
t✐❜♦❞② ✐s ❛♥ ✐♥✈❛r✐❛❜❧❡ ♣❛r❛♠❡t❡r s♣❡✲
❝✐✜❝❛❧❧② s❡❧❡❝t❡❞ ❢♦r t❤❡ ✐♥t❡♥t❡❞ t❤❡r❛✲
♣❡✉t✐❝ ♣✉r♣♦s❡✳ ■t ❤❛s ❜❡❡♥ r❡♣♦rt❡❞
t❤❛t✱ ✉♣♦♥ ❝♦♥❥✉❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ ❧✐❣❛♥❞ t♦
❛♥ ❛♥t✐❜♦❞②✱ t❤❡ ♠❡t❛❧✲❧♦❛❞✐♥❣ ❦✐♥❡t✐❝s
♦❢ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞ ❝❛♥ ❜❡ ♥❡❣❛t✐✈❡❧② ❛❧t❡r❡❞
❞✉❡ t♦ st❡r✐❝ ❤✐♥❞r❛♥❝❡ ❝❛✉s❡❞ ❜② t❤❡
♣r♦t❡✐♥ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ✭❋✐❣✳ ✺✳✹✹✮ ♦r✱ ✐♥
❣❡♥❡r❛❧✱ ❛❧s♦ ❞✉❡ t♦ ❝♦♠♣❡t✐t✐♦♥ ❢r♦♠
♦t❤❡r ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ❜✐♥❞✐♥❣ ♣r♦t❡✐♥ s✐t❡s
✭✉♥s♣❡❝✐✜❝ ❜✐♥❞✐♥❣✮ ❬✷✽✽✱ ✶✺✺❪✳ ❲❤✐❧❡
t❤❡ ❢♦r♠❡r ❝❛♥♥♦t ❜❡ ❞✐r❡❝t❧② ✐♥✢✉❡♥❝❡❞✱ t❤❡ ✐ss✉❡ ♦❢ ✉♥s♣❡❝✐✜❝ ❜✐♥❞✐♥❣ ♦❢ ❆♥✭■■■✮
✇❛s ♣r♦✈❡♥ t♦ ♥♦t ❛♣♣❧② ❢♦r ▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✹✳✹✳✶✮✳

❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ✐t ❤❛s ❜❡❡♥ r❡♣♦rt❡❞ ❜❡❢♦r❡ t❤❛t ❛❧s♦ t❤❡ ✉s❛❣❡ ♦❢ ✐♥❡rt ❜✉✛❡r ♠❡❞✐✉♠
✭❡✳❣✳ ❚❘■❙✱ ❍❊P❊❙✮ ❝❛♥ ✐♠♣r♦✈❡ ♠❡t❛❧ ✐♥❝♦r♣♦r❛t✐♦♥ ✐♥t♦ ❉❖❚❆✲❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣✲
❛t❡s ❬✷✶✾✱ ✷✷✾❪✳ ❈♦♥tr❛r② t♦ t❤❛t✱ ❚♦t❤ ❡t ❛❧ r❡♣♦rt❡❞ ❞❡❝r❡❛s❡❞ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ r❛t❡s
✐♥ ❛❝❡t❛t❡ ❜✉✛❡r s②st❡♠s ❞✉❡ t♦ ❝♦♠♣❡t✐t✐♦♥ ❜② ❛❝❡t❛t❡ ❢♦r t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ❬✶✻✹❪✳
■t ✇❛s ❛❧s♦ r❡♣♦rt❡❞ ❜② ❇r♦♠ ❡t ❛❧ t❤❛t ❧♦✇❡r s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ❛r❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ✇❤❡♥
❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✐s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✐♥ r❡❛❞✐❧② ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♥❣ s♦❞✐✉♠✲ ♦r ◆▼❡✹✲❛❝❡t❛t❡ ❜✉✛❡rs ❬✷✷✾❪✳
◆♦♥❡t❤❡❧❡ss✱ t❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲♠❆❜ ♣r❡s❡♥t❡❞ ❜② ▼❝❉❡✈✐tt
❡t ❛❧ st✐❧❧ ✐♥✈♦❧✈❡s t❤❡ ✉s❡ ♦❢ t❡tr❛♠❡t❤②❧❛♠♠♦♥✐✉♠ ❛❝❡t❛t❡ ✐♥ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ st❡♣
❛t ♣❍ ✺✳✺✱ ✇❤✐❝❤ ♣r♦❜❛❜❧② ❡①♣❧❛✐♥s t❤❡ ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ❧❡♥❣t❤② r❡❛❝t✐♦♥ t✐♠❡s ♦❢ ✉♣ t♦ ✻✵
♠✐♥✳ ❈♦♥tr❛r② t♦ t❤✐s✱ t❤❡ ♠♦r❡ ❡✣❝✐❡♥t r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡❝❡❞✐♥❣
❛♥❞ ♣r❡s❡♥t st✉❞✐❡s ❤✐❣❤❧✐❣❤t t❤❡ ♥❡❝❡ss✐t② t♦ ✇♦r❦ ✐♥ ✐♥❡rt ❜✉✛❡r ♠❡❞✐❛ s✉❝❤ ❛s ❡✳❣✳
✷ ▼✴✵✳✷ ▼ ❚❘■❙ ❜✉✛❡r ✭♣❍ ✾✮✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✇✐❞❡❧② ✉s❡❞ ❛s ❜✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ❜✉✛❡r ❬✼❪✳ ❉✉r✲
✐♥❣ ♣r❡❧✐♠✐♥❛r② ❚❘▲❋❙ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇✐t❤ ❈♠✭■■■✮ ✉♥❞❡r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s
❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✐♥ t❤❡ ❝♦♥t❡①t ♦❢ t❤❡ ♣r❡s❡♥t st✉❞②✱ ♥♦ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥ ♦❢ ❚❘■❙ ✭✷ ▼✴✵✳✷ ▼✮
✇✐t❤ t❤❡ ❝❛t✐♦♥ ✭❝✭❈♠✭■■■✮ ❂ ✶·✶✵✲✼ ▼✮ ✇❛s ♦❜s❡r✈❡❞✳ ■t ✐s ❤❡♥❝❡ ❝♦♥❝❧✉❞❡❞ t❤❛t
❚❘■❙ ❛❧s♦ ❞♦❡s ♥♦t ✐♥t❡r❢❡r❡ ✇✐t❤ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣✳

✶✺✶



✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❤❡ ❧❛st s✉❜st❛♥❝❡ ❝♦♥t❛✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ ✐s t❤❡ s❝❛✈❡♥❣❡r
❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✐♥tr♦❞✉❝❡❞ ❛s r❛❞✐♦♣r♦t❡❝t❛♥t✳ ■t ✐s ❝♦♠♠♦♥❧② ❛❣r❡❡❞ ♦♥ t❤❡ ♥❡❝❡s✲
s✐t② ♦❢ ♣r♦t❡❝t✐♥❣ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❛❣❛✐♥st r❛❞✐❝❛❧s ❢♦r♠❡❞ t❤r♦✉❣❤ r❛❞✐♦❧②s✐s
❞✉r✐♥❣ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛♥❞ st♦r❛❣❡ ♦❢ t❤❡ ✜♥❛❧ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡✳ ❚❤❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢
❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ♦♥ t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ✐s ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ ❞❡t❛✐❧ ✐♥ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ♣❛r❛❣r❛♣❤✳

✺✳✹✳✷✳✶ ❚❤❡ ■♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ ❆s❝♦r❜✐❝ ❆❝✐❞

❆s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✐s ❛ ❝♦♠♠♦♥❧② ✉s❡❞ ❛❞❞✐t✐✈❡ t♦ r❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s ❛♥❞ ✐s s✉♣♣♦s❡❞
t♦ ♥♦t ✐♥t❡r❢❡r❡ ✇✐t❤ t❤❡ ♠❡t❛❧ ✐♦♥✲❧✐❣❛♥❞ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ s♦♠❡ ✜♥❞✐♥❣s ❞✉r✲
✐♥❣ t❤❡ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♣❍✲ ❞❡♣❡♥❞❡♥t ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✇✐t❤ ❈❤❡❧❡①
✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✸✳✶✮ ❣❛✈❡ r✐s❡ t♦ t❤❡ ❛ss✉♠♣t✐♦♥ t❤❛t ❛s❝♦r❜❛t❡ ♣♦ss✐❜❧② ❝♦♠♣❡t❡s ✇✐t❤
❉❖❚❆ ❢♦r ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✭■■■✮✳ ❆ s✐♠✐❧❛r ❝♦♠♣❡t✐t✐♦♥ ❢♦r ♠❡t❛❧ ✐♦♥ ❜✐♥❞✐♥❣ ❜②
❛❝❡t❛t❡ ❜✉✛❡r ❤❛s ❜❡❡♥ r❡♣♦rt❡❞ ❜❡❢♦r❡ ❬✶✻✹❪✳
■♥ t❤❡ st✉❞✐❡s ✇✐t❤ ❈❤❡❧❡① ✐t ✇❛s ❢♦✉♥❞ t❤❛t t❤❡ ❜❧❛♥❦ ✈❛❧✉❡s ❢♦r t❤❡ ❡❧✉t✐♦♥ ♦❢

✉♥❜♦✉♥❞ ❆❝✸✰ ✐♥ ❛ s♦❧✉t✐♦♥ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ✶✵✵ ➭❧ ✵✳✷ ▼ ◆❛❖❆❝ ♦r ❚❘■❙ ❜✉✛❡r ❛♥❞ ✺✵ ➭❧
♦❢ ✷✵ ✪ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✇❡r❡ ❡①❝❡♣t✐♦♥❛❧❧② ❤✐❣❤✱ ✐♥ ♣❛rt✐❝✉❧❛r ❛t ♥❡✉tr❛❧ ❛♥❞ ❛❧❦❛❧✐♥❡
♣❍ ✇❤❡r❡ ❚❘■❙ ❜✉✛❡r ✐s ✉s❡❞ ✭❋✐❣✳ ✺✳✹✺✮❀ ❤❡♥❝❡✱ t❤❡ ❡✛❡❝t ✐s ♥♦t ❝♦rr❡❧❛t❡❞ t♦ t❤❡
♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ❛❝❡t❛t❡✳ ❚❤✐s ✐♥❞✐❝❛t❡s t❤❛t ❛♥♦t❤❡r ❧✐❣❛♥❞ ✐s ♣r❡s❡♥t t❤❛t ✐s ❝❛♣❛❜❧❡ ♦❢
❢♦r♠✐♥❣ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ❆❝✸✰✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✹✺✿ ❈❤❡❧❡① ❜❧❛♥❦s✱ ✇✐t❤ ✭❜❧❛❝❦✮ ❛♥❞ ✇✐t❤♦✉t ✭r❡❞✮ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞✳

❖✈❡r t❤❡ ✇❤♦❧❡ ♣❍ r❛♥❣❡✱ t❤❡ ❜❧❛♥❦ ✈❛❧✉❡s ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ t♦ ❞❡❝r❡❛s❡ ✇❤❡♥ ❛s❝♦r❜✐❝
❛❝✐❞ ✇❛s ❡❧✐♠✐♥❛t❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ s②st❡♠✳ ❚❤❡ ❜❧❛♥❦s ✇✐t❤♦✉t ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ❛r❡
st✐❧❧ ❤✐❣❤✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❛ss✉♠❡❞ t♦ ❜❡ ❛ ♣r♦❜❧❡♠ ♦❢ t❤❡ ❈❤❡❧❡① ♠❡t❤♦❞ ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤
✺✳✸✳✶✮✳
❙✐♥❝❡ t❤❡ ✐♥t❡r❢❡r❡♥❝❡ ✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ♣r♦♥♦✉♥❝❡❞ ✐♥ t❤❡ ❛❧❦❛❧✐♥❡ r❛♥❣❡✱

❢✉rt❤❡r st✉❞✐❡s ✇❡r❡ ♣❡r❢♦♠❡❞ t♦ q✉❛♥t✐❢② t❤❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ♦♥ t❤❡ r❛✲
❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛t ♣❍ ✾✳ ■t ✇❛s ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ t❤❛t✱ ✇✐t❤ ♦t❤❡r✇✐s❡ ✐❞❡♥t✐❝❛❧ r❡❛❝t✐♦♥
❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭✶✺ ♠✐♥✱ ✹✺ ➦❈✮✱ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞ ✐♥❝r❡❛s❡s ✐♥ ❛❜s❡♥❝❡ ♦❢ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞
✭❋✐❣✳ ✺✳✹✻✮✳

✶✺✷



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s

❋✐❣✉r❡ ✺✳✹✻✿ ■♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✭❆❆✱ r✐❣❤t✮ ♦♥ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ✭✶✺ ♠✐♥✱ ✹✺ ➦❈✮✳

✺✳✹✳✷✳✷ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ st✉❞✐❡s ✭❋✐❣✳ ✺✳✹✺ ❛♥❞ ✺✳✹✻✮ ❝❧❡❛r❧② ✐♥❞✐❝❛t❡❞ t❤❡ ❛❜✐❧✐t② ♦❢
❛s❝♦r❜❛t❡ t♦ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡ ❆❝✲✷✷✺ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❛t ❛❧❦❛❧✐♥❡ ♣❍✳ ❆s❝♦r❜❛t❡ ✇✐t❤ ✐ts ❤❛r❞
❜❛s✐❝ ♦①②❣❡♥ ❞♦♥♦r ❛t♦♠s ✐s ❧✐❦❡❧② t♦ ❢♦r♠ str♦♥❣ ✐♦♥✐❝ ❜♦♥❞s ✇✐t❤ t❤❡ ❤❛r❞ ▲❡✇✐s
❛❝✐❞ ❆❝✸✰✳ ❚❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❡❞ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ t✇♦ r❡❛❝t❛♥ts ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❤❛✈❡ ❛
❢♦r♠❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥t ♦❢ ❧♦❣ ❑✷✺➦❈ ❂ ✷✳✸ ❬✷✽✾❪✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✇❡❧❧ ❜❡❧♦✇ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥t
❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❢♦r t❤❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ✭❧♦❣ ❑✷✺➦❈ ❂ ✶✾✳✺✱ t❤✐s ✇♦r❦✮✳ ❍♦✇❡✈❡r✱
❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✐s ✉s✉❛❧❧② ✐♥s❡rt❡❞ ✐♥ ❧❛r❣❡ ❡①❝❡ss✳ ❉✉❡ t♦ t❤❡ r✐❣✐❞✐t② ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆ r✐♥❣✱
❛s❝♦r❜❛t❡ ♣r♦❜❛❜❧② ❤❛s ♠♦r❡ ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ♣r❡❢❡r❛❜❧②
❝♦♦r❞✐♥❛t❡s t♦ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥✳ ❚❤✐s ❞❡❝r❡❛s❡s t❤❡ r❛t❡ ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❢♦r♠❛t✐♦♥
❛♥❞ ❤❡♥❝❡ t❤❡ ②✐❡❧❞ ✐❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✐s ❤❛❧t❡❞✱ ❡✳❣✳ ❛❢t❡r ✶✺ ♠✐♥ ✭❋✐❣✳ ✺✳✹✻✮✳ ■♥ t❤❡
❝♦✉rs❡ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥✱ ❛s❝♦r❜❛t❡ ✇✐❧❧ ❜❡ s✉❜st✐t✉t❡❞ ❜② t❤❡ ♠❛❝r♦❝②❝❧❡ t♦ ❢♦r♠ t❤❡
s✉❜st❛♥t✐❛❧❧② ♠♦r❡ st❛❜❧❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①✳
❚♦ ❛❝❝♦✉♥t ❢♦r t❤✐s ✐ss✉❡✱ t❤❡ ♣r❡❝❡❞✐♥❣❧② ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r ❆❝✲✷✷✺✲

❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜✲❝♦♥❥✉❣❛t❡s r❡q✉✐r❡❞ ❢✉rt❤❡r ♠♦❞✐✜❝❛t✐♦♥ ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦ ❡①❝❧✉s✐♦♥
♦❢ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ❢r♦♠ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣✳ ❚♦ ❢✉rt❤❡r♠♦r❡ ❞❡❝✐❞❡ ♦♥ t❤❡ ♥❡❝❡ss✐t② ♦❢ ❛s❝♦r❜✐❝
❛❝✐❞ ❢♦r t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❘■❈ ❞✉r✐♥❣ st♦r❛❣❡ ❛♥❞ ❢✉rt❤❡r ✉s❡✱ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧
st✉❞✐❡s ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞✳

✺✳✹✳✷✳✸ ■♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ ❆s❝♦r❜✐❝ ❆❝✐❞ ♦♥ t❤❡ ❑✐♥❡t✐❝ ❙t❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡
❘❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✐♥ t❤❡ ❘❡❛❝t✐♦♥ ▼❡❞✐✉♠

■t ✐s ✇❡❧❧ ❦♥♦✇♥ t❤❛t ❞✉r✐♥❣ st♦r❛❣❡ t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❛r❡ ❧✐❦❡❧②
t♦ ❜❡ ❞❛♠❛❣❡❞ ❜② r❛❞✐❝❛❧s ❢♦r♠❡❞ t❤r♦✉❣❤ r❛❞✐♦❧②s✐s ✐♥❞✉❝❡❞ ❜② t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡
t❤❡② ❛r❡ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ✇✐t❤✳ ❚♦ ♣r❡✈❡♥t t❤✐s✱ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ❡✐t❤❡r r❡q✉✐r❡ s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❞✐❧✉t✐♦♥
♦r t❤❡ ❛❞❞✐t✐♦♥ ♦❢ s❝❛✈❡♥❣❡rs s✉❝❤ ❛s ❛s❝♦r❜✐❝✲ ♦r ❣❡♥t✐s✐❝ ❛❝✐❞ ❬✷✷✻✱ ✷✷✼❪✳ ❙✐♥❝❡ ✐t ✇❛s
❞❡❝✐❞❡❞ t♦ ❡①❝❧✉❞❡ ❛s❝♦r❜❛t❡ ❢r♦♠ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣✱ ♣✉r♣♦s❡ ♦❢ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts
✇❛s t♦ ❡st✐♠❛t❡ t❤❡ ✐♠♣♦rt❛♥❝❡ ♦❢ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ❢♦r t❤❡ ❧♦♥❣✲t❡r♠ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t②
♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s✳
❚❤❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ❛♥❞ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜✲❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✇❡r❡

t❤❡r❡❢♦r❡ ❜♦t❤ s②♥t❤❡s✐s❡❞ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✾✳✶✮✱
✇✐t❤ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ❜❡✐♥❣ r❡♣❧❛❝❡❞ ❜② ❛♥ ❡q✉❛❧ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❚❘■❙ ❜✉✛❡r✳
❋♦r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ❛t ✻✵ ➦❈✱ ❛ q✉❛♥t✐t② ♦❢ ✵✳✽✶ ➭❣ ❉❖❚❆

✶✺✸



✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✭✶✳✷·✶✵✲✺ ▼✮ ✇❛s ✉s❡❞ ✇❤✐❝❤ ❝♦rr❡s♣♦♥❞s t♦ t❤❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❝❤❡❧❛t♦rs ♣❡r ✶✵✵ ➭❣
❛♥t✐❜♦❞②✱ ❛ss✉♠✐♥❣ t❤❛t ❡❛❝❤ ❛♥t✐❜♦❞② ✐s ❝♦♥❥✉❣❛t❡❞ ✇✐t❤ ✹ ❉❖❚❆✲◆❈❙✳ ❆❧❧ ❝♦♠✲
♣❧❡①❛t✐♦♥s ❛♥❞ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ✐♥ t❤✐s ❡①♣❡r✐♠❡♥t ✇❡r❡ s✉❝❝❡ss❢✉❧❧② ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✇✐t❤ ❤✐❣❤
❙❆ ♦❢ ✸✵ ♦r ✺✵ ➭❈✐ ✭❂ ✶✳✶ ♦r ✶✳✾ ▼❇q✮ ♣❡r ✵✳✽✶ ➭❣ ❉❖❚❆ ♦r ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜✱ r❡✲
s♣❡❝t✐✈❡❧②✱ t♦ ✐♥❞✉❝❡ s✐❣♥✐✜❝❛♥t r❛❞✐♦❧②t✐❝ ❡✛❡❝ts✳ ❚❤❡ ②✐❡❧❞s ✇❡r❡ ❃ ✾✻ ✪ ✇✐t❤ ❛❧❧
s❛♠♣❧❡s✳
❋♦r ❛ss❡ss♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ❞✉r✐♥❣ ✉♥❞✐❧✉t❡❞ st♦r❛❣❡ ✐♥ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥

♠❡❞✐✉♠✱ ❡❛❝❤ s❛♠♣❧❡ ✇❛s s♣❧✐t ✐♥t♦ t✇♦ ❛❧✐q♦ts✳ ❚♦ t❤❡ ✜rst ❛❧✐q✉♦t✱ ✶✸ ➭❧ ♦❢ ✷✵ ✪
❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✇❛s ❛❞❞❡❞ ✇❤✐❧❡ t❤❡ s❡❝♦♥❞ ❛❧✐q♦t r❡♠❛✐♥❡❞ ✉♥tr❡❛t❡❞✳ ❆❧❧ s❛♠♣❧❡s
✇❡r❡ t❤❡♥ ✐♥❝✉❜❛t❡❞ ❛t r♦♦♠ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❢♦r ❛ ♣❡r✐♦❞ ♦❢ ✶✺ ❞❛②s✳ ■♥t❡r♠✐tt❡♥t❧②✱
❛❧✐q✉♦ts ♦❢ ✺ ✲ ✶✵ ➭❧ ✇❡r❡ ✇✐t❤❞r❛✇♥✱ s❡♣❛r❛t❡❞ ✇✐t❤ ■▲❚❈ ✭❇✐♦❞❡①✴✵✳✵✺ ▼ ◆❛✲
❝✐tr❛t❡ ❢♦r ♠❆❜✱ ✸▼▼✴✵✳✾ ✪ ◆❛❈❧ ❢♦r ❉❖❚❆ s❛♠♣❧❡s✮ ❛♥❞ ❛♥❛❧②s❡❞ ✇✐t❤ ❣❛♠♠❛
s♣❡❝tr♦♠❡tr②✳ ❚❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤✐s st❛❜✐❧✐t② st✉❞② ❛r❡ ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✹✼✳ ❇②
❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝✉r✈❡s ✇✐t❤ ❛♥❞ ✇✐t❤♦✉t ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✭❆❆✮✱ ✐t ❝❛♥ ❜❡
❞❡❞✉❝❡❞ t♦ ✇❤✐❝❤ ❡①t❡♥t ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✐s ♥❡❝❡ss❛r② t♦ ♣r❡✈❡♥t ♦r s❧♦✇ ❞♦✇♥ r❛❞✐♦❧②t✐❝
❞❡❣r❛❞❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✹✼✿ ❑✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ✐♥ ✷ ▼ ❚❘■❙ ❜✉✛❡r
♠❡❞✐✉♠✳ ✏❆❆✑ ✐♥❞✐❝❛t❡s t❤❡ ❛❧✐q✉♦ts t♦ ✇❤✐❝❤ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✭❆❆✮ ✇❛s ❛❞❞❡❞✳

✺✳✹✳✷✳✹ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❋r♦♠ t❤❡ ❝✉r✈❡s ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✹✼ ✐t ✐s ❝♦♥❝❧✉❞❡❞ t❤❛t✱ ✉♥❛✛❡❝t❡❞ ❜② t❤❡ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦r
❛❜s❡♥❝❡ ♦❢ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞✱ t❤❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① r❡♠❛✐♥s ♥❡❛r❧② ✶✵✵ ✪ st❛❜❧❡
♦✈❡r t❤❡ ❡♥t✐r❡ ♦❜s❡r✈❛t✐♦♥ ♣❡r✐♦❞✳ ❊✈❡♥ t❤♦✉❣❤ ❉❖❚❆ ✐s ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ✐♥ ❡①❝❡ss✱ t❤✐s
♣r♦✈❡s t❤❡ ✐♥t❡❣r✐t② ♦❢ t❤❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①✿ ✐❢ ❆❝✲✷✷✺ ✇❛s ❧♦st ❢r♦♠ ♦♥❡ ❉❖❚❆
❝❛❣❡✱ r❡❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❜② ♦t❤❡r ❢r❡❡ ❉❖❚❆ ❧✐❣❛♥❞s ✇♦✉❧❞ ♥♦t ♦❝❝✉r ❛t r♦♦♠ t❡♠♣❡r✲
❛t✉r❡✱ ❛s ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❆♥✭■■■✮✴▲♥✭■■■✮ ❜② t❤❡ r✐❣✐❞ ❉❖❚❆ ✇❛s ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ t♦
❤❛✈❡ ❡①tr❡♠❡❧② s❧♦✇ ❦✐♥❡t✐❝s ❛t ✷✺ ➦❈ ✭❡✳❣✳ ❈♠✭■■■✮✱ t❤✐s ✇♦r❦❀ ❆❝✭■■■✮ ❬✼❪❀ ❊✉✭■■■✮

✶✺✹



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s

❬✾✱ ✷✼✺❪✮✳ ❊s♣❡❝✐❛❧❧② ✇✐t❤ t❤❡ r❡❛❝t❛♥ts ♣r❡s❡♥t ✐♥ s✉❝❤ ❧♦✇ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❛s ✐♥ t❤✐s
❡①♣❡r✐♠❡♥t✱ t❤❡ ❡✈❡♥t✉❛❧✐t② ♦❢ ❛ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥✲❛ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❜❡✐♥❣ ❡st❛❜✲
❧✐s❤❡❞ ❞✉r✐♥❣ ✶✺ ❞❛②s ✐s ❡①❝❧✉❞❡❞✳ ❚❤❡r❡✇✐t❤ t❤✐s ❡①♣❡r✐♠❡♥t ♣r♦✈❡s t❤❡ ❡①❝❡♣t✐♦♥❛❧
st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ▼✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❢♦r♠❡❞ ❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭✻✵ ➦❈✮✳

❈♦♥tr❛r② t♦ t❤✐s✱ ❛ ❞r❛st✐❝ ❞❡❝r❡❛s❡ ✐♥ st❛❜✐❧✐t② ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ✜rst t❤r❡❡ ❞❛②s ✐s ✈✐s✐❜❧❡
❢♦r ❛❧❧ ♦t❤❡r ❝✉r✈❡s r❡♣r❡s❡♥t✐♥❣ t❤❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ s❛♠♣❧❡s ✭❋✐❣✳ ✺✳✹✼✮✳
■t ✐s ❛♣♣❛r❡♥t t❤♦✉❣❤ t❤❛t t❤❡ ❡✛❡❝t ✐s ❧❡ss ♣r♦♥♦✉♥❝❡❞ ❢♦r t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❜❛t❝❤❡s ✇✐t❤
❆❆✳ ❋r♦♠ t❤✐s ✜♥❞✐♥❣ ✐t ✐s ❞❡❞✉❝❡❞ t❤❛t ❛❞❞✐t✐♦♥ ♦❢ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ s❧♦✇s ❞♦✇♥ t❤❡
r❛❞✐♦❧②t✐❝ ❞❡❣r❛❞❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❘■❈ ❡✈❡♥ ❛t ❤✐❣❤ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s✳ ❙✐♥❝❡ ✐♥st❛❜✐❧✐t②
✇❛s ❛♥②❤♦✇ ❛❧s♦ ♦❜s❡r✈❡❞ ✐♥ s❛♠♣❧❡s ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ❛s❝♦r❜❛t❡✱ ✐t ✐s ♣r❡s✉♠❡❞ t❤❛t ♠♦r❡
❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ♠❛② ❜❡ r❡q✉✐r❡❞✳ ❆❞❞✐t✐♦♥ ♦❢ ❛ ❢❛✐r q✉❛♥t✐t② ♦❢ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ t♦ t❤❡
r❡❛❝t✐♦♥ s♦❧✉t✐♦♥ ❛❢t❡r t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❤❛s t❡r♠✐♥❛t❡❞✱ s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ t♦
st❛❜✐❧✐s❡ t❤❡ ✜♥❛❧ ♣r♦❞✉❝t✳

❆♥♦t❤❡r ♣♦ss✐❜✐❧✐t② ✇♦✉❧❞ ❜❡ ❛❞❞✐t✐♦♥ ♦❢ ❣❡♥t✐s✐❝ ❛❝✐❞ ❛s r❡♣❧❛❝❡♠❡♥t ❢♦r ❛s❝♦r❜✐❝
❛❝✐❞ ❬✷✷✼❪✳ ■❢✱ ❛♥❞ t♦ ✇❤❛t ❡①t❡♥t ❣❡♥t✐s✐❝ ❛❝✐❞ ❝♦✉❧❞ ✐♥✢✉❡♥❝❡ t❤❡ ♦✉t❝♦♠❡ ♦❢ t❤❡
r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✇❛s ♥♦t ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ✐♥ t❤❡ ❝♦♥t❡①t ♦❢ t❤✐s ✇♦r❦✳

✺✳✹✳✸ ■♠♣❧❡♠❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ ❘❡❧✐❛❜❧❡ Pr♦t♦❝♦❧ ❢♦r t❤❡ ❙②♥t❤❡s✐s ♦❢
❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤

❈♦♥s✐❞❡r✐♥❣ t❤❡ ❝♦♥❝❧✉s✐♦♥s ❞r❛✇♥ ❢r♦♠ t❤❡ ♣r❡✈✐♦✉s ❞✐ss❝✉ss✐♦♥s✱ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡s
r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r r❡✜♥❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ♣r❡✈✐♦✉s❧② ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢
❉❖❚❆✲♣❡♣t✐❞❡s ❛♥❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❛r❡ ❡✈✐❞❡♥t✳ ❚❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝
❡①♣❡r✐♠❡♥ts r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❤❡ ❛❝✐❞ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✳✶✮ ❛♥❞ t❤❡
❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✸✳✷✮ ❛r❡ ✐♥ ❢❛✈♦✉r ♦❢ ❛❧❦❛❧✐♥❡ ♣❍
✭♣❍ ✾✮ ❛♥❞ ❚♠❛①❂ ✹✺ ➦❈ ❛s r❡❛❝t✐♦♥ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❢♦r ♠❆❜ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ✭❛♥❞ ✾✵ ➦❈ ❢♦r
♣❡♣t✐❞❡s✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✮✳ ❚❤❡ ♦♥❧② ♠❛r❣✐♥❛❧❧② ❤✐❣❤❡r t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡
❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❡❞ ❛t ✻✵ ➦❈ ♦✈❡r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❡❞ ❛t ✹✺ ➦❈ ❤❛s ❜❡❡♥
❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❛♥❞ ❞✐s❝✉ss❡❞ ♣r❡✈✐♦✉s❧② ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✸✳✷✮✳ ■t ✇❛s r❡✈✐❡✇❡❞ t❤❛t
❚❘■❙ ❜✉✛❡r ✐s s✉✐t❛❜❧❡ ✇❤✐❧❡ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ♥❡❣❛t✐✈❡❧② ✐♥✢✉❡♥❝❡s t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❦✐♥❡t✲
✐❝s ❜✉t ✐s st✐❧❧ r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r st❛❜✐❧✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✜♥❛❧ ♣r♦❞✉❝t ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✹✳✷✳✶ ✛✮✳
❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤❡ ♦♠✐ss✐♦♥ ♦❢ ❆❆ ❛❧❧♦✇s t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ t♦ ❜❡ ❝❛rr✐❡❞ ♦✉t ✐♥ ✇❡❛❦❡r
❜✉✛❡r ♠❡❞✐✉♠ ✭✵✳✷ ▼ ❚❘■❙✮✳

❲✐t❤ ♦r ✇✐t❤♦✉t ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥✱ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡s r❡q✉✐r❡ ❛ ❤✐❣❤
r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r✐t② ✭❘❈P ❃ ✾✺ ✪✮ ❜❡❝❛✉s❡ ♦❢ t❤❡ ❧❛r❣❡ ❛♠♦✉♥ts ♦❢ r❛❞✐♦❛❝t✐✈✲
✐t② ❡✈❡♥t✉❛❧❧② ❛❞♠✐♥✐st❡r❡❞✱ ❛♥❞ t❤❡ t♦①✐❝✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ✐♠♣✉r✐t✐❡s ❬✷✹✷❪✳
❍✐❣❤ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ♦❢ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ♣❡♣t✐❞❡s ❛♥❞ ♠❆❜ ❛r❡ r❡q✉✐r❡❞ ❛s ✇❡❧❧ t♦ ❛❧❧♦✇
❛❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥ ♦❢ ♦♥❧② ❛ tr❛❝❡r ❞♦s❡ ♦❢ ❝♦♥❥✉❣❛t❡✱ ♣r❡✈❡♥t✐♥❣ t❛r❣❡t s❛t✉r❛t✐♦♥ ❛♥❞
s✐❞❡ ❡✛❡❝ts✳ ❍✐❣❤❧② ♣✉r❡ r❡❛❝t❛♥ts ❛♥❞ st❡r✐❧❡ ✈✐❛❧s s❤♦✉❧❞ ❜❡ ✉s❡❞✱ ✐♥ ♣❛rt✐❝✉❧❛r
✇❤❡♥ s✉❜s❡q✉❡♥t ✉s❡ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❢♦r ✐♥ ✈✐tr♦ ♦r ✐♥ ✈✐✈♦ st✉❞✐❡s ✐s
✐♥t❡♥❞❡❞✳

❲✐t❤ t❤✐s ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ s❡t✉♣ ♦♥❡ ❧❛st ✈❛r✐❛❜❧❡ ❢❛❝t♦r r❡♠❛✐♥s✱ ✇❤✐❝❤ ✐s t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥
t✐♠❡✳ ❚❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ♦❢ ❉❖❚❆ ✇✐t❤ ❆♥✭■■■✮ ✇❡r❡ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ❜❡❢♦r❡
✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷ ✛✮✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ s✐♥❝❡ t❤❡ ❧✐❣❛♥❞s✬ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ✇❡r❡ r❡♣♦rt❡❞
t♦ ❜❡ ♣♦ss✐❜❧② ❛❧t❡r❡❞ ❜② ❝♦♥❥✉❣❛t✐♦♥ ✐♥t♦ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❬✶✺✺❪✱ ❢✉rt❤❡r st✉❞✐❡s ✇❡r❡
❛❝❝♦♠♣❧✐s❤❡❞ t♦ r❡✈✐❡✇ t❤❡ ♠❆❜ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❦✐♥❡t✐❝s ✐♥ ❞❡t❛✐❧✳

✶✺✺



✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✺✳✹✳✸✳✶ ❘❡❛❝t✐♦♥ ❑✐♥❡t✐❝s ❢♦r t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ▲❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲▼❛❜❚❤❡r❛➤

❆♥ ❡①t❡♥s✐✈❡ ❦✐♥❡t✐❝ st✉❞② ♦✈❡r t❤❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ♣❍ ✹ ✲ ✶✶ ✇❛s ♣❡r❢♦r♠❡❞ ✇✐t❤ t❤❡
✐♥t❡♥t✐♦♥ t♦ ❡✈❛❧✉❛t❡ t❤❡ s❡❧❡❝t❡❞ r❡❛❝t✐♦♥ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭♣❍ ✾✱ ✸✼ ✲ ✹✷ ➦❈✮✳ ❚✇❡❧✈❡
s❛♠♣❧❡s✱ ❡❛❝❤ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ t❤❡ ✐❞❡♥t✐❝❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆✲♠❆❜ ✭✺✵ ➭❣✮ ❛♥❞
❆❝✲✷✷✺ ✭✷ ➭❈✐ ✭❂ ✼✹ ❦❇q✮✮ ✐♥ ❞✐✛❡r♥t ♣❍✲❛❞❥✉st❡❞ ❜✉✛❡r ♠❡❞✐❛ ✭✷ ▼ ◆❛❖❆❝✱
✷ ▼ ❚❘■❙❀ ❛❞❥✉st♠❡♥t ♦❢ ♣❍ ✇✐t❤ ❍❈❧ ❛♥❞ ◆❍✸✮ ✇❡r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡
st❛♥❞❛r❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✷✳✻✳✶✮ ❛♥❞ ❤❡❛t❡❞ t♦ ✹✵±✶ ➦❈✳ ❆❢t❡r ✺✱ ✶✺✱ ✸✵ ❛♥❞ ✻✵
♠✐♥✉t❡s ❛❧✐q✉♦ts ♦❢ ✺ ➭❧ ✇❡r❡ ✇✐t❤❞r❛✇♥ ❢r♦♠ ❡❛❝❤ s❛♠♣❧❡ ❛♥❞ ❛♥❛❧②s❡❞ ✇✐t❤ ■❚▲❈
✭■❚▲❈✲❙●✴◆❛✲❝✐tr❛t❡✮ ❛♥❞ γ✲s♣❡❝tr♦♠❡tr② ❢♦r t❤❡ ♣❡r❝❡♥t❛❣❡ ♦❢ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐❜♦❞②✳
❚❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ st✉❞② ❛r❡ s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✷✵✳ ❚❤❡ ♣♦♦r ♦✉t❝♦♠❡ ♦❢ t❤❡
❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✐♥ t❤❡ ❛❝✐❞✐❝ ♣❍ r❛♥❣❡ ✉s✐♥❣ ◆❛❖❆❝ ❜✉✛❡r ✭♣❍ ✹✲✼✱ r❡❞✮ ✐s ♣❛rt❧②
❛ttr✐❜✉t❡❞ t♦ t❤❡ ❞✐st✉r❜✐♥❣ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ ◆❛✰ ♦♥ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❛♥❞ s✉❣❣❡st ✐ts
♦♠✐ss✐♦♥ ✐♥ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❜❛t❝❤✳

❚❛❜❧❡ ✺✳✷✵✿ ❘❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ♣❍✲❞❡♣❡♥❞❡♥t st✉❞② ♦♥ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲♠❆❜ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❦✐♥❡t✐❝s✳

♣❍ ✹ ♣❍ ✺ ♣❍ ✻ ♣❍ ✻ ♣❍ ✼ ♣❍ ✼

t ❬♠✐♥❪ ◆❛❖❆❝ ◆❛❖❆❝ ◆❛❖❆❝ ❚❘■❙ ◆❛❖❆❝ ❚❘■❙

✺ ✼✳✾ ✪ ✶✽✳✽ ✪ ✷✺✳✸ ✪ ✹✻✳✾ ✪ ✻✽ ✪ ✽✹✳✸ ✪
✶✺ ✼✳✸ ✪ ✷✾✳✹ ✪ ✺✵ ✪ ✻✶✳✻ ✪ ✽✶✳✻ ✪ ✽✼✳✽ ✪
✸✵ ✲ ✲ ✲ ✻✽✳✶ ✪ ✲ ✽✽✳✶ ✪
✻✵ ✲ ✲ ✲ ✾✵✳✷ ✪ ✲ ✾✷✳✶ ✪

· · ·

♣❍ ✽ ♣❍ ✾ ♣❍ ✾✳✺ ♣❍ ✶✵ ♣❍ ✶✵✳✺ ♣❍ ✶✶

t ❬♠✐♥❪ ❚❘■❙ ❚❘■❙ ❚❘■❙ ❚❘■❙ ❚❘■❙ ❚❘■❙

✺ ✼✻✳✹ ✪ ✽✶✳✹ ✪ ✽✺ ✪ ✽✷✳✺ ✪ ✾✶✳✹ ✪ ✾✷✳✸ ✪
✶✺ ✽✹✳✼ ✪ ✽✻✳✾ ✪ ✾✵✳✼ ✪ ✽✾✳✺ ✪ ✾✹✳✽ ✪ ✾✹✳✹ ✪
✸✵ ✽✾✳✷ ✪ ✾✵ ✪ ✾✸✳✼ ✪ ✾✷✳✽ ✪ ✾✺✳✼ ✪ ✾✺✳✹ ✪
✻✵ ✾✸✳✸ ✪ ✾✶✳✾ ✪ ✾✺✳✼ ✪ ✾✹✳✻ ✪ ✾✻✳✸ ✪ ✾✻✳✼ ✪

✺✳✹✳✸✳✷ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❆s ❛❧r❡❛❞② ✐♥❞✐❝❛t❡❞ ✐♥ ♣r❡❝❡❞✐♥❣ st✉❞✐❡s ✭❉✐♣❧♦♠❛ t❤❡s✐s✱ ❬✼❪✮✱ ❛❧❦❛❧✐♥❡ ♣❍ ✐s ❡ss❡♥✲
t✐❛❧ ❢♦r r❛♣✐❞ ❤✐❣❤✲②✐❡❧❞ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ♣❡♣t✐❞❡s ❛♥❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s✳
❲❤✐❧❡ ✐♥ t❤❡ ♣r❡✈✐♦✉s ✇♦r❦ ❛ r❡❛❝t✐♦♥ t✐♠❡ ♦❢ ✶✺ ♠✐♥ ✇❛s s✉❣❣❡st❡❞ t♦ ❜❡ ❛♣♣r♦✲
♣r✐❛t❡✱ t❤✐s ♥❡✇ st✉❞② ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✷✵ ✐♥❞✐❝❛t❡s t❤❛t ✇✐t❤ ❚❘■❙ ❜✉✛❡r❡❞
s❛♠♣❧❡s ♦❢ ♣❍ ≥ ✼ ❛❧r❡❛❞② ❛❢t❡r ✺ ♠✐♥ s✉✣❝✐❡♥t r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✭≥ ✼✺ ✪✮ ✐s ❛❝❤✐❡✈❡❞
✭❜❧✉❡❀ s❡❡ ❛❧s♦ ❋✐❣✳ ✺✳✹✽✮✳ ■♥ ❢✉rt❤❡r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛t ✹✷ ✲
✹✺ ➦❈ ✐t ✇❛s ♣r♦✈❡♥ t❤❛t ❢♦r s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ♦❢ ✺ ➭❈✐ ✭❂ ✶✽✺ ❦❇q✮ ❛♥❞ ✶✵ ➭❈✐ ✭❂
✸✼✵ ❦❇q✮ ♣❡r ✶✵✵ ➭❣ ♦❢ ❛♥t✐❜♦❞② ❛ r❡❛❝t✐♦♥ t✐♠❡ ♦❢ ✺ ♠✐♥ ✐s s✉✣❝✐❡♥t t♦ ❛❝❤✐❡✈❡
②✐❡❧❞s ❛❜♦✈❡ ✾✻✳✶ ✪ ✭❚❛❜❧❡ ✺✳✷✶✮✳ ❚❤❡ ❛❝t✉❛❧ r❡❛❝t✐♦♥ r❛t❡ ✐s ♥❡✈❡rt❤❡❧❡ss ❞❡♣❡♥❞❡♥t
♦♥ t❤❡ q✉❛❧✐t② ♦❢ t❤❡ ✉s❡❞ ❆❝✲✷✷✺✳

❋r♦♠ ❋✐❣✳ ✺✳✹✽ ✐t ✐s ❛♣♣❛r❡♥t✱ t❤❛t ❛♥t✐❜♦❞② ❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ❛t ♥❡✉tr❛❧ ❛♥❞ ❛❧❦❛❧✐♥❡ ♣❍
✭♣❍ ≥✼✱ ❚❘■❙✱ ❛❜♦✈❡ t❤❡ ❧✐♥❡✮ ♣r♦❝❡❡❞ ♠✉❝❤ ❢❛st❡r t❤❛♥ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ✐♥ t❤❡ ✇❡❛❦❧②
❛❝✐❞✐❝ ♣❍ r❛♥❣❡ ✭❡✳❣✳ ♣❍ ✻✱ ❚❘■❙❀ ♣❍ ≤✻✱ ◆❛❖❆❝✱ ❜❡❧♦✇ t❤❡ ❧✐♥❡✮ ❛s s✉❣❣❡st❡❞
❜② ▼❝❉❡✈✐tt ❡t ❛❧ ✭♣❍ ✺✳✺✱ ❚▼❆❆✮✳ ❚❤✐s ✐s tr❛❝❡❞ ❜❛❝❦ t♦ t❤❡ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❤✐❣❤❡r

✶✺✻



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s

❋✐❣✉r❡ ✺✳✹✽✿ ❨✐❡❧❞s ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛❢t❡r ✺ ♠✐♥ ✭❧❡❢t✮ ❛♥❞ ✶✺
♠✐♥ ✭r✐❣❤t✮ ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦ t❤❡ ♣❍✳

❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆✹✲ ♣r❡s❡♥t ❛t ♣❍ ✽ ✲ ✶✵✱ ✇❤❡r❡ t❤❡ ❜❛s❡✲❛ss✐st❡❞ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥
♦❢ t❤❡ ❧❛st ♣r♦t♦♥ t❛❦❡s ♣❧❛❝❡ ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✮✳ ❆ss✉♠✐♥❣ t❤❛t ❝♦♠♣❡t✐t✐♦♥ ❢r♦♠
❛❝❡t❛t❡ ❜✉✛❡r ✐s ♥♦t t❤❡ ♦♥❧② r❡❛s♦♥ ❢♦r t❤❡ ❧❡♥❣t❤② r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ t✐♠❡ r❡♣♦rt❡❞ ❜②
t❤✐s ❣r♦✉♣ ✭✸✵ ✲ ✻✵ ♠✐♥✮✱ t❤❡ s✉♣r❡♠❛❝② ♦❢ t❤❡ ♦♣t✐♠✐s❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ ✐♥ t❤❡
♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ♠❛✐♥❧② ❝♦♥st✐t✉t❡s ♦♥ t❤❡ ♠♦r❡ ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ❛❧❦❛❧✐♥❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✉s❡❞ ❢♦r
❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✳
◆♦♥❡t❤❡❧❡ss✱ ❝❛r❡ ❤❛s t♦ ❜❡ t❛❦❡♥ ♥♦t t♦ ❞❛♠❛❣❡ t❤❡ s❡♥s✐t✐✈❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❜② ❛♣♣❧②✲

✐♥❣ t♦♦ ❤❛rs❤ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ s✐♥❝❡ ✐t ✇✐❧❧ ❜❡ ❞❡♥❛t✉r❡❞ ✐♥ t♦♦ ❛❧❦❛❧✐♥❡ ♠❡❞✐✉♠✳ ❚❤❡
▼✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ✐ts❡❧❢ ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ r❡♠❛✐♥ st❛❜❧❡ ❡✈❡♥ ❛❢t❡r ❞❛②s ❛t ❛❧❦❛❧✐♥❡
♣❍✱ ❛s ✐t ❤❛s ❜❡❡♥ ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ ✇✐t❤ ❇✐✭■■■✮❉❖❚❆ ❛t ♣❍ ✶✵ ❬✶✼✷❪✳ ❚❤❡ ❉❖❚❆ ❝♦♠✲
♣❧❡①❡s ❛r❡ ♦♥❧② ❢♦✉♥❞ t♦ ❞✐ss♦❝✐❛t❡ ✈✐❛ ❛ ❍✰✲❛ss✐st❡❞ ♣❛t❤✇❛② ✐♥ ✭str♦♥❣❧②✮ ❛❝✐❞✐❝
♠❡❞✐✉♠❀ ❤❡♥❝❡ s♣♦♥t❛♥❡♦✉s ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ✐s ♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡ ❬✶✻✹❪✳ ❚❤❡ s✉❣❣❡st❡❞ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣
♣❍ ♦❢ ✽✳✺ ✲ ✾ ✭✐♥❞✐❝❛t❡❞ ❜② t❤❡ ♣❑ ❛✴❜✉✛❡r❝❛♣❛❝✐t② ♦❢ ❚❘■❙✮✱ ♦✛❡r✐♥❣ r❛♣✐❞ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣
r❛t❡s ✭❋✐❣✳ ✺✳✹✽✮✱ ❛♣♣❡❛rs t♦ ❜❡ s❛❢❡ s✐♥❝❡ ✐t ✐s ❝♦♠♠♦♥❧② ✉s❡❞ ❢♦r ❧✐❣❛♥❞✲❛♥t✐❜♦❞②✲
❝❤❡❧❛t✐♦♥ ❛♥❞ ✐s t❤✉s ❦♥♦✇♥ t♦ ❜❡ ✇❡❧❧✲t♦❧❡r❛t❡❞ ❬✻❪✳
❇❡s✐❞❡s t❤✐s ♣❍ ❡✛❡❝t✱ t❤❡ ❛ss✉♠❡❞ ♣r❡✲♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ❢♦r❝❡❞

❜② t❤❡ ❡q✉❛t♦r✐❛❧ ♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ◆❈❙✲♠❆❜✲❝❤❛✐♥ ✭◆▼❘ ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝ ❚❘▲❋❙
st✉❞✐❡s ✇✐t❤ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✱ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷✮✱ ♣r♦❜❛❜❧② ❛❧s♦ ❝♦♥tr✐❜✉t❡s t♦ t❤❡
❛❝❝❡❧❡r❛t❡❞ r❡❛❝t✐♦♥ r❛t❡ ♦❢ t❤❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✳ ❍❡♥❝❡ t❤✐s ♠❛② ♣r❡s❡♥t
❛♥♦t❤❡r ❛❞✈❛♥t❛❣❡ ♦❢ t❤❡ ✐♠♣❧❡♠❡♥t❡❞ ♦♥❡✲st❡♣ ♣r♦t♦❝♦❧ ✭❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺
❜② t❤❡ ❉❖❚❆✲◆❈❙✲❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡✮ ♦✈❡r t❤❡ t✇♦✲st❡♣ ♣r♦t♦❝♦❧✱ ✐♥ ✇❤✐❝❤ t❤❡
❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✐s ♣❡r❢♦r♠❡❞ ✐♥ ❛ s❡♣❡r❛t❡ st❡♣ ❜❡❢♦r❡ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t✐♦♥ t♦ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞②
✐s ❝❛rr✐❡❞ ♦✉t s✉❜s❡q✉❡♥t❧② ❬✻❪✳
■♥ s✉♠♠❛r② t❤✐s ❛❧❧ tr❛♥s❧❛t❡s ✐♥t♦ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ r❡✜♥❡❞ ♦♥❡✲st❡♣ s②♥t❤❡s✐s ♣r♦✲

t♦❝♦❧✿

❼ ✶✺✵ ➭❧ ✵✳✷ ▼ ❚❘■❙ ❜✉✛❡r✱ ♣❍ ✽✳✺✲✾

❼ ✶✵✵ ➭❣ ❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✐♥ ✶✵ ➭❧ ✵✳✶✺ ▼ ◆❛❈❧✴✵✳✵✺ ▼ ◆❛❖❆❝ ❜✉✛❡r

❼ ≤✺✵ ➭❈✐ ✷✷✺❆❝✭◆❖✸✮✸✱ ♣✉r✐✜❡❞

❼ ✺ ✲ ✶✺ ♠✐♥ ❛t ✸✼ ✲ ✹✷ ➦❈

❼ ❛❞❞✐t✐♦♥ ♦❢ ❆❆ ❛❢t❡r t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥✳

✶✺✼



✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

◆♦ ♥❡❣❛t✐✈❡ ❡✛❡❝t ✇❛s ❢♦✉♥❞ ❢♦r t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❡♠❛♥❛t✐♥❣
❢r♦♠ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✇✐t❤✐♥ ✺ ♠✐♥ ✐♥st❡❛❞ ♦❢ ✶✺ ♠✐♥ ♦r ❛t ✸✼ ➦❈ ✐♥st❡❛❞
♦❢ ✹✷ ➦❈ ♦r ✹✺ ➦❈✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❆❧❧ t❤❡s❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❛r❡ ❡q✉❛❧❧② st❛❜❧❡✱ ✇❤✐❝❤ ✐s
❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ ❞❡t❛✐❧ ✐♥ t❤❡ ♥❡①t ♣❛r❛❣r❛♣❤✳ ■t ✐s ❤❡♥❝❡ ❝♦♥❝❧✉❞❡❞ t❤❛t ✇✐t❤ ♣✉r✐✜❡❞
❆❝✲✷✷✺ ❡✛❡❝t✐✈❡✱ ❤✐❣❤✲②✐❡❧❞✱ ❤✐❣❤✲❙❆ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ❝❛♥
❜❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞ ❛t ♠♦❞❡r❛t❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ♦❢ ♣❍ ✾ ❛♥❞ ✸✼ ✲ ✹✷ ➦❈ ✇✐t❤✐♥ ✺ ♠✐♥✉t❡s
r❡❛❝t✐♦♥ t✐♠❡ ✭②✐❡❧❞s ❃ ✾✹ ✪✱ ❘❈P ❃ ✾✽ ✪ ❛❢t❡r ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥✮✳ ❆ s✐♠✐❧❛r s✉❝❝❡ss
❤❛s ❜❡❡♥ r❡♣♦rt❡❞ ❜② ❙♠✐t❤✲❏♦♥❡s ❡t ❛❧ ❢♦r t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ■♥✲✶✶✶✲❉❖❚❆✲♠❆❜✲
❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✇✐t❤✐♥ ✺ ♠✐♥ ❛t ✸✼ ➦❈✱ ♣❍ ✼ ❬✷✹✺❪✳ ❆ s✉♠♠❛r② ♦❢ ❛✈❡r❛❣❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣
②✐❡❧❞ ❛ss❡ss✐♥❣ t❤✐s r❡✜♥❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ✐s ❣✐✈❡♥ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✷✶✳ ❋✉rt❤❡r st✉❞✐❡s ✇❡r❡
♣❡r❢♦r♠❡❞ t♦ ♣r♦✈❡ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❢♦r♠❡❞ ❛t ✸✼
✲ ✹✺ ➦❈ ✭s❡❡ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✹✳✹✮✳
❚♦ ❡①❝❧✉❞❡ t❤❡ ♣♦ss✐❜✐❧✐t② ♦❢ ✉♥s♣❡❝✐✜❝ ❜✐♥❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ t♦ ♦t❤❡r ♠❡t❛❧ ❜✐♥❞✲

✐♥❣ s✐t❡s ❜❡s✐❞❡s ❉❖❚❆ ♦♥ t❤❡ ♠❆❜✱ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❛♥ ✉♥❝❤❡❧❛t❡❞ ❛♥t✐❜♦❞② ✇❛s
t❡st❡❞ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ t❤❡ ❞❡s❝r✐❜❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧✱ r❡s✉❧t✐♥❣ ✐♥ ❃ ✾✾ ✪ ♦❢ ✉♥❜♦✉♥❞ ❛❝t✐✈✐t②✳
❆t ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ♦❢ ✾✵ ➦❈ ❜✉t ♦t❤❡r✇✐s❡ ✐❞❡♥t✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ r❛❞✐♦❧❛✲

❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲❙✉❜st❛♥❝❡P ❝❛♥ ❛❧s♦ ❜❡ ❛❝❝♦♠♣❧✐s❤❡❞ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ t❤✐s ♣r♦t♦❝♦❧ ✇❤✐❝❤
♣r♦✈✐❞❡s ✐♠♣r♦✈❡♠❡♥ts ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ t❤❡ ♣❡♣t✐❞❡✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ ❡st❛❜❧✐s❤❡❞ ✐♥ t❤❡
♣r❡❝❡❞✐♥❣ ✇♦r❦ ❬✼❪✳

❚❛❜❧❡ ✺✳✷✶✿ ❆✈❡r❛❣❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ❛❝❤✐❡✈❡❞ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡
♦♣t✐♠✐s❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✇✐t❤ ✈❛r✐♦✉s
s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s✳ ❚❤❡ r❡❛❝t✐♦♥s ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛t ♣❍ ✾ ❛♥❞ ✸✼✱ ✹✷ ♦r ✹✺ ➦❈✳

❙♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t② t✐♠❡ ❬♠✐♥❪ ♥➦ ♦❢ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ❛✈❡r❛❣❡ ②✐❡❧❞

✺ ➭❈✐ ❆❝✲✷✷✺ ✴ ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜
✺ ✷ ✾✻✳✶
✶✺ ✽ ✾✹✳✸

✶✵ ➭❈✐ ❆❝✲✷✷✺ ✴ ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜
✺ ✷ ✾✻✳✸
✶✺ ✻ ✾✻✳✵

✷✵ ➭❈✐ ❆❝✲✷✷✺ ✴ ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜
✶✺ ✹ ✾✻✳✵
✻✵ ✷ ✾✺✳✺

✸✵ ➭❈✐ ❆❝✲✷✷✺ ✴ ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜ ✶✺ ✹ ✾✻✳✸
✹✵ ➭❈✐ ❆❝✲✷✷✺ ✴ ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜ ✶✺ ✷ ✾✺✳✶
✺✵ ➭❈✐ ❆❝✲✷✷✺ ✴ ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜ ✶✺ ✸ ✾✹✳✺

✺✳✹✳✹ ❊✈❛❧✉❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❑✐♥❡t✐❝ ❙t❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s

❘❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡s ♠✉st ♠❛✐♥t❛✐♥ t❤❡ s♣❡❝✐✜❡❞ ❧❡✈❡❧ ♦❢ r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r✲
✐t② ❛♥❞ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t② ♦✈❡r t❤❡ t✐♠❡ ♣❡r✐♦❞ ❢r♦♠ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✉♥t✐❧ ❛❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥✳
❚❤❡r❡❢♦r❡ st❛❜✐❧✐t② st✉❞✐❡s ❛r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞✱ ✇❤♦s❡ r❡s✉❧ts ✇✐❧❧ ❞❡✜♥❡ t❤❡ ❡①♣✐r② t✐♠❡s
❢♦r ❦✐ts ❛♥❞ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ♠❆❜s✳
❚♦ ❣❡♥❡r❛❧❧② ❛ss❡ss t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❛ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❝♦♠♣❧❡① t♦✇❛r❞s ❞✐s✲

s♦❝✐❛t✐♦♥✱ s♦✲❝❛❧❧❡❞ ✏❝❤❛❧❧❡♥❣❡✑ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❛r❡ ❛❝❝♦♠♣❧✐s❤❡❞✳ ❚❤❡s❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts
✐♥✈♦❧✈❡ ❡✐t❤❡r ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❧✐❣❛♥❞s✱ ❝♦♠♣❡t✐♥❣ ❢♦r t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ str♦♥❣ ❝♦♠♣❧❡①❡s
✇✐t❤ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✱ ♦r ♦t❤❡r ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s✱ t♦ ✇❤✐❝❤ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♥❣ ❧✐❣❛♥❞ ♠❛②
♣r❡❢❡r❛❜❧② ❜✐♥❞ t♦✳ ■♥ ❝❛s❡ ♦❢ ❉❖❚❆✲❞❡r✐✈❡❞ ❘■❈✱ ❝❤❛❧❧❡♥❣✐♥❣ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇✐t❤ ❛♥
❡①❝❡ss ♦❢ ♦t❤❡r ♠✉❧t✐❞❡♥t❛t❡ ❝❤❡❧❛t❡ ❧✐❣❛♥❞s ❧✐❦❡ ❊❉❚❆ ❛♥❞ ❉❚P❆ ❛r❡ ♦❢ ❤✐❣❤ ✐♥✲
t❡r❡st✱ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ✇✐t❤ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ s♣❡❝✐❡s ❧✐❦❡ ♣r♦t❡✐♥s✱ ❝❛r❜♦♥❛t❡ ♦r ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s

✶✺✽



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s

❧✐❦❡ ❈❛✷✰✱ ◆❛✰✳ ❆ s✉♠♠❛r② ♦❢ t❤❡s❡ ❤✉♠❛♥ ❜❧♦♦❞ ❝♦♠♣♦♥❡♥ts ❛♥❞ t❤❡✐r r❡s♣❡❝t✐✈❡
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ✐s ❣✐✈❡♥ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✸✳✸✱ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✸✳✽✳
❇❡❢♦r❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇✐t❤ t❤❡ ❛❝t✐✈❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✇❡r❡ st❛r✲

t❡❞✱ ❛♥ ❡①❡♠♣❧❛r② ❝❤❛❧❧❡♥❣❡ st✉❞② ♦♥ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲
◆❈❙✲♠❆❜ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐♥ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ❊❉❚❆ ✇❛s ♣❡r❢♦r♠❡❞✳ ❙✐♥❝❡ ✐♥ t❤❡
❚❘▲❋❙ s♣❡❝tr❛ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❞✐✛❡r❡♥t ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞s ❛r❡ ❢♦✉♥❞ ❢♦r ❈♠✭■■■✮❊❉❚❆✱
❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✴❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ❛♥❞ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ s♣❡❝✐❡s✱ t❤✐s
♠❡t❤♦❞ ❛❧❧♦✇s ❢♦r q✉❛♥t✐✜❝❛t✐♦♥ ♦❢ ❡❛❝❤ ♦❢ t❤❡s❡ s♣❡❝✐❡s ✐♥ s♦❧✉t✐♦♥✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡
♠❡t❤♦❞ ✐s ♥♦t s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ ❞✉❧❧ ❧✐q✉✐❞s✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✇❤② t❤❡ st❛❜✐❧✐t②
♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ✐♥ ❤✉♠❛♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ✭❍❇❙✮ ❝❛♥ ♥♦t ❜❡ st✉❞✐❡❞
✇✐t❤ ❚❘▲❋❙✳

✺✳✹✳✹✳✶ ❙t❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ✐♥ Pr❡s❡♥❝❡ ♦❢ ❊❉❚❆

❙✐♥❝❡ ❊❉❚❆ ✐s ❦♥♦✇♥ t♦ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡ ❈♠✭■■■✮ ♠♦r❡ str♦♥❣❧② t❤❛♥ s❡r✉♠ ♣r♦t❡✐♥s ✭❡✳❣
❍❙❚❋ ❬✷✾✵❪✮✱ t❤❡ ❚❘▲❋❙ ❡①♣❡r✐♠❡♥t ✇❛s ❛❝❝♦♠♣❧✐s❤❡❞ ✐♥ ✏❝♦♠♣❡t✐♥❣✑ ❜✉✛❡r ♠❡❞✐❛
✭❛❝❡t❛t❡✱ ❝❛r❜♦♥❛t❡✮ ❛♥❞ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ ❊❉❚❆ ✭✐♥ ❡①❝❡ss✮ t♦ s✉❜st✐t✉t❡ t❤❡ ❍❇❙ st✉❞②✳
❚✇♦ s❛♠♣❧❡s ✇❡r❡ ♣r❡♣❛✐r❡❞ ✐♥ ✽✽✵ ➭❧ ♦❢ ✵✳✵✺ ▼ ◆❛❖❆❝✲❜✉✛❡r ✭♣❍ ✼✳✹✮ ♦r ✵✳✵✺ ▼

◆❛✷❈❖✸✲❜✉✛❡r ✭♣❍ ✽✳✺ ✲ ✾✮✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✱ ❜② ♠✐①✐♥❣ ♦❢ ✶✳✷·✶✵✲✼ ▼ ❈♠✸✰ ✇✐t❤ ✶✽✵ ➭❣
♦❢ ❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✭✐♥ ✷✵ ➭❧ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧✴✵✳✵✺ ▼ ◆❛❖❆❝ ❜✉✛❡r✱ ♣❍ ✼✳✹✮✱
✇❤✐❝❤ ❝♦rr❡s♣♦♥❞s t♦ ❛ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ✺·✶✵✲✻✲ ✼·✶✵ ▼ ✭✹ ✲ ✻ ❈❤✴♠❆❜❀
❈♠✭■■■✮✿❉❖❚❆✲◆❈❙∼✶✿✺✵✮✳ ❚❤❡ s❛♠♣❧❡s ✇❡r❡ ✇❛r♠❡❞ t♦ ✹✺ ➦❈ ❢♦r ✺ ♠✐♥✱ s✐♥❝❡
✉♥❞❡r t❤❡s❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❆♥✭■■■✮ ✇✐t❤ ❉❖❚❆ t❛❦❡s ♣❧❛❝❡ r❛♣✐❞❧②
❛♥❞ q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡❧② ❛s ✐t ✇❛s ❝♦♥✜r♠❡❞ ❜② ♣r❡❝❡❞✐♥❣ ❦✐♥❡t✐❝ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✭♣❛r❛✲
❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷✳✶✮✳ ■t ✇❛s ❛❧s♦ ❝♦♥✜r♠❡❞ ❜❡❢♦r❡❤❛♥❞ ❜② ❚❘▲❋❙ t❤❛t ✉♥s♣❡❝✐✜❝ ❜✐♥❞✐♥❣
♦❢ ❈♠✭■■■✮ t♦ ♦t❤❡r ♠❡t❛❧ ❜✐♥❞✐♥❣ s✐t❡s ♦♥ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❡①❝❡♣t t♦ ❉❖❚❆✲
◆❈❙ ❞♦❡s ♥♦t ♦❝❝✉r ✭s❡❡ ❋✐❣✳ ✺✳✶✷✱ ❜♦tt♦♠ ❧❡❢t✱ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✶✳✷✮✱ ❛❧s♦ ♥♦t ❛t
♥❡✉tr❛❧ ❛♥❞ ❛❧❦❛❧✐♥❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳
❆❢t❡r✇❛r❞s✱ t❤❡ s♦❧✉t✐♦♥ ✇❛s ❝♦♦❧❡❞ t♦ r♦♦♠ t❡♠♣❡❛rt✉r❡ ❛♥❞ ❛ ❞❡✜♥❡❞ st❛rt✐♥❣

q✉❛♥t✐t② ♦❢ ❊❉❚❆ ✭✷·✶✵✲✺ ▼✮✱ ✇❤✐❝❤ ✇❛s ♣r❡✲❡①❛♠✐♥❡❞ t♦ ✐♥st❛♥t❛♥❡♦✉s❧② ❝♦♦r❞✐♥❛t❡
❈♠✭■■■✮ ❛t ✷✺ ➦❈✱ ✇❛s ❛❞❞❡❞ t♦ ♣r❡✈❡♥t ❛♥② ❞✐ss♦❝✐❛t✐♥❣ ❈♠✭■■■✮ ❢r♦♠ ♣r❡❝✐♣✐t❛t✐♥❣
❛s ❤②❞r♦①✐❞❡ s♣❡❝✐❡s ♦r ✐ts ❛❞s♦r♣t✐♦♥ t♦ t❤❡ ❣❧❛ss ❝✉✈❡tt❡✳ ❚❤❡ t♦t❛❧ s❛♠♣❧❡ ✈♦❧✉♠❡
✇❛s ✶ ♠❧✳
❖✈❡r ❛ ♣❡r✐♦❞ ♦❢ ✹✵ ❞❛②s✱ ❜♦t❤ s❛♠♣❧❡s ✇❡r❡ ❦❡♣t ❛t ✷✺ ➦❈ ❛♥❞ ✇❡r❡ r❡♣❡❛t❡❞❧②

♠❡❛s✉r❡❞ ✇✐t❤ ❚❘▲❋❙ t♦ ♠♦♥✐t♦r ♣♦t❡♥t✐❛❧ ❝❤❛♥❣❡s ✐♥ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ❛r✐s✐♥❣
❢r♦♠ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ❝♦♥❥✉❣❛t❡✱ s✉❝❤ ❛s

❼ ❝❤❛♥❣❡ ♦❢ ✐♥t❡♥s✐t② ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞✱

❼ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮✲❝❛r❜♦♥❛t❡ ❛♥❞ ✲❛❝❡t❛t❡ s♣❡❝✐❡s✱ ♦r

❼ t❤❡ ❛♣♣❡❛r❛♥❝❡ ♦❢ ❛ ❈♠✭■■■✮❊❉❚❆✴❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞✱ ❢♦r ✐♥st❛♥❝❡✳

■♥t❡r♠✐tt❡♥t❧②✱ ❛❢t❡r ✶✵✱ ✷✵ ❛♥❞ ✸✵ ❞❛②s✱ ✷✵✵ ➭❧ ♦❢ ✶✵ ♠▼ ❊❉❚❆ ✇❡r❡ ❛❞❞❡❞ t♦ t❤❡
r❡❛❝t✐♦♥ ❜❛t❝❤❡s ✉♥t✐❧ ❛ ✜♥❛❧ ❡①❝❡ss ♦❢ ✶ ✿ ✶✱✵✵✵ ♦❢ ❊❉❚❆ ♦✈❡r ❉❖❚❆ ✇❛s r❡❛❝❤❡❞✳
❚❤❡ ♣❍ ✇❛s r❡❛❞❥✉st❡❞ ✐❢ r❡q✉✐r❡❞✳ ❆t t❤❡ ❡♥❞ ♦❢ t❤❡ ♦❜s❡r✈❛t✐♦♥ ♣❡r✐♦❞✱ t❤❡ s❛♠♣❧❡s
✇❡r❡ ✜❧tr❛t❡❞ ✉s✐♥❣ ❆♠✐❝♦♥ ▼✐❧❧✐♣♦r❡ ❝❡♥tr✐❢✉❣❛❧ ✜❧t❡r ❞❡✈✐❝❡s ✭✸✵ ❦❉❛ ♣♦r❡ s✐③❡✮
✇❤✐❝❤ r❡t❛✐♥ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞②✳ ■t ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t❤❛t ❛♥② ❈♠✭■■■✮✱ ✇❤✐❝❤ ✇❛s r❡❧❡❛s❡❞ ❢r♦♠
t❤❡ ♣♦ss✐❜❧② ✐♥st❛❜❧❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤✱ ✇✐❧❧ ♣❛ss t❤r♦✉❣❤ t❤❡ ✜❧t❡r
✐♥ ❢♦r♠ ♦❢ ✐ts ❝❛r❜♦♥❛t❡✱ ❛❝❡t❛t❡ ♦r ❊❉❚❆✲❝♦♠♣❧❡①✳ ❆❢t❡r ✜❧tr❛t✐♦♥✱ t❤❡ ✜❧tr❛t❡ ✐s

✶✺✾



✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

♠❡❛s✉r❡❞ ✇✐t❤ ❚❘▲❋❙ t♦ ❝❤❡❝❦ ❢♦r ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞s ✇❤✐❝❤ ❝❛♥ ❜❡ tr❛❝❡❞ ❜❛❝❦ t♦
t❤❡s❡ ❝♦♠♣❧❡①❡s✳ ❚❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤✐s ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② st✉❞② ❛r❡ ❞✐s♣❧❛②❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡
✺✳✺✶✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✹✾✿ ❙t❛❜✐❧✐t② st✉❞② ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✐♥ ◆❛❖❆❝ ✲ ✭❧❡❢t✮ ❛♥❞ ◆❛✷❈❖✸✲
❜✉✛❡r ✭r✐❣❤t✮✳ ❚❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❡♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ✭♥♦t ♥♦r♠❛❧✐s❡❞✱ t♦♣ r♦✇✮ r❡❝♦r❞❡❞ ❜❡❢♦r❡ ❛♥❞
❛❢t❡r ✜❧tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ♦♥❧② ✐♥❞✐❝❛t❡ ❛ ♠✐♥✐♠❛❧ ❧♦ss ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ❢r♦♠ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✭r❡❞✮✳
❚❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ ✢✉❝t✉❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t② ♦❢ ❜♦t❤ s❛♠♣❧❡s ✭❜♦tt♦♠ r♦✇✮ r❡♠❛✐♥s
r♦✉❣❤❧② ❝♦♥st❛♥t ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ✹✵ ❞❛②s ♣❡r✐♦❞✳

✺✳✹✳✹✳✷ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❉✉r✐♥❣ ✹✵ ❞❛②s ♥♦ ♥♦t❛❜❧❡ ❝❤❛♥❣❡ ✐♥ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ s♣❡❝tr❛ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲
◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✇❛s ♦❜s❡r✈❡❞✳ ❆s ✐t ✐s ❛♣♣❛r❡♥t ❢r♦♠ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✹✾✱ t❤❡ ❛✈❡r❛❣❡
✐♥t❡♥s✐t② ♦❢ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ❛t ✻✵✽✳✺ ♥♠✱ r❡♣r❡s❡♥t✐♥❣ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡✱ r❡♠❛✐♥s
✉♥❝❤❛♥❣❡❞✱ ✇❤✐❝❤ ✐♥❞✐❝❛t❡s t❤❛t ❛❧❧ ❈♠✭■■■✮ ✐s r❡t❛✐♥❡❞✳ ❆❧s♦✱ ♥♦ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❡♠✐ss✐♦♥
❜❛♥❞s ❝♦rr❡❧❛t❡❞ t♦ ♦t❤❡r ❈♠✭■■■✮ s♣❡❝✐❡s ✇❡r❡ ❞❡t❡❝t❡❞✳
■♥ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ s♣❡❝tr✉♠ ♦❢ t❤❡ ◆❛✷❈❖✸✲s❛♠♣❧❡ ✜❧tr❛t❡ ✭❋✐❣✳ ✺✳✹✾✱ r❡❞✮✱

❛ ❧♦✇✲✐♥t❡♥s✐t② ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞ ❛t ∼✻✵✽✳✶ ♥♠ ✇❛s ♦❜s❡r✈❡❞ ✇❤✐❝❤ ♣r♦❜❛❜❧② r❡✲
s✉❧ts ❢r♦♠ t❤❡ ❞❡t❛❝❤♠❡♥t ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙ ❢r♦♠ t❤❡ ❛♥✲
t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡❀ ✐♥ t❤❡ ✜❧tr❛t❡ ♦❢ t❤❡ ◆❛❖❆❝ s❛♠♣❧❡ ♦♥❧② tr❛❝❡s ♦❢ t❤❡s❡ s♣❡✲
❝✐❡s ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞✳ ❋r♦♠ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ t❤❡ t♦t❛❧ ♣❡❛❦ ❛r❡❛s✱ ❛ ❝♦rr❡❧❛t✐♥❣ ❧♦ss
♦❢ ❛♣♣r♦①✳ ✸ t♦ ✶✵ ✪ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ❢r♦♠ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ✇❛s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞✱ ✇❤✐❝❤✱ ❝♦♥✲
s✐❞❡r✐♥❣ t❤❡ ✹✵ ❞❛②s ♣❡r✐♦❞✱ ✐s r❡❣❛r❞❡❞ ❛s ✐♥s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② s♠❛❧❧ ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t

✶✻✵



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s

t♦ t❤❡ ❜❧♦♦❞ r❡s✐❞❡♥❝❡ t✐♠❡ ♦❢ ❛♥ ■❣● ❛♥t✐❜♦❞②✳ ❚❤♦✉❣❤ ✐t ❛♣♣❡❛rs t❤❛t t❤❡
t❤✐♦✉r❡❛ ❜♦♥❞s ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤✲❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❛r❡ s❧✐❣❤t❧② ♠♦r❡ s❡♥✲
s✐t✐✈❡ t♦ ❝❧❡❛✈❛❣❡ ❛t ❛❧❦❛❧✐♥❡ ♣❍ ✭❝❛r❜♦♥❛t❡ s❛♠♣❧❡✮✱ t❤✐s ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❤❛✈❡
♥♦ s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❡✛❡❝t ♦♥ ✐ts ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ❛t ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ♣❍ ✭❛❝❡t❛t❡ s❛♠♣❧❡✮✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✺✵✿ ❊♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ♦❢ t❤❡ ✜❧tr❛t❡
✇✐t❤ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❈♠✭■■■✮ ✭r❡❞✮ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ t♦
t❤❡ ♣✉r❡ s♣❡❝tr❛ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❊❉❚❆ ✭❣r❡❡♥✮ ❛♥❞
❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✭❜❧✉❡✮✳ ❚❤❡
♠❛①✐♠❛ ♦❢ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞s ♦❢ ♦t❤❡r ❈♠✭■■■✮
s♣❡❝✐❡s ✇❤✐❝❤ ❝♦✉❧❞ ❤❛✈❡ ♣♦ss✐❜❧❡ ❜❡❡♥ ❢♦r♠❡❞ ❛r❡
✐♥❞✐❝❛t❡❞ ♦♥ t❤❡ ❧❡❢t✳

❚♦ ♣r♦✈❡ t❤❛t✱ ✐❢ ❈♠✭■■■✮ ✇❛s r❡✲
❧❡❛s❡❞ ❢r♦♠ ❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤✱
r❛♣✐❞ ❛♥❞ q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❜②
❊❉❚❆ ✇♦✉❧❞ ❤❛✈❡ ♦❝❝✉r❡❞✱ ❈♠✭❈❧❖✹✮✸
✇❛s ❛❞❞❡❞ t♦ t❤❡ ❊❉❚❆ ❝♦♥t❛✐♥✲
✐♥❣ ✜❧tr❛t❡ ♦❢ t❤❡ ◆❛✷❈❖✸ s❛♠♣❧❡✳
❚❤❡ ✜❧tr❛t❡ ✇❛s ✐♠♠❡❞✐❛t❡❧② ♠❡❛s✉r❡❞
✇✐t❤ ❚❘▲❋❙ ✭✷✺ ➦❈✱ ❋✐❣✳ ✺✳✺✵✮ ❛♥❞
t❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝tr✉♠ ✇❛s ❝♦♠♣❛r❡❞
✇✐t❤ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr✉♠ ♦❢ ❛ ♣✉r❡
❈♠✭■■■✮❊❉❚❆ s❛♠♣❧❡✳ ◆♦ ❡♠✐ss✐♦♥
❜❛♥❞s ❜❡s✐❞❡s t❤❡ ❈♠✭■■■✮❊❉❚❆ ❜❛♥❞
✇❡r❡ ❞❡t❡❝t❡❞ ✐♥ t❤❡ ✜❧tr❛t❡✱ ❡①❝❡♣t ❢♦r
t❤❡ s♠❛❧❧ s❤♦✉❧❞❡r ❛t ∼✻✵✽ ♥♠ ❝♦rr❡s✲
♣♦♥❞✐♥❣ t♦ t❤❡ ✶✵ ✪ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✭✲
◆❈❙✮ r❡❧❡❛s❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞②✳

■♥ s✉♠♠❛r② ✐t ✐s ❞❡❞✉❝❡❞ t❤❛t t❤❡
❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ❝♦♥✲
❥✉❛❣t❡ ✐s st❛❜❧❡ ✐♥ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ str♦♥❣ ❝❤❛❧❧❡♥❣✐♥❣ ❧✐❣❛♥❞s ❛t ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐✲
t✐♦♥s ✭♣❍ ✼✳✹✮ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ✉♥❞❡r ♣❍✲❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛♣♣❧✐❡❞ ❢♦r t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s
✭♣❍ ✾✮✳ ❚❤✐s ❡①♣❡r✐♠❡♥t ❢♦r♠s t❤❡ ❜❛s✐s ❢♦r ❢✉rt❤❡r st❛❜✐❧✐t② st✉❞✐❡s ✇✐t❤ t❤❡ ❛❝t✐✈❡
❆❝✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ❝♦♥❥✉❣❛t❡✳

✺✳✹✳✹✳✸ ❙t❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ❈♦♥❥✉❣❛t❡ ✐♥ Pr❡s❡♥❝❡ ♦❢
❈❤❛❧❧❡♥❣❡rs

❚♦ ❡✈❛❧✉❛t❡ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✐♥ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢
❝♦♠♣❡t✐♥❣ ❧✐❣❛♥❞s✱ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ❛♥t✐❜♦❞② ✭✶✵ ➭❈✐ ✭❂ ✸✼✵
❦❇q✮ ♣❡r ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜✮ ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛t ♣❍ ✾ ❛t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ♦❢ ✸✼✱ ✹✷ ❛♥❞ ✹✺ ➦❈✱
r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✱ ❛s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥ ✹✳✾✳✶✳✶✳

❆❢t❡r t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ✭②✐❡❧❞s ❃ ✾✹ ✪✮✱ t❤❡ ♣❍ ✇❛s ❛❞❥✉st❡❞ t♦ ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ♣❍
❜② ❛❞❞✐t✐♦♥ ♦❢ ✷✵ ✪ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞✳ ❆❧✐q✉♦ts ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ s❛♠♣❧❡s ✇❡r❡ t❤❡♥
❞✐❧✉t❡❞ ✶ ✿ ✶✵ ✇✐t❤ ✶✵ ♠▼ ❊❉❚❆✱ ✵✳✵✺ ▼ ◆❛✷❈❖✸ ❜✉✛❡r ♦r ♣❤♦s♣❤❛t❡ ❜✉✛❡r❡❞
s❛❧✐♥❡ ✭P❇❙✮✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✱ ❛♥❞ ✐♥❝✉❜❛t❡❞ ❛t ✷✺ ➦❈✳ ❚❤❡ ❛❧✐q✉♦ts ❢♦r t❡st✐♥❣ ♦❢ t❤❡
st❛❜✐❧✐t② ✐♥ ❊❉❚❆✲❛❞❞❡❞ s❡r✉♠ ✭❉❋ ❂ ✶ ✿ ✶✵✮ ✇❡r❡ ✐♥❝✉❜❛t❡❞ ❛t ✸✼ ➦❈✳ ❖✈❡r ❛
♣❡r✐♦❞ ♦❢ ✶✺ ❞❛②s✱ ❛❧✐q✉♦ts ✇❡r❡ ✇✐t❤❞r❛✇♥ ❛♥❞ ❛♥❛❧②s❡❞ ❢♦r t❤❡ ❛♠♦✉♥t ♦❢ ❆❝✲
✷✷✺ st✐❧❧ st❛❜❧② ❜♦✉♥❞ t♦ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ✭❘❢ ❂ ✵✱ ■❚▲❈✲❙●✴✵✳✵✺ ▼ ◆❛✲❝✐tr❛t❡❀ γ✲
s♣❡❝tr♦♠❡tr②✮✳ ❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇❡r❡ ♣❛r❛❧❧❡❧❡❞ ❜② ❜❧❛♥❦ st✉❞✐❡s ♦❢ ♣✉r❡ ❆❝✲✷✷✺ ✐♥
t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ♠❡❞✐✉♠ ✭❘❢ ❂ ✵✳✾✮✳ ❚❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤✐s st❛❜✐❧✐t② st✉❞② ❛r❡ s✉♠♠❛r✐s❡❞
✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✺✶✳

✶✻✶



✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❋✐❣✉r❡ ✺✳✺✶✿ ❙t❛❜✐❧✐t② st✉❞② ♦❢ ❆❝✲❉❖❚❆✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✐♥ ❊❉❚❆✴s❡r✉♠ ✭✐♥❝✉❜❛t✐♦♥ ❛t ✸✼ ➦❈✱
❧❡❢t✮ ❛♥❞ ✐♥ ✈❛r✐♦✉s ❜✉✛❡r ♠❡❞✐❛ ✭✐♥❝✉❜❛t✐♦♥ ❛t ✷✺ ➦❈✱ r✐❣❤t✮✳

✺✳✹✳✹✳✹ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝✉r✈❡s ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✺✶ ❛❧❧ s❤♦✇ ❛ ❝♦♥s✐st❡♥t ♠♦❞❡r❛t❡ ❞❡❝r❡❛s❡ ❛♥❞
❛♣♣❡❛r t♦ ❜❡ ✐♥❞❡♣❡♥❞❡♥t ❢r♦♠ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ t✐♠❡ ❛♥❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❛t ✇❤✐❝❤ t❤❡
r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✇❛s ❢♦r♠❡❞ ✭❧❡❢t✿ ✺ ♠✐♥ ✈s ✶✺ ♠✐♥✱ ✸✼ ➦❈ ✈s ✹✺ ➦❈❀ r✐❣❤t✿
✹✷ ➦❈✮✱ ❛s ✇❡❧❧ ❛s t♦ ❜❡ ❧❛r❣❡❧② ✉♥❛✛❡❝t❡❞ ❜② t❤❡ ♠❡❞✐✉♠ ✭❧❡❢t✿ ❊❉❚❆✴s❡r✉♠❀ r✐❣❤t✿
✈❛r✐♦✉s ❜✉✛❡rs✮✳ ❚❤❡ ❧♦ss ♦❢ ✲♦♥ ❛✈❡r❛❣❡✲ ✷✵ ✪ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❞✉r✐♥❣
✶✺ ❞❛②s ✐s ❛❝❝❡♣t❛❜❧❡✱ s✐♥❝❡ ✐♥ ♠❡❞✐❝❛❧ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s t❤❡ ❘■❈ ✐s ♥♦t ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ r❡s✐❞❡
✐♥ t❤❡ ❜♦❞② ❢♦r ♠✉❝❤ ❧♦♥❣❡r t✐♠❡ ✭❡❧✐♠✐♥❛t✐♦♥ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ r✐t✉①✐♠❛❜ ∼✸✳✷ ❞ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣
t❤❡ ✜rst ✐♥❢✉s✐♦♥ ❬✷✾✶❪✮❀ ❤❡♥❝❡✱ t❤❡ ❣♦♦❞ r❡s✉❧ts ❣✐✈❡ r❡❛s♦♥ ❢♦r ❛❞✈❛♥❝❡❞ st✉❞✐❡s ✐♥
❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ✉♥❞❡r ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳

✺✳✹✳✹✳✺ ❙t❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❆❝✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ❈♦♥❥✉❣❛t❡ ❛t P❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧
❈♦♥❞✐t✐♦♥s

❋♦r ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✐♥ ♥✉❝❧❡❛r ♠❡❞✐❝✐♥❡✱ ✐t ✐s ❡ss❡♥t✐❛❧ t❤❛t t❤❡
r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❝♦♠♣❧❡① ✐s ❦✐♥❡t✐❝❛❧❧② st❛❜❧❡ ✉♥❞❡r ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✐♥ ❤✉♠❛♥
❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ✭❍❇❙✮✱ s♦ t❤❛t ✐t ✇✐❧❧ ♥♦t ❞✐ss♦❝✐❛t❡ ❛♥❞ ❧♦s❡ t❤❡ ❝②t♦t♦①✐❝ ♥✉❝❧✐❞❡ ♦♥ ✐ts
✇❛② t♦ t❤❡ t❛r❣❡t s✐t❡✳ ●❡♥❡r❛❧❧②✱ t❤❡r❡ ❛r❡ s❡✈❡r❛❧ ❝♦♠♣♦✉♥❞s ♣r❡s❡♥t ✐♥ ❍❇❙ t❤❛t
❛r❡ ❛❜❧❡ t♦ ❝❤❛❧❧❡♥❣❡ t❤❡ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❛♥❞ ♣♦t❡♥t✐❛❧❧② ❢♦r♠ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ✭❞✐ss♦✲
❝✐❛t❡❞✮ ❆❝✲✷✷✺ ✭✏tr❛♥s❝❤❡❧❛t✐♦♥✑✮✱ ✇✐t❤ ❤✉♠❛♥ s❡r✉♠ ❛❧❜✉♠✐♥ ✭❍❙❆✮ ❛♥❞ ❝❛r❜♦♥❛t❡
❜❡✐♥❣ t❤❡ ♠♦st ❛❜✉♥❞❛♥t ❝♦♠♣❡t✐t♦rs ❢♦r ❉❖❚❆ ✭s❡❡ ❚❛❜❧❡ ✸✳✸✮✳ ❙t❛❜✐❧✐t② st✉❞✐❡s ♦❢
t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✐♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ❛r❡ t❤❡r❡❢♦r❡ ♠❛♥❞❛t♦r② t♦
❡st✐♠❛t❡ t❤❡✐r ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ s❡r✉♠ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡s✳ ❱❛r✐♦✉s ▼✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s✱ ✐✳❛✳ t❤❡
❨✭■■■✮❉❖❚❆✴●❞✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①✱ ✇❡r❡ r❡♣♦rt❡❞ t♦ ✉♥❞❡r❣♦ ♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡ ❞✐ss♦❝✐✲
❛t✐♦♥ ✐♥ s❡r✉♠ ❛t ♣❍ ✼ ❬✶✻✽❪✱ ❛♥❞ ❛❧s♦ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❍✉▼✶✾✺✲❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✇❛s
♣r❡✈✐♦✉s❧② r❡♣♦rt❡❞ t♦ ❜❡ st❛❜❧❡ ✐♥ s❡r✉♠ ❬✻✵❪✳
❙❡✈❡r❛❧ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ❛t ✸✼✱ ✹✷ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ✹✺ ➦❈ ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ t❤❡

♦♣t✐♠✐s❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✾✳✶✳✶✮✱ ✇✐t❤ r❡❛❝t✐♦♥ t✐♠❡s ♦❢ ✺ ♠✐♥ ♦r ✶✺ ♠✐♥✱
r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❚❤❡ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ✇❡r❡ ✐♥ t❤❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✶✵ ✲ ✷✵ ➭❈✐ ✭❂ ✸✼✵ ✲ ✼✹✵ ❦❇q✮
♣❡r ✶✵✵ ➭❣ ❛♥t✐❜♦❞②✳ ❚❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✇❛s ❤❛❧t❡❞ ❛❢t❡r ✺ ♦r ✶✺ ♠✐♥ ❛♥❞ t❤❡ s❛♠♣❧❡s
✇❛s ♣✉r✐✜❡❞ ✇✐t❤ ❛ P❉✶✵ ❞❡s❛❧t✐♥❣ ❝♦❧✉♠♥ ✐❢ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ✇❡r❡ ❧♦✇❡r t❤❛♥ ✾✵ ✪✳
❆s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✭✷✵ ✪✮ ✇❛s ❛❞❞❡❞ ❛♥❞ t❤❡ ♣❍ ♦❢ t❤❡ s♦❧✉t✐♦♥s ✇❛s ❛❞❥✉st❡❞ t♦ ♣❍ ✼✳✹✳

✶✻✷



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s

❆❧✐q✉♦ts ♦❢ t❤❡s❡ s♦❧✉t✐♦♥s ✇❡r❡ t❤❡♥ ♠✐①❡❞ ✇✐t❤ ✜❧t❡r❡❞✱ ❤❡♣❛r✐♥✲❛❞❞❡❞ s❡r✉♠
✭❞✐❧✉t✐♦♥ ✶ ✿ ✶✵ ♦r ✶ ✿ ✷✵✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✮ ❛♥❞ ✐♥❝✉❜❛t❡❞ ❢♦r ✶✺ ✲ ✹✺ ❞ ❛t ✸✼ ➦❈ ✐♥ ❛ ❤✉✲
♠✐❞✐✜❡❞ ✐♥❝✉❜❛t♦r ✇✐t❤ ✺ ✪ ❈❖✷ ❛t♠♦s♣❤❡r❡✳ ■♥t❡r♠✐tt❡♥t❧②✱ ❛❧✐q✉♦ts ♦❢ ✷✵ ➭❧ ✇❡r❡
✇✐t❤❞r❛✇♥ ❢r♦♠ t❤❡ s❛♠♣❧❡s✱ s❡♣❛r❛t❡❞ ✇✐t❤ ■❚▲❈ ✭■❚▲❈✲❙●✴✵✳✵✺ ▼ ◆❛✲❈✐tr❛t❡
♦r ✵✳✵✺ ▼ ❊❉❚❆✮ ❛♥❞ ♠❡❛s✉r❡❞ ✈✐❛ ❣❛♠♠❛ s♣❡❝tr♦♠❡tr②✳ ❋♦r q✉❛♥t✐✜❝❛t✐♦♥✱ t❤❡
r❛t✐♦ ♦❢ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❛♥❞ ✉♥❜♦✉♥❞ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ✇❛s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❜②
❡①♣r❡ss✐♥❣ t❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ❛s ❛ ♣❡r❝❡♥t❛❣❡ ♦❢ t❤❡ t♦t❛❧ ❛❝t✐✈✐t② ♦♥ t❤❡
■❚▲❈ ♣❧❛t❡✳ ❆♥② ♦❜s❡r✈❡❞ ❞❡❝r❡❛s❡ ♦❢ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝✉r✈❡s ✐s ❤❡♥❝❡ ♥♦t r❡❧❛t❡❞ t♦
t❤❡ ❞❡❝❛② ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ❜✉t ♦r✐❣✐♥❛t❡s ❢r♦♠ tr❛♥s❝❤❡❧❛t✐♦♥ t♦ s❡r✉♠ ♣r♦t❡✐♥s ♦r ❢r♦♠
t❤❡ ❧♦ss ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ t❤❡ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡✳ ❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✇✐t❤
✈❛r✐♦✉s r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ♣r❡♣❛r❛t✐♦♥s ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ❧❛st t❤r❡❡ ②❡❛rs ❛♥❞ ✇❡r❡ ❛❧❧
♣❛r❛❧❧❡❧❡❞ ❜② ❛ ❜❧❛♥❦ st✉❞② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ✐♥ ❍❇❙✳
❚♦ q✉❛♥t✐❢② t❤❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ tr❛♥s❝❤❡❧❛t✐♦♥ t♦ s❡r✉♠ ♣r♦t❡✐♥s✱ ✐♥ t❤❡ r❡❝❡♥t st❛❜✐❧✐t②

st✉❞✐❡s t❤❡ s❡r✉♠ ❛❧✐q✉♦ts ✭✷✵ ➭❧✮ ✇❡r❡ ✐♥❝✉❜❛t❡❞ ✇✐t❤ ✹ ➭❧ ♦❢ ✵✳✵✶ ▼ ❉❚P❆ ❢♦r
✶✺ ♠✐♥ ❛t ✸✼ ➦❈ ❜❡❢♦r❡ s❡♣❛r❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ■❚▲❈ ✇❛s ♣❡r❢♦r♠❡❞ ❬✻✵❪✳ ❉❚P❆ ✐s s✉♣♣♦s❡❞
t♦ ❝♦♦r❞✐♥❛t❡ str♦♥❣❡r t♦ ❆❝✲✷✷✺ t❤❛♥ t❤❡ s❡r✉♠ ♣r♦t❡✐♥s❀ ❛t t❤❡ s❛♠❡ t✐♠❡ ✐t ✐s ❛
✇❡❛❦❡r ❝❤❡❧❛t♦r t❤❛♥ ❉❖❚❆✳ ❍❡♥❝❡✱ ✇❤❡♥ ❉❚P❆ ✐s ❛❞❞❡❞✱ tr❛♥s❝❤❡❧❛t✐♦♥ ♦❢ ♣♦ss✐❜❧②
♣r♦t❡✐♥✲❜♦✉♥❞ ❆❝✲✷✷✺ t♦ ❉❚P❆ ✇✐❧❧ ♦❝❝✉r ✇❤✐❧❡ t❤❡ ✐♥t❛❝t ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜
❝♦♥❥✉❣❛t❡s r❡♠❛✐♥ ✉♥❛✛❡❝t❡❞ ❬✷✺✼❪✳ ❚❤✐s ✇❛s ✈❛❧✐❞❛t❡❞ ✐♥ ♣r❡❝❡❞✐♥❣ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts
✇✐t❤ P❉✶✵ s✐③❡ ❡①❝❧✉s✐♦♥ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②✳
❆ ❞✐♠✐♥✐s❤❡❞ ❜✉t s✐♠✐❧❛r ❡✛❡❝t ✐s ❛❝❤✐❡✈❡❞ ✇❤❡♥ ❊❉❚❆ ✐s ✉s❡❞ ❛s ♠♦❜✐❧❡ ♣❤❛s❡

❞✉r✐♥❣ ■❚▲❈✲❙● s❡♣❛r❛t✐♦♥✳ ■♥ ❜♦t❤ ❝❛s❡s t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❊❉❚❆✴❆❝✲✷✷✺✲❉❚P❆ ❝♦♠✲
♣❧❡① ✇✐❧❧ tr❛✈❡❧ ✇✐t❤ t❤❡ s♦❧✈❡♥t ❢r♦♥t ✭❘❢ ❃✗❃✵✮ ❛♥❞ ✐s ❤❡♥❝❡ r❡❧✐❛❜❧② s❡♣❛r❛t❡❞ ❢r♦♠
t❤❡ ❆❝✲✷✺✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜✲❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✭❘❢ ❂ ✵✮ ❬✻✵❪✳
❚❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ s❡r✉♠ st❛❜✐❧✐t② st✉❞✐❡s ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤

❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✐♥ s❡r✉♠ ❛r❡ ❞✐s♣❧❛②❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✺✷✳ ❙♦♠❡ s❛♠♣❧❡s ✐♥ t❤❡ ❧❡❢t ❞✐❛❣r❛♠
❤❛✈❡ ♥♦t ❜❡❡♥ ✐♥❝✉❜❛t❡❞ ✉♥❞❡r ♣❤②s✐♦❧♦❝✐❣❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ ❜✉t ❛r❡ st✐❧❧ ✐♥❝❧✉❞❡❞ ❢♦r
❝♦♠♣❛r✐s♦♥✳ ❚❤❡ s❛♠♣❧❡s ✐♥ t❤❡ r✐❣❤t ❞✐❛❣r❛♠ ✇❡r❡ ✐♥❝✉❜❛t❡❞ ✐♥ t❤❡ ❤✉♠✐❞✐✜❡❞
✐♥❝✉❜❛t♦r ❛t ✸✼ ➦❈ ✐♥ ✺ ✪ ❈❖✷ ❛t♠♦s♣❤❡r❡✳ ❆ st✉❞② ♦♥ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✲
❉❖❚❆❚❖❈✱ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✐♥ ♦✉r ❣r♦✉♣ ❬✷✾✷❪✱ ✐s ✐♥❝❧✉❞❡❞ ❢♦r ❝♦♠♣❛r✐s♦♥✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✺✷✿ ❙❡r✉♠ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✐♥ ❤✉♠❛♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠✳ ❚❤❡ s❛♠♣❧❡s
✐♥❞✐❝❛t❡❞ ✇✐t❤ ✭✯✮ ✭❧❡❢t ❞✐❛❣r❛♠✮ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❛❧❧ s❛♠♣❧❡s ✐♥ t❤❡ r✐❣❤t ❞✐❛❣r❛♠ ✇❡r❡ ✐♥❝✉❜❛t❡❞ ✉♥❞❡r
♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳ ❚❤❡ st❛❜✐❧✐t② st✉❞② ♦♥ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆❚❖❈ ✇❛s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❜② ❝♦✇♦r❦❡rs
✐♥ ♦✉r ❣r♦✉♣ ✭r✐❣❤t ❞✐❛❣r❛♠✱ r❡❞ ❬✷✾✷❪✮✳

✶✻✸



✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✺✳✹✳✹✳✻ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❤❡ ❣❡♥❡r❛❧ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✐♥ ❍❇❙ ✐s s❛t✐s❢②✐♥❣✱ ✇✐t❤
t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝✉r✈❡s s❤♦✇✐♥❣ ♦♥❧② ♠♦❞❡r❛t❡ ❞❡❝r❡❛s❡ ✭❋✐❣✳ ✺✳✺✷✮✳ ❚❤❡ s❡r✉♠ st❛❜✐❧✐t②
❛♣♣❡❛rs t♦ ❜❡ ❧❛r❣❡❧② ✐♥❞❡♣❡♥❞❡♥t ❢r♦♠ t❤❡ s❡❧❡❝t❡❞ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭✸✼ ✲
✹✺ ➦❈✱ ✺ ✲ ✶✺ ♠✐♥✮ ❛♥❞ t❤❡ ✜♥❛❧ ❞✐❧✉t✐♦♥ ❢❛❝t♦r ✐♥ s❡r✉♠ ✭✶ ✿ ✶✵ ✲ ✶ ✿ ✺✵✱ ❋✐❣✳ ✺✳✺✷✱
❧❡❢t✮✳ ❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❞❛t❛ s❤♦✇s ❛ ❞✐✈❡r❣❡♥❝❡ ♦❢ r♦✉❣❤❧② ±✸ ✲ ✻ ✪ ❢r♦♠ t❤❡
❛✈❡r❛❣❡ ✈❛❧✉❡ ✭♣❧♦tt❡❞ ✐♥ ②❡❧❧♦✇✮✳ ❋♦r ❛❧❧ ❞❛t❛ s❡ts ❛♥ ❛✈❡r❛❣❡ ❧♦ss ♦❢ ✶✵ ✪ ♦❢ t❤❡
♦r✐❣✐♥❛❧ ❛❝t✐✈✐t② ❧♦❛❞❡❞ ♦♥t♦ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✇❛s ♦❜s❡r✈❡❞ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ✜rst ✶✺
❞❛②s✱ ✇✐t❤ ❛♥ ♦✈❡r❛❧❧ ❧♦ss ♦❢ ❧❡ss t❤❛♥ ✷✵ ✪ ❞✉r✐♥❣ ✸✵ ❞❛②s ✭❂ ✸ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡s ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✮
✉♥❞❡r ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳ ❚❤✐s ❧♦ss ✐s ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ ✇✐t❤ ✇❤❛t ✇❛s r❡♣♦rt❡❞ ❜②
❝♦✇♦r❦❡rs ❢♦r t❤❡ ♣❡♣t✐❞❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆❚❖❈ ✭❋✐❣✳ ✺✳✺✷✱ r✐❣❤t✱ r❡❞ ❬✷✾✷❪✮✳
❍❡♥❝❡✱ t❤❡ ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ❆❝✲✷✷✺✲❘■❈ ✐s r❡❣❛r❞❡❞ ❛s st❛❜❧❡ ✉♥❞❡r s❡r✉♠ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱
❛♥❞ ✇✐t❤ ✶✵✵ ➭❣ ♦❢ ❛♥t✐❜♦❞② ❧❛❜❡❧❧❡❞ ✇✐t❤ ✶✵ ✲ ✷✵ ➭❈✐ ✭❂ ✸✼✵ ✲ ✼✹✵ ❦❇q✮ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✱
t❤❡ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t② ♦❢ t❤✐s ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐s ❤✐❣❤ ❡♥♦✉❣❤ t♦ ❜❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ ❢♦r ♥✉❝❧❡❛r
♠❡❞✐❝✐♥❡ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s✳
❋r♦♠ t❤❡ ❝✉r✈❡s ✐t ✐s ❡✈✐❞❡♥t t❤❛t t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❤❛s ♥♦ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦♥

t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ✜♥❛❧ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ❝♦♥❥✉❣❛t❡✱ s✐♥❝❡ ❡✳❣✳ t❤❡
❣r❛♣❤s ❢♦r ✸✼ ❛♥❞ ✹✺ ➦❈ s❤♦✇ ♥♦ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❞✐✛❡r❡♥t ❞❡❝r❡❛s❡ ✭✺✳✺✷✱ ❧❡❢t✱ r❡❞ ❛♥❞
❜❧✉❡✮✳ ❋♦r t❤❡ s❛♠❡ ❝✉r✈❡s✱ t❤✐s ❛❧s♦ ❛♣♣❧✐❡s ✇✐t❤ r❡❣❛r❞ t♦ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ t✐♠❡ ✭✺ ❛♥❞
✶✺ ♠✐♥✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✮✳ ■t ✐s ❤❡♥❝❡ ❝♦♥❝❧✉❞❡❞ t❤❛t ❛ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ♦❢ ✸✼ ➦❈ ✐s
s✉✣❝✐❡♥t t♦ ❢♦r♠ ❛ ❦✐♥❡t✐❝❛❧❧② st❛❜❧❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✇✐t❤✐♥
♦♥❧② ✺ ♠✐♥✳ ❚❤✐s s✉❣❣❡sts t❤❛t t❤❡ ❛❧✐❣♥♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ❛r♠s ♦❢ ❉❖❚❆
♠✉st ❜❡ ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ❢♦r r❛♣✐❞ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ❛t ✸✼ ➦❈✳ ❆s ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ ❜② ◆▼❘ ❛♥❞
❚❘▲❋❙ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷✳✸ ✛✮✱ t❤✐s ♣r❡✲♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ✐s ♥♦t ♦♥❧② ❛♥ ❡✛❡❝t ♦❢ t❡♠♣❡r✲
❛t✉r❡ ❜✉t ✐s ❧✐❦❡❧② t♦ ❜❡ ❛❧s♦ ✐♥❞✉❝❡❞ ❜② ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧ ❢♦❧❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆ r✐♥❣
❢♦r❝❡❞ ❜② t❤❡ ♣r❡❢❡r❛❜❧② ❡q✉❛t♦r✐❛❧ ♣♦s✐t✐♦♥✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❧❛r❣❡ ♣r♦t❡✐♥ ❝❤❛✐♥ ❛tt❛❝❤❡❞ t♦
t❤❡ r✐♥❣✳ ■t ✐s ❛❧s♦ ❛♣♣❛r❡♥t t❤❛t ♥♦ ♥❡❣❛t✐✈❡ ❡✛❡❝t ✐s ♦❜s❡r✈❡❞ ✇❤❡♥ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✐s
♥♦t ♣r❡s❡♥t ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❜✉t ✐s ♦♥❧② ❛❞❞❡❞ ❛❢t❡r✇❛r❞s✳ ■t ✇❛s ❛❧r❡❛❞② ♣r♦✈❡♥
✐♥ ♣r❡❝❡❞✐♥❣ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts t❤❛t ❆❆ ✐s ♥❡❝❡ss❛r② t♦ ♣r❡✈❡♥t ♠✐❞❞❧❡✲t❡r♠ r❛❞✐♦❧②s✐s ♦❢
t❤❡ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✹✳✷✳✸✮✱ ❜✉t s✐♥❝❡ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ r❡❛❝t✐♦♥ ✐s
❝♦♠♣❧❡t❡❞ ✈❡r② r❛♣✐❞❧② ✭✺ ✲ ✶✺ ♠✐♥✮✱ s❡✈❡r❡ r❛❞✐♦❧②t✐❝ ❞❛♠❛❣❡ ✐s ♥❡✐t❤❡r ❡①♣❡❝t❡❞
♥♦r ♦❜s❡r✈❡❞ t♦ ♦❝❝✉r ❞✉r✐♥❣ t❤✐s s❤♦rt ♣❡r✐♦❞ ♦❢ t✐♠❡✳
❚r❛♥s❝❤❡❧❛t✐♦♥ ❡✛❡❝ts ✇❡r❡ ♦♥❧② ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ♦❢ ♠✐♥♦r s✐❣♥✐✜❝❛♥❝❡ ✇✐t❤ t❤❡ r✐✲

❣✐❞ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①✳ ❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❞❛t❛ ❞❡r✐✈❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ❉❚P❆✲
✐♥❝✉❜❛t❡❞ s❛♠♣❧❡s ❢✉❧❧② ❝♦♠♣❧✐❡s ✇✐t❤ t❤❡ ❞❛t❛ ♦❜t❛✐♥❡❞ ✇✐t❤♦✉t ❉❚P❆✲✐♥❝✉❜❛t✐♦♥
✇✐t❤✐♥ t❤❡ ❡rr♦r r❛♥❣❡✳ ▲✐❦❡✇✐s❡✱ ♥♦ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ✇❛s ❢♦✉♥❞ ✐❢ t❤❡ ■❚▲❈s ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡s
✇❡r❡ ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ ✇✐t❤ ❊❉❚❆ ♦r ◆❛✲❝✐tr❛t❡✳ ◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss✱ ✐♥❝✉❜❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ❉❚P❆ ✐s
r❡❝♦♠♠❡♥❞❡❞ t♦ ✐♠♣r♦✈❡ t❤❡ r❡❧✐❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ r❡s✉❧ts✱ s✐♥❝❡ ✐t ✇❛s ❢♦✉♥❞ ✐♥ ♣r❡❧✐♠✐
♥❛r② ❡①♣❡r✐♠❡♥ts t❤❛t t♦ ❝❡rt❛✐♥ ■❚▲❈✲♣❛♣❡rs s❡r✉♠ ♣r♦t❡✐♥✲❜♦✉♥❞ ❆❝✲✷✷✺ ❡①❤✐❜✐ts
s✐♠✐❧❛r ❛❞s♦r♣t✐♦♥ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ❛s t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡s✳ ❚❤✐s ❝❛✉s❡s
❢❛❧s❡ r❡s✉❧ts✱ ❛s ❧✐❦❡ t❤❛t t❤❡ ✏❞✐ss♦❝✐❛t❡❞✲❜✉t✲♥♦✇✲♣r♦t❡✐♥✲❜♦✉♥❞ ❆❝✲✷✷✺✑ ❝♦♥tr✐✲
❜✉t❡s t♦ t❤❡ ✏st❛❜❧❡ ❆❝✲✷✷✺✲❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❢r❛❝t✐♦♥✑❀ t❤✉s✱ t❤❡s❡ t✇♦ ❢r❛❝t✐♦♥s
♥❡❡❞ t♦ ❜❡ ❝❧❡❛r❧② ❞✐st✐♥❣✉✐s❤❡❞✳

✺✳✹✳✹✳✼ ❚❤❡ ✐♥ ✈✐tr♦ ❙❡r✉♠ ❍❛❧❢✲▲✐❢❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤

■t ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t❤❛t t❤❡ ✐♥ ✈✐✈♦ ❜❧♦♦❞ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ❝♦♥✲
❥✉❣❛t❡s ✐s r❡❧❛t✐✈❡❧② ❧♦♥❣ ✭✷ ✲ ✸ ❞ ❢♦r ❡✳❣✳ ❍✉▼✶✾✺ ❬✶✶✸❪ ✉♣ t♦ ✽ ❞ ❢♦r ♦t❤❡r ■❣● t②♣❡

✶✻✹



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s

❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❬✶✽✷❪✮✳ ❉✉❡ t♦ t❤❡ ❧❛❝❦ ♦❢ tr❛♥s❝❤❡❧❛t✐♦♥ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❢r♦♠ t❤❡ ❤✐❣❤❧② st❛❜❧❡
❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①✱ t❤❡ ❡✛❡❝t✐✈❡ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ✇✐❧❧ ❜❡ ♠❛✐♥❧② ❞✐❝t❛t❡❞ ❜② ♠❡t❛❜♦❧✐s♠
❛♥❞ t❤❡ ♣❤②s✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✳ ■♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ t❤❡ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧
❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❛♥❞ t❤❡ ♣❤②s✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ✭t➼ ❂ ✶✵✳✵ ❞✮ ❛r❡ ♠❛t❝❤❡❞ ✇❡❧❧ ❬✷✼❪✱
✇❤✐❧❡ ❡✳❣✳ ❢♦r t❤❡ ♠♦r❡ ❝♦♠♠♦♥❧② ✉s❡❞ s❤♦rt✲❧✐✈❡❞ ❆t✲✷✶✶ t❤❡ ♣❤②s✐❝❛❧ t➼ ✭❂ ✼✳✷ ❤✮
✐s ♠✉❝❤ s❤♦rt❡r t❤❛♥ t❤❡ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ t➼ ♦❢ t❤❡ ❘■❈ ✭❢♦r ❞❡✜♥✐t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞✐✛❡r❡♥t ❤❛❧❢✲
❧✐❢❡s s❡❡ ✼✳✷ ●❧♦ss❛r②✮✳ ❚❤❡ ❧❛tt❡r ❝♦♥s❡q✉❡♥t❧② ❞❡♠❛♥❞s ♠♦r❡ ✐♥❥❡❝t✐♦♥s t♦ ♠❛✐♥t❛✐♥
t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❜❧♦♦❞✲❛❝t✐✈✐t② ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ✇✐t❤ ✈❛r✐♦✉s s✐❞❡ ❡❢✲
❢❡❝ts✳
❚❤❡ ❝✉r✈❡ ♦❢ t❤❡ s❡r✉♠ st❛❜✐❧✐t② ♣❧♦t ✉♥❞❡r ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t♦♥s ❢❛❝✐❧✐t❛t❡s ❡❛s②

❡①tr❛♣♦❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ✭✐♥ ✈✐tr♦✮ ♦❢ t❤❡ ❘■❈ ✐♥ s❡r✉♠ ✭❋✐❣✳ ✺✳✺✸✮
❚❤✉s✱ t❤❡ ❡✛❡❝t✐✈❡ ✐♥ ✈✐tr♦ s❡r✉♠ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ✐s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ t❤❡ ❡q✉❛t✐♦♥s✿

1

t➼(eff)
=

1

t➼(phys)
+

1

t➼(bio)
, ✭✺✳✹✶✮

✇✐t❤
t➼(bio) =

ln2

λ
. ✭✺✳✹✷✮

❋♦r λ = 0.0056 ✭❋✐❣✳ ✺✳✺✸✮ ❛♥❞ t➼✭♣❤②s✮ ❂ ✶✵✳✵ ❞ ✐t ❢♦❧❧♦✇s t❤❛t t➼✭❜✐♦✮ ❂ ✶✷✸✳✽ ❞
❛♥❞ ❢♦r t❤❡ ❡✛❡❝t✐✈❡ s❡r✉♠ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡✿

t➼(eff) = 9.3 d . ✭✺✳✹✸✮

❆s ❡①♣❡❝t❡❞✱ t❤❡ ❡✛❡❝t✐✈❡ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ✐s ♠❛✐♥❧② ✐♥✢✉❡♥❝❡❞ ❜② t❤❡ ❧♦♥❣ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ t❤❡
r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ✐s ✇✐t❤ ✾✳✸ ❞ ✈❡r② s✐♠✐❧❛r t♦ t❤❡ ♣❤②s✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✺✸✿ ❉✐❛❣r❛♠ ✜tt❡❞ ❢♦r ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ✐♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ❢r♦♠ t❤❡
st❛❜✐❧✐t② ❝✉r✈❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤✳

❋r♦♠ t❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ✐♥ ✈✐tr♦ s❡r✉♠ st✉❞✐❡s ✉♥❞❡r ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✐t
✐s ❞❡❞✉❝❡❞✱ t❤❛t ❉❖❚❆ ✐s s✉✣❝✐❡♥t❧② str♦♥❣ t♦ ♠❛✐♥t❛✐♥ t❤❡ ✐♥t❡r❣r✐t② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✲
❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜✲r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✐♥ ✈✐tr♦ ♦✈❡r t❤❡ ❡✛❡❝t✐✈❡ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ❧✐❢❡✲
t✐♠❡ ♦❢ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡✳
❚❤❡ ♥❡①t st❡♣ ✐s t❤❡ ✐♥ ✈✐tr♦ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ♦❢ t❤❡

❛♥t✐❜♦❞② t♦✇❛r❞s t✉♠♦✉r ❝❡❧❧s ❡①♣r❡ss✐♥❣ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❛♥t✐❣❡♥✳ ❆s ▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✐s
s♣❡❝✐✜❝ ❢♦r ❈❉✷✵✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❡①♣r❡ss❡❞ ✇✐t❤ ❤✐❣❤ ❢r❡q✉❡♥❝② ♦♥ ♠♦st ❇✲❝❡❧❧ ◆❍▲s ✭s❡❡
♣❛r❛❣r❛♣❤ ✸✳✻✳✹✳✷ ❢♦r ❢✉rt❤❡r ❞❡t❛✐❧s✮✱ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❝❡❧❧ ❜✐♥❞✐♥❣ st✉❞② ✇❛s ❝❛rr✐❡❞
♦✉t ✇✐t❤ t❤❡ ❑✹✷✷ ❧②♠♣❤♦♠❛ ❝❡❧❧ ❧✐♥❡✳

✶✻✺



✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✺✳✹✳✺ ❋✐rst ❆ss❡ss♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❘❛❞✐♦❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❇❡❤❛✈✐♦✉r ♦❢ t❤❡
❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ❈♦♥❥✉❣❛t❡✿ ❙❛t✉r❛t✐♦♥ ❈❡❧❧ ❇✐♥❞✐♥❣ ❙t✉❞②

❋♦r s✉❝❝❡ss❢✉❧ ❜✐♥❞✐♥❣ ♦❢ ❛♥ ❛♥t✐❜♦❞② t♦ ✐ts ❛♥t✐❣❡♥✱ ✐t ✐s ♠❛♥❞❛t♦r② t❤❛t t❤❡ ❝❤❡♠✐✲
❝❛❧ ✐♥t❡❣r✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐❜♦❞② ✐s ❣✉❛r❛♥t❡❡❞✳ ❆♥② ♠♦❞✐✜❝❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
♠♦❧❡❝✉❧❡ str✉❝t✉r❡✱ ✇❤✐❝❤ ❡♥t❛✐❧ ❛❧t❡r❡❞ ❛♥t✐❣❡♥ ❜✐♥❞✐♥❣ ♣r♦♣❡rt✐❡s✱ ❡✳❣✳ ✐♥❛❝t✐✈❛t✐♦♥
♦❢ ♦♥❡ ❛♥t✐❣❡♥ ❜✐♥❞✐♥❣ s✐t❡ ✐♥ ❝❛s❡ ♦❢ t♦♦ ❤✐❣❤ ❈❤✴♠❆❜ r❛t✐♦s ❬✷✾✸❪✱ ✇✐❧❧ ✐♠♣❛✐r t❤❡
❛✣♥✐t② ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ❡✛❡❝t✐✈✐t② ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞②✲❛♥t✐❣❡♥ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥✳ ■t ✐s t❤✉s ❝r✉✲
❝✐❛❧ t♦ s❡❧❡❝t ❧❛❜❡❧❧✐♥❣✲ ❛♥❞ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✇❤✐❝❤ ❝❛✉s❡ ♥♦ ❞❛♠❛❣❡ t♦ t❤❡s❡
s❡♥s✐t✐✈❡ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡s ✇❤❡♥ ❞❡✈❡❧♦♣✐♥❣ ❛ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r ❛♥t✐❜♦❞✐❡s✳ ■♥
t❤❡ ♣r❡✈✐♦✉s ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✐t ✇❛s ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ ❛♥❞ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ t❤❛t t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢
t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝❛❧❧② ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝❛❧❧② st❛❜❧❡ ❆❝✲✷✷✺✲❧❛❜❡❧❧❡❞ ❉❖❚❆✲❞❡r✐✈❡❞ r❛❞✐♦✐♠✲
♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❝❛♥ ❜❡ ❛❝❝♦♠♣❧✐s❤❡❞ ❛t ♠✐❧❞ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭❚ ❂ ✸✼ ✲ ✹✷ ➦❈✱ ✺ ✲ ✶✺ ♠✐♥✱
♣❍ ✾✮✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤✐s r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ ✐s ♥♦t ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡ ✐❢ ✐t t✉r♥s ♦✉t t♦ ♥❡❣❛t✲
✐✈❡❧② ❛✛❡❝t t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❜✐♥❞✐♥❣ ♣❡r❢♦r♠❛♥❝❡✳ ❚♦ ❛ss❡ss t❤✐s ✐ss✉❡✱ ❛♥ ✐♥ ✈✐tr♦ ❝❡❧❧
❜✐♥❞✐♥❣ st✉❞② ✇❛s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ ❝♦♠♠♦♥ st❛♥❞❛r❞ ♣r♦❝❡❞✉r❡s ❬✷✾✹✱ ✶✾✸❪✳
❲✐t❤ t❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❞❛t❛✱ q✉❛♥t✐✜❝❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝❡❧❧ ❜✐♥❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❘■❈
❜② ❛♥❛❧②s✐s ♦❢ ❛ s❛t✉r❛t✐♦♥ ❜✐♥❞✐♥❣ ♣❧♦t ✐s ❢❡❛s✐❜❧❡✳
❚❤❡ st✉❞② ✇❛s ❛❝❝♦♠♣❧✐s❤❡❞ ❜② ✐♥❝✉❜❛t✐♥❣ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✇✐t❤ ❡①❝❡ss

❛♥t✐❣❡♥ ❜✐♥❞✐♥❣ s✐t❡s ❛s ❞❡s❝r✐❜❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✾✳✹✳ ❚❤❡ ❘■❈ ✇❛s s②♥t❤❡s✐s❡❞
❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡ ♦♣t✐♠✐s❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ✭✶✺ ♠✐♥ ❛t ✹✷ ➦❈✱ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✹✳✾✳✶✳✶✮ ✇✐t❤ ❛
s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t② ♦❢ ✶ ➭❈✐ ✭❂ ✸✼ ❦❇q✮ ♣❡r ✶✵✵ ➭❣ ❛♥t✐❜♦❞②✳ ❚❤❡ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ st❡♣ ❜②
P❉✶✵✲❙❊❈ ✇❛s s❦✐♣♣❡❞ s✐♥❝❡ t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ✇❡r❡ ❛❜♦✈❡ ✾✷ ✪✱ ✇❤✐❝❤ ✐s
s✉✣❝✐❡♥t ❢♦r t❤❡ ✐♥t❡♥❞❡❞ ♣✉r♣♦s❡✳ ❚❤❡ s❛♠♣❧❡ ✇❛s ❞✐❧✉t❡❞ ✇✐t❤ P❇❙ t♦ ♦❜t❛✐♥ ❛
t♦t❛❧ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ✷ ♠❧✳ ❚❤❡ ♣❍ ✇❛s t❡st❡❞ t♦ ❜❡ ♣❍ ✼✳✹✳ ❖✈❡r❛❧❧✱ t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ❛♥❞
♣r❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✐♥ t❤❡ ❞❡s❝r✐❜❡❞ ✇❛② ❝❛♥ ❜❡ ❝♦♠♣❧❡t❡❞
✇✐t❤✐♥ ✷✵ ♠✐♥ ✭✇✐t❤♦✉t ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥✮ t♦ ✸✵ ♠✐♥ ✭✇✐t❤ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥✮✳
❉❡✜♥❡❞ ✈♦❧✉♠❡s ♦❢ t❤❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ❘■❈ s♦❧✉t✐♦♥ ✇❡r❡ t❤❡♥ ❛❞❞❡❞ t♦ ♥✐♥❡ ❝❡❧❧ s❛♠♣❧❡s

❡❛❝❤ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ❛ ✜①❡❞ ♥✉♠❜❡r ♦❢ 1 · 106 ❝❡❧❧s✴♠❧ ✐♥ ❢r❡s❤ ❝❡❧❧ ♠❡❞✐✉♠✱ ✇❤✐❝❤ ❤❛✈❡
❜❡❡♥ ♣r❡♣❛r❡❞ ❛♥❞ ❛❧✐q✉♦t❡❞ s❤♦rt❧② ❜❡❢♦r❡ t❤❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣✳ ❆❢t❡r ✐♥❝✉❜❛t✐♦♥ ❛t
✸✼ ➦❈ ❢♦r ∼✻✵ ♠✐♥ ✭❤✉♠✐❞✐✜❡❞ ✐♥❝✉❜❛t♦r✮✱ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ✇❡r❡ ❝❡♥tr✐❢✉❣❡❞✱ t❤❡ s✉✲
♣❡r♥❛t❛♥t r❡♠♦✈❡❞ ❛♥❞ t❤❡ ❝❡❧❧ ♣❡❧❧❡ts ✇❛s❤❡❞ t❤♦r♦✉❣❤❧② ✇✐t❤ P❇❙✳ ❆❧❧ ✇❛s❤✐♥❣
s♦❧✉t✐♦♥s✱ t❤❡ s✉♣❡r♥❛t❛♥t ❛♥❞ t❤❡ ♣❡❧❧❡ts ✇❡r❡ t❤❡♥ ♠❡❛s✉r❡❞ ❜② ❣❛♠♠❛ s♣❡❝tr♦✲
♠❡tr②✳ ❚❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t② ✐s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ r❛t✐♦ ♦❢ ❛❝t✐✈✐t② ❢♦✉♥❞ ✐♥ t❤❡ ❝❡❧❧
♣❡❧❧❡t✱ ✇❤✐❝❤ ❝♦rr❡s♣♦♥❞s t♦ t❤❡ ❜♦✉♥❞ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❢r❛❝t✐♦♥✱ r❡❧❛t✐✈❡ t♦
t❤❡ t♦t❛❧ ❛❝t✐✈✐t② ❢♦✉♥❞ ✐♥ ❛❧❧ s♦❧✉t✐♦♥s✳ ■♥ ❛ ♣r❡❝❡❞✐♥❣ st✉❞②✱ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢
t❤❡ ❘■❈ ✇❛s s✉❝❝❡ss❢✉❧❧② t❡st❡❞ ✐♥ t❤❡ ❛♣♣❧✐❡❞ ❝❡❧❧ ❝✉❧t✉r❡ ♠❡❞✐❛ ❢♦r ✶✽ ❤ t♦ ❝♦♥✜r♠
t❤❛t t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ r❡♠❛✐♥s st❛❜❧② ❛tt❛❝❤❡❞ t♦ t❤❡ ♠❆❜ ✉♥❞❡r t❤❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ♦❢
t❤❡ ❝❡❧❧ ❜✐♥❞✐♥❣ st✉❞②✳
❚❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ❝❡❧❧ ❜✐♥❞✐♥❣ st✉❞② ❛r❡ ♣❧♦tt❡❞ ✐♥ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❣r❛♣❤ ✭❋✐❣✳ ✺✳✺✹✮✳

❋r♦♠ t❤❡ ♥♦♥❧✐♥❡❛r r❡❣r❡ss✐♦♥ ✜t ♦❢ t❤❡ ♣❧♦t✱ t❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t② Kd ❛s ✇❡❧❧ ❛s t❤❡
♠❛①✐♠✉♠ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❜✐♥❞✐♥❣ s✐t❡s Bmax ❝❛♥ ❜❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦✿

y =
Bmax · x
Kd + x

. ✭✺✳✹✹✮

❚❤❡ ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥s ❛r❡ ❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❢♦r ❛ s✐♠♣❧❡ ❜✐♠♦❧❡❝✉❧❛r r❡❛❝t✐♦♥

antigen + Ac− 225− antibody ⇋ antigen · · ·Ac− 225− antibody , ✭✺✳✹✺✮

✶✻✻



❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥ ✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s

✇✐t❤ Ka ❢♦r t❤❡ ❛ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥t ❛♥❞ Kd ❢♦r t❤❡ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥t ❜❡✐♥❣

Ka =
[antigen · · ·Ac− 225− antibody]

[antigen] · [Ac− 225− antibody]
= − 1

Kd

, ✭✺✳✹✻✮

❛ss✉♠✐♥❣ t❤❛t

❼ ❛❧❧ ❛♥t✐❣❡♥s ❛r❡ ❡q✉❛❧❧② ❛❝❝❡ss✐❜❧❡ t♦ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❛♥t✐❜♦❞②✱

❼ ❛❧❧ ❛♥t✐❣❡♥s ❛r❡ ❡✐t❤❡r ❢r❡❡ ♦r ❜♦✉♥❞ t♦ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❛♥t✐❜♦❞② ✭♣❛rt✐❛❧ ❜✐♥❞✐♥❣ ✐s
♥♦t ❛❧❧♦✇❡❞✮✱

❼ t❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ❞♦❡s ♥♦t ❛❧t❡r t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❛♥t✐❜♦❞② ♦r t❤❡ ❛♥t✐❣❡♥ ❛♥❞

❼ t❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ✐s r❡✈❡rs✐❜❧❡✳

❚❤❡ ❙❝❛t❝❤❛r❞ ♣❧♦t ✐s ❛ ❧✐♥❡❛r tr❛♥s❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝❡❧❧ ❜✐♥❞✐♥❣ ❞❛t❛✳
❍❡r❡✱ t❤❡ r❛t✐♦ ♦❢ ❜♦✉♥❞ ♦✈❡r ❢r❡❡ ❆❝✲✷✷✺✲❛♥t✐❜♦❞② ✐s ♣❧♦tt❡❞ ♦♥ t❤❡ ②✲❛①✐s ❛♥❞
t❤❡ ♠♦❧❛r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❜♦✉♥❞ ❛♥t✐❜♦❞② ♦♥ t❤❡ ①✲❛①✐s ✭❋✐❣✳ ✺✳✺✹✱ ✐♥s❡t✮✳ ❚❤❡
①✲✐♥t❡r❝❡♣t r❡♣r❡s❡♥ts t❤❡ ♠❛①✐♠✉♠ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❜✐♥❞✐♥❣ s✐t❡s Bmax ✭s♣❡❝✐✜❝ ❜✐♥❞✐♥❣
❡①tr❛♣♦❧❛t❡❞ t♦ ✈❡r② ❤✐❣❤ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ ❘■❈✮✱ ❢r♦♠ ✇❤✐❝❤ t❤❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❜✐♥❞✐♥❣
❛♥t✐❣❡♥s ✭❛❣✮ ♣❡r ❝❡❧❧ ✐s ♦❜t❛✐♥❡❞✳ ❋r♦♠ t❤❡ s❧♦♣❡ ♦❢ t❤❡ ❙❝❛t❝❤❛r❞ ♣❧♦t✱ t❤❡ ❜✐♥❞✲
✐♥❣ ❛✣♥✐t② Ka ✐s ❞❡r✐✈❡❞ ❛s ✇❡❧❧ ❛s t❤❡ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥t Kd✱ ✇❤✐❝❤ ❡q✉❛❧s t❤❡
❆❝✲✷✷✺✲❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ t❤❛t ❜✐♥❞s t♦ ❤❛❧❢ ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❣❡♥ s✐t❡s ❛t ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠
✭❢♦r ❢✉rt❤❡r ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ s❡❡ ✼✳✷ ●❧♦ss❛r②✮ ❬✷✾✸❪✳ ❚❤✐s ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥t ✐♥❞✐❝❛t❡s
t❤❡ str❡♥❣t❤ ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❣❡♥✲❛♥t✐❜♦❞② ❜✐♥❞✐♥❣ ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦ ❤♦✇ ❡❛s② ✐t ✐s t♦ s❡♣✲
❛r❛t❡ t❤❡ ❛♥t✐❣❡♥✲❛♥t✐❜♦❞②✲❝♦♠♣❧❡①✳ ■❢ ❤✐❣❤ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ ❛♥t✐❜♦❞② ❛♥❞ ❛♥t✐❣❡♥
❛r❡ r❡q✉✐r❡❞ t♦ ❢♦r♠ t❤❛t ❝♦♠♣❧❡①✱ t❤✐s ✐♥❞✐❝❛t❡s t❤❛t t❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ str❡♥❣t❤ ✐s ❧♦✇
❛♥❞ r❡s✉❧ts ✐♥ Kd ❜❡✐♥❣ ❤✐❣❤ ✭♠▼ r❛t❤❡r t❤❛♥ ♥▼✮✳ ■t ❢♦❧❧♦✇s t❤❛t t❤❡ s♠❛❧❧❡r Kd

✐s✱ t❤❡ str♦♥❣❡r ✐s t❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣✳
❙✐♥❝❡ t❤❡ ❙❝❛t❝❤❛r❞ tr❛♥s❢♦r♠❛t✐♦♥ ❞✐st♦rts t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❡rr♦r ✭① ✈❛❧✉❡ ✐s ✉s❡❞

t♦ ❝❛❧❝✉❧❛t❡ t❤❡ ② ✈❛❧✉❡✮ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ✈✐♦❧❛t❡s t❤❡ ❛ss✉♠♣t✐♦♥s ♦❢ ❧✐♥❡❛r r❡❣r❡ss✐♦♥✱
♠♦r❡ ❛❝❝✉r❛t❡ r❡s✉❧ts ❛r❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ♥♦♥❧✐♥❡❛r r❡❣r❡ss✐♦♥ ✜t ✭❋✐❣✳ ✺✳✺✹✮ ♦❢
t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❞❛t❛ ❬✷✹✷❪✳

❋✐❣✉r❡ ✺✳✺✹✿ ❙❛t✉r❛t✐♦♥ ❜✐♥❞✐♥❣ ❝✉r✈❡ ❢♦r ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✭❙❆ ❂ ✶ ➭❈✐✴✶✵✵➭❣
♠❆❜✮ ✐♥❝✉❜❛t❡❞ ✇✐t❤ ❑✹✷✷ ❧②♠♣❤♦♠❛ ❝❡❧❧s❀ ❣r❛♣❤✿ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❜✐♥❞✐♥❣ ❝✉r✈❡❀
✐♥s❡t ✿ ❝♦rr❡❧❛t✐♥❣ ❧✐♥❡❛r ❙❝❛t❝❤❛r❞ ♣❧♦t✳ ❚❤❡ Kd ❛♥❞ Bmax ❛r❡ ❣✐✈❡♥ ✐♥ ♥▼ ❛♥❞ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣
❛♥t✐❣❡♥s✴❝❡❧❧✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❚❤❡ ❣r❛♣❤ ✇❛s ❣❡♥❡r❛t❡❞ ✇✐t❤ ●r❛♣❤P❛❞ Pr✐s♠ ✺ ❬✷✾✺❪✳

✶✻✼



✺✳✹✳ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲❘❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❈❤❛♣t❡r ✺✳ ❘❡s✉❧ts ❛♥❞ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

✺✳✹✳✺✳✶ ❉✐s❝✉ss✐♦♥

❚❤❡ ♣r❡s❡♥t❡❞ ❜✐♥❞✐♥❣ st✉❞② ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❧❛❜❡❧❧❡❞ ❛♥t✐✲❈❉✷✵✲❛♥t✐❜♦❞② ▼❛❜✲
❚❤❡r❛➤ t♦ t❤❡ ❈❉✷✵ ❡①♣r❡ss✐♥❣ ❑✹✷✷ ❧②♠♣❤♦♠❛ ❝❡❧❧s ✇❛s s✉❝❝❡ss❢✉❧✳ ❚❤❡ Bmax

✈❛❧✉❡ ✐s ✽✳✽✽ ♥▼❀ t❤✐s ❞❡♥♦t❡s t❤❛t ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡❧② ✶✳✶·✶✵✻ ♠♦❧❡❝✉❧❡s ♦❢ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞
❛♥t✐❜♦❞② ❛r❡ ❜♦✉♥❞ t♦ ✶✳✶·✶✵✻ ❛♥t✐❣❡♥s ♣❡r ❝❡❧❧ ❛t s❛t✉r❛t✐♦♥✳ ❚❤❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❜✐♥❞✲
✐♥❣ ❛✣♥✐t② ✇✐t❤ ❛ Kd ♦❢ ✺✷✳✺✺ ♥▼ ✐s s♠❛❧❧ ❜✉t ❛ ❢❛❝t♦r ♦❢ ✶✵ ❧♦✇❡r t❤❛♥ t❤❡ r❡♣♦rt❡❞
❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t② ❢♦r ♥❛❦❡❞ r✐t✉①✐♠❛❜ t♦ ❈❉✷✵ ✭❛♣♣r♦①✳ ✺ ♥▼✮ ❬✶✾✸❪✳ ❙t✐❧❧✱ ❛ Kd

❛s ❞❡r✐✈❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t st✉❞② ✐♥❝✐❞❛t❡s r❛t❤❡r str♦♥❣ ❜✐♥❞✐♥❣✱ ✇❤✐❝❤ ❣✐✈❡s r✐s❡ t♦
❢✉rt❤❡r ✐♥ ✈✐tr♦ st✉❞✐❡s✳
❙✐♥❝❡ s♦ ❢❛r t❤✐s ❝❡❧❧ ❜✐♥❞✐♥❣ ❡①♣❡r✐♠❡♥t ✇❛s ♦♥❧② ❛❝❝♦♠♣❧✐s❤❡❞ ♦♥❝❡ ❛♥❞ ✇✐t❤ ❧♦✇

s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t②✱ t❤❡ r❡s✉❧ts ❤❛✈❡ t♦ ❜❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ ❛s ♦♥❧② ♣r❡❧✐♠✐♥❛r②✳ ❚♦ ✉❧t✐♠❛t❡❧②
♣r♦✈❡ t❤❡ ♣r❡s❡r✈❡❞ ❛♥t✐❜♦❞②✬s ❛♥t✐❣❡♥ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t②✱ t❤❡ ❝❡❧❧ ❜✐♥❞✐♥❣ st✉❞② ♥❡❡❞s
t♦ ❜❡ r❡♣❡❛t❡❞ s❡✈❡r❛❧ t✐♠❡s ✇✐t❤ ❝❧✐♥✐❝❛❧❧② r❡❧❡✈❛♥❝t ❙❆ ♦❢ ❛t ❧❡❛st ✉♣ t♦ ✶✵ ➭❈✐
✭❂ ✸✼✵ ❦❇q✮ ♣❡r ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜✱ ♣❛r❛❧❧❡❧❡❞ ❜② ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝②t♦t♦①✐❝✐t② ♦❢ ❆❝✲
✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤✳

✶✻✽



❈❤❛♣t❡r ✻✳ ❙✉♠♠❛r②✱ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ❛♥❞ ❖✉t❧♦♦❦

✻ ❙✉♠♠❛r②✱ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ❛♥❞ ❖✉t❧♦♦❦

✻✳✶ ❙✉♠♠❛r② ❛♥❞ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥

❋♦r s✉❝❝❡ss❢✉❧ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢ ❛✲❡♠✐tt❡rs ✐♥ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦t❤❡r❛♣②✱ ♣r♦❢♦✉♥❞ ✉♥❞❡r✲
st❛♥❞✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ❝❤❡♠✐str② ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ s②st❡♠ ✐s ♦❢ ♣❡❝✉❧✐❛r ✐♠✲
♣♦rt❛♥❝❡ t♦ ❞❡✈❡❧♦♣ ♣r♦t♦❝♦❧s ❢♦r t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s✳ ❚❤❡
s❝♦♣❡ ♦❢ t❤❡ ♣r❡s❡♥t❡❞ P❤❉ t❤❡s✐s ✇❛s t❤❡r❡❢♦r❡ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❛t✐♦♥
❛♥❞ ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥ ♦❢ ✶✱✹✱✼✱✶✵✲t❡tr❛❛③❛❝②❝❧♦❞♦❞❡❝❛♥❡✲✶✱✹✱✼✱✶✵✲t❡tr❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞ ✭❉❖❚❆✮
❛s ❛ s✉✐t❛❜❧❡ ❝❤❡❧❛t♦r ❢♦r ❆❝✭■■■✮ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡ ✐ts ❛♣♣❧✐❝❛❜✐❧✐t② ❢♦r t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢
t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝❛❧❧② ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝❛❧❧② st❛❜❧❡ ❆❝✲✷✷✺✲r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s✳ ❋♦r r❡✲
❝❛♣✐t✉❧❛t✐♦♥✱ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❛♣♣r♦❛❝❤ ✐s ✐❧❧✉str❛t❡❞ ❜② t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❣r❛♣❤✿

✻✳✶✳✶ P♦t❡♥t✐♦♠❡tr②

❇❛s✐s ❢♦r t❤❡ ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ ❛❧❧ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs ✐s t❤❡ ❦♥♦✇❧❡❞❣❡ ♦❢ t❤❡
❢♦✉r ❛❝✐❞ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ♣❑❛✱♥ ♦❢ t❤❡ ❍✹❉❖❚❆ ❧✐❣❛♥❞✱ ✇❤✐❝❤ ❤❛✈❡ t❤❡r❡❢♦r❡
❜❡❡♥ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ❜❡t✇❡❡♥ ✷✺ ➦❈ ❛♥❞ ✾✵ ➦❈ ❜② ♠❡❛♥s ♦❢
♣♦t❡♥t✐♦♠❡tr✐❝ t✐tr❛t✐♦♥ ❛♥❞ s✉❜s❡q✉❡♥t ✜tt✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts ✇✐t❤
❋✐t❡q❧ ✹✳✵ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✳✶ ✛✮✳ ❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❡①❤✐❜✐t ❛ ❞❡❝r❡❛s✐♥❣ tr❡♥❞
✇✐t❤ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❛♥❞ ❛r❡ ✐♥ ❛❝❝♦r❞❛♥❝❡ ✇✐t❤ t❤❡ ❞❛t❛ r❡♣♦rt❡❞ ❢♦r ❉❚P❆
❛♥❞ ❚❊❚❆ ❬✷✻✵✱ ✷✺✾❪✳ ❚❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs ∆RG, ∆RH ❛♥❞ ∆RS ❢♦r
t❤❡ st❡♣✇✐s❡ ♣r♦t♦♥ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❉❖❚❆ ✇❡r❡ ❛❧s♦ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❛♥❞
❝♦♠♣❛r❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ ✈❛❧✉❡s r❡♣♦rt❡❞ ❢♦r ✐ts ♦♣❡♥✲❝❤❛✐♥ ❛♥❛❧♦❣✉❡ ❉❚P❆✳ ❚❤❡ ❞❛t❛
❛r❡ s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✻✳✶✳ ❆s ✐♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ ❉❚P❆✱ t❤❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ r❡❛❝t✐♦♥s
♦❢ ❉❖❚❆ ❛r❡ ❛❧❧ ❡①♦t❤❡r♠✐❝ ✭∆RH ❁ ✵✮ ❛♥❞ ❛r❡ ♣r♦♠♦t❡❞ ❜② ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ❡♥tr♦♣✐❝
❢❛❝t♦rs ✭∆RS ❃ ✵✮✳
❙✐♥❝❡ ❛❧❧ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✇❡r❡ ❝❛rr✐❡❞ ♦✉t ✐♥ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹ ♠❡❞✐✉♠✱

❛♥❞ s✐♥❝❡ ✐t ✐s ❦♥♦✇♥ t❤❛t ❡s♣❡❝✐❛❧❧② t❤❡ ✜rst t✇♦ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ❛ss✐❣♥❡❞
t♦ t❤❡ ❛♠✐♥♦ ❣r♦✉♣s ❛r❡ s❡♥s✐t✐✈❡ t♦ t❤❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ❡❧❡❝tr♦❧②t❡✱
s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s❧② t♦ t❤❡ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ✐♥ ◆❛❈❧❖✹ t❤❡ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ✐♥ ❚▼❆❈❧❖✹ ✇❡r❡
❞❡t❡r♠✐♥❡❞✳ ❚❤❡② ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ ❝♦♥s✐st❡♥t ✇✐t❤ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡✱ ✇✐t❤ ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧②
t❤❡ ✈❛❧✉❡ ❢♦r ♣❑❛✶ ❜❡✐♥❣ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ✐♥❝r❡❛s❡❞ ✐♥ t❤❡ ❧❛tt❡r ♠❡❞✐✉♠ ✭❬✶✻✺✱ ✶✻✷✱ ✷✻✻✱
✶✶❪✱ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✳✹✮✳ ■♥ ❛❞❞✐t✐♦♥✱ t❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ◆❛✭■✮❉❖❚❆ ❛t
✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈ ✇❡r❡ ✐❞❡♥t✐✜❡❞ ❛♥❞ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✇❛s ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡❞ ❛s ❛♥ ❡①♦t❤❡r♠✐❝
r❡❛❝t✐♦♥ ✭∆RH ❁ ✵✱ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✳✸✮✳
❇♦t❤ ❞❛t❛ s❡ts ❛❧❧♦✇ ❢♦r ❛♣♣r♦♣r✐❛t❡ ❛❝❝♦✉♥t✐♥❣ ❢♦r t❤❡ ❞✐st✉r❜✐♥❣ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥ ♦❢

◆❛✰ ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❢♦r t❤❡ ❛❝❝✉r❛t❡ ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ r❡❛❝✲
t✐✈❡ ❉❖❚❆✹✲ s♣❡❝✐❡s ✐♥ ❛❧❧ s✉❜s❡q✉❡♥t t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❛♥❞ ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥s
✭❚❛❜❧❡ ✻✳✹✮✳

✶✻✾
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♦❦ ❚❛❜❧❡ ✻✳✶✿ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❞❛t❛ ❢♦r t❤❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❍✹❉❖❚❆ ✐♥ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹❛♥❞ ✐♥ ◆❛✲❢r❡❡ ♠❡❞✐✉♠ ♦❜t❛✐♥❡❞ ✐♥ t❤✐s ✇♦r❦✱ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ t♦ ❞❛t❛ ❢♦r

❍✺❉❚P❆ ✭✶✳✵✺ ▼ ◆❛❈❧❖✹❬✷✻✵❪✮✳ ❋♦r ❉❖❚❆✱ t❤❡ ∆RH✱ ∆RS ✈❛❧✉❡s ✐♥ ❜r❛❝❦❡ts r❡♣r❡s❡♥t t❤❡ r❡s✉❧ts ❢♦r t❤❡ s♦❞✐✉♠✲❢r❡❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ t❤❡ ✈❛❧✉❡s ✐♥❞✐❝❛t❡❞ ✇✐t❤
❛st❡r✐s❦ r❡♣r❡s❡♥t t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❞❛t❛ ❛t ■ ❂ ✵✳

❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠
❚ ♣❦❛ ♣❦❛ ♣❦❛ ∆RH ∆RS

❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠
❚

♣❦❛
∆RH ∆RS

❬➦❈❪ ◆❛❈❧❖✹ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ■ ❂ ✵ ❬❦❏✴♠♦❧❪ ❬❏✴✭♠♦❧·❑✮❪ ❬➦❈❪ ❬❦❏✴♠♦❧❪ ❬❏✴✭♠♦❧·❑✮❪

✷✺ ✾✳✸✶±✵✳✵✹ ✶✷✳✸✺±✵✳✵✹ ✶✸✳✸✸±✵✳✵✹ ✶✵ ✾✳✼✸

✹✺ ✾✳✵✾±✵✳✵✹ ✶✷✳✵✺±✵✳✵✹ ✶✸✳✵✼±✵✳✵✹
H+ + DTPA5−

⇋ HDTPA4−
✷✺ ✾✳✹✸

✲✷✻✳✷ ✾✸

H+ + DOTA4−
⇋ HDOTA3−

✻✵ ✽✳✽✹±✵✳✵✹ ✶✶✳✼✺±✵✳✵✹ ✶✷✳✽✵±✵✳✵✹ ✲✷✽✳✶±✶✳✹ ✽✺±✹ ✹✵ ✾✳✷✾

✼✵ ✽✳✼✵±✵✳✵✻ ✶✶✳✺✺±✵✳✵✻ ✶✷✳✻✷±✵✳✵✻ ✭✲✸✹✳✾±✶✳✺✮ ✭✶✷✵±✺✮ ✼✵ ✽✳✾✶

✽✵ ✽✳✹✼±✵✳✵✻ ✶✶✳✸✷±✵✳✵✻ ✶✷✳✹✷±✵✳✵✻ ✲✸✵✳✹±✶✳✷ ✯ ✶✺✹±✹✳✸ ✯

✾✵ ✽✳✺✷±✵✳✵✼ ✶✶✳✸✻±✵✳✵✼ ✶✷✳✹✽±✵✳✵✼ ✶✵ ✽✳✺✵

✷✺ ✾✳✶✹±✵✳✵✸ ✾✳✶✺±✵✳✵✸ ✾✳✽✽±✵✳✵✸
H+ + HDTPA4−

⇋ H2DTPA3−
✷✺ ✽✳✷✻

✲✷✻✳✹ ✻✾
✹✺ ✽✳✾✹±✵✳✵✸ ✽✳✾✸±✵✳✵✸ ✾✳✻✾±✵✳✵✸ ✹✵ ✽✳✵✺

H+ + HDOTA3−
⇋ H2DOTA2−

✻✵ ✽✳✼✶±✵✳✵✸ ✽✳✼✷±✵✳✵✸ ✾✳✺✶±✵✳✵✸ ✲✷✼✳✽±✷✳✸ ✽✷±✼ ✼✵ ✼✳✽✹

✼✵ ✽✳✹✹±✵✳✵✺ ✽✳✹✹±✵✳✵✺ ✾✳✷✹±✵✳✵✺ ✭✲✷✻✳✷±✶✳✼✮ ✭✽✽±✺✮

✽✵ ✽✳✷✼±✵✳✵✹ ✽✳✹✵±✵✳✵✹ ✾✳✷✷±✵✳✵✹ ✲✷✷✳✽±✶✳✼ ✯ ✶✶✸±✺✳✷ ✯ ✶✵ ✹✳✸✽

✾✵ ✽✳✹✸±✵✳✵✽ ✽✳✹✸±✵✳✵✽ ✾✳✷✼±✵✳✵✽
H+ + H2DTPA3−

⇋ H3DTPA2−
✷✺ ✹✳✷✸

✲✶✶✳✻ ✹✷
✷✺ ✹✳✹✶±✵✳✵✸ ✹✳✹✶±✵✳✵✸ ✹✳✾✵±✵✳✵✸ ✹✵ ✹✳✷✵

✹✺ ✹✳✺✺±✵✳✵✸ ✹✳✺✺±✵✳✵✸ ✺✳✵✻±✵✳✵✸ ✼✵ ✹✳✷✻

H+ + H2DOTA2−
⇋ H3DOTA−

✻✵ ✹✳✷✹±✵✳✵✸ ✹✳✷✹±✵✳✵✸ ✹✳✼✻±✵✳✵✸ ✲✶✳✻±✷✳✷ ✽✵±✼

✼✵ ✹✳✹✻±✵✳✵✹ ✹✳✹✻±✵✳✵✹ ✺✳✵✵±✵✳✵✹ ✭✲✷✳✵±✷✳✷✮ ✭✼✽±✼✮ ✶✵ ✷✳✺✸

✽✵ ✹✳✹✶±✵✳✵✺ ✹✳✹✶±✵✳✵✺ ✹✳✾✻±✵✳✵✺ ✵✳✸±✷✳✷ ✯ ✾✺±✻✳✼ ✯
H+ + H3DTPA2−

⇋ H4DTPA−

✷✺ ✷✳✺✻
✲✵✳✽ ✹✻

✾✵ ✹✳✸✾±✵✳✵✻ ✹✳✸✼±✵✳✵✻ ✹✳✾✸±✵✳✵✻ ✹✵ ✷✳✻✵

✷✺ ✹✳✶✽±✵✳✵✷ ✹✳✶✽±✵✳✵✷ ✹✳✹✷±✵✳✵✷ ✼✵ ✷✳✻✼

✹✺ ✹✳✶✹±✵✳✵✷ ✹✳✶✹±✵✳✵✷ ✹✳✸✾±✵✳✵✷

H+ + H3DOTA−

⇋ H4DOTA

✻✵ ✸✳✾✺±✵✳✵✸ ✸✳✾✺±✵✳✵✸ ✹✳✷✶±✵✳✵✸ ✲✸✳✸±✶✳✷ ✻✽±✹ ✶✵ ✷✳✺✶

✼✵ ✹✳✵✵±✵✳✵✸ ✹✳✵✵±✵✳✵✸ ✹✳✷✼±✵✳✵✸ ✭✲✸✳✹±✶✳✸✮ ✭✻✽±✹✮
H+ + H4DTPA−

⇋ H5DTPA

✷✺ ✷✳✸✼
✶✳✹ ✺✶

✽✵ ✸✳✾✾±✵✳✵✹ ✸✳✾✾±✵✳✵✹ ✹✳✷✻±✵✳✵✹ ✲✻✳✺±✵✳✻ ✯ ✻✸±✶✳✼ ✯ ✹✵ ✷✳✸✷

✾✵ ✸✳✽✸±✵✳✵✺ ✸✳✽✸±✵✳✵✺ ✹✳✶✶±✵✳✵✺ ✼✵ ✷✳✹✽ ✶✼
✵



❈❤❛♣t❡r ✻✳ ❙✉♠♠❛r②✱ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ❛♥❞ ❖✉t❧♦♦❦ ✻✳✶✳ ❙✉♠♠❛r② ❛♥❞ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥

❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤❡ ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✲❞❡♣❡♥❞❡♥t s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢
t❤❡ ✈❛r✐♦✉s ❍①❉❖❚❆✭✹✲①✮✲s♣❡❝✐❡s ✭① ❂ ✵✲✹✮ ❣✐✈❡s ✐♥❞✐❝❛t✐♦♥ ❢♦r ♣❍✲ ❛♥❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡
❝♦♥❞✐t✐♦♥s s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r r❛♣✐❞ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ♣❡♣t✐❞❡s ✴ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s
✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✶✳✺✮✳ ❙✐♥❝❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ ♠♦r❡ ❡✣❝✐❡♥t t❤❡ ❤✐❣❤❡r
t❤❡ r❛t✐♦ ♦❢ t❤❡ ♠♦st r❡❛❝t✐✈❡ s♣❡❝✐❡s ✭❉❖❚❆✹✲✮ ✐s✱ ❛❧❦❛❧✐♥❡ ♣❍ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭♣❍ ✾✱
❬✼❪✮ ❛r❡ s✉❣❣❡st❡❞ t♦ ❜❡ ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ♦✈❡r ❛❝✐❞✐❝ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭♣❍ ✺✳✺✱ ❬✻❪✮✱ ❡✈❡♥t✉❛❧❧②
♦✛❡r✐♥❣ t❤❡ ♣♦ss✐❜✐❧✐t② ♦❢ ✉s✐♥❣ ❞❡❝r❡❛s❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ t♦ ❛❝❤✐❡✈❡ ♦♣t✐♠❛❧ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣✳

✻✳✶✳✷ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✲ ❚❘▲❋❙

❋♦r ❛ ✜rst ❛ss❡ss♠❡♥t ♦❢ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ ❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s✱
t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♠❡❝❤❛♥✐s♠✱ ❦✐♥❡t✐❝ r❛t❡s ❛♥❞ ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛✲
❜✐❧✐t② ❛♥❞ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❛s s✉rr♦❣❛t❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆✱ ✇❡r❡
✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ✇✐t❤ ❚❘▲❋❙ ❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✉♣ t♦ ✾✵ ➦❈ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✮✳

✻✳✶✳✷✳✶ ❈♠✭■■■✮ ❙♣❡❝✐❡s

■♥✐t✐❛❧❧②✱ t❤❡ ✈❛r✐♦✉s s♦❧✈❛t❡❞ ❈♠✭■■■✮✲ ❛♥❞ ❈♠✭■■■✮✲❉❖❚❆ s♣❡❝✐❡s ❢♦r♠❡❞ ✐♥ t❤❡
❝♦✉rs❡ ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✇❡r❡ ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡❞ ✐♥ ❍✷❖ ❛♥❞ ❉✷❖ ❜② ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡✲
t✐♠❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✱ ✇❤✐❝❤ ❣❛✈❡ ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛❜♦✉t t❤❡ ✜rst ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ s♣❤❡r❡ ♦❢
t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✶✳✶ ✛✱ ❚❛❜❧❡ ✻✳✷✮✳ ■♥ ❧♦✇✲t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ✭✺
✲ ✶✵ ➦❈✱ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✶✳✹ ❛♥❞ ✺✳✷✳✶✳✻✮ ❛♣♣❧②✐♥❣ ❉❖❚❆ ❛♥❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙✱ ❛♥ ✐♥t❡r♠❡✲
❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s✱ ✇❤✐❝❤ ❤❛s ♥♦t ❜❡❡♥ ❞❡s❝r✐❜❡❞ ❜❡❢♦r❡✱ ✇❛s ♦❜s❡r✈❡❞ ❛♥❞ ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡❞✳
❚❤❡ s❤♦rt ❧✐❢❡t✐♠❡ ❛♥❞ t❤❡ s❤✐❢t ♦❢ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞✱ ✇❤✐❝❤ ✐s r♦✉❣❤❧② ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡
t♦ t❤❡ s❤✐❢t ✐♥❞✉❝❡❞ ❜② t✇♦ ❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ❣r♦✉♣s ❬✶✷✸❪✱ ✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❛t ✐♥ t❤✐s s♣❡❝✐❡s
❈♠✭■■■✮ ✐s ♣r❡s✉♠❛❜❧② ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ ❜② ♦♥❧② t✇♦ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ♦❢ ❉❖❚❆✳ ❚❤❡ ✜♥❞✐♥❣s
✇❡r❡ s✉♣♣♦rt❡❞ ❜② ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ ❊✉✭■■■✮ s♣❡❝✐❡s ❛♥❞ ❝♦♠♣❛r❡❞
✇✐t❤ ❝♦rr❡❧❛t❡❞ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✶✳✺✮✳ ■t ✐s ❝♦♥❝❧✉❞❡❞ t❤❛t t❤❡ ❡♥s✉✐♥❣ r❡✲
❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ t✇♦ ♥♦♥✲❝♦♦r❞✐♥❛t✐♥❣ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ✐s t❤❡ r❛t❡✲❞❡t❡r♠✐♥✐♥❣ st❡♣
♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥✱ ✇✐t❤ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥ s✉❜s❡q✉❡♥t❧② ❜❡❝♦♠✐♥❣ ❢♦✉r❢♦❧❞ ❝♦♦r✲
❞✐♥❛t❡❞ ❛♥❞ ❜❡✐♥❣ r❛♣✐❞❧② ❞r❛✇♥ ✐♥t♦ t❤❡ r✐♥❣ t♦ ❡①♣❡r✐❡♥❝❡ ❢✉❧❧ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ❜②
❉❖❚❆✳ ■♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ❛t ❞✐✛❡r❡♥t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛❧s♦ ♣r♦✈❡❞
t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤✐s ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ s♣❡❝✐❡s✱ ✇❤✐❝❤ tr❛♥s❢♦r♠❡❞ ✐♥t♦
t❤❡ ✜♥❛❧ ❝♦♠♣❧❡① ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷✳✶✮✳

✻✳✶✳✷✳✷ ❘❡❛❝t✐♦♥ ❑✐♥❡t✐❝s

■♥ ♥✉❝❧❡❛r ♠❡❞✐❝✐♥❡✱ ♣r♦t♦❝♦❧s ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡s ♥❡❡❞ t♦ ❛❧❧♦✇ ❢♦r
❢❛❝✐❧❡ ❛♥❞ t✐♠❡✲♦♣t✐♠✐s❡❞ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ t❤❡ ❞r✉❣✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✇❤② t❤❡ ♣❍✲❞❡♣❡♥❞❡♥t
❢♦r♠❛t✐♦♥ r❛t❡s ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙ ❝♦♠❧❡①❡s ✇❡r❡ ❞❡✲
t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣✲r❡❧❡✈❛♥t t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ✉♣ t♦ ✾✸✳✺ ➦❈ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷✳✶
✛ ❛♥❞ ✺✳✷✳✷✳✺ ✛✮✳ ❆ s✉♠♠❛r② ♦❢ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞
❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ✐s ❣✐✈❡♥ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✻✳✸✳ ❇② ❛♣♣❧②✐♥❣ t❤❡ ❆rr❤❡✲
♥✐✉s ❛♥❞ ❊②r✐♥❣ ❡q✉❛t✐♦♥s t♦ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❞❛t❛✱ t❤❡ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ♣❛r❛♠❡t❡rs ❢♦r
t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✇❡r❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷✳✽ ✛✮✳
❚❤❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛t ❞✐✛❡r❡♥t r❡❛❝t✐♦♥ t❡♠✲

♣❡r❛t✉r❡s s❤♦✇ ❛ ❝❧❡❛r tr❡♥❞ ✇✐t❤ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ♣r♦❝❡❡❞✐♥❣ ♠✉❝❤ ❢❛st❡r ❛t ❤✐❣❤❡r
t❡♠♣❡r❛t✉r❡s✱ r❡✢❡❝t✐♥❣ ❡♥❤❛♥❝❡❞ ❧✐❣❛♥❞ ✢❡①✐❜✐❧✐t② ✇❤✐❝❤ ♣❡r♠✐ts ♠♦r❡ r❛♣✐❞ r❡✲
❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦❢ ❛❧❧ ❢♦✉r ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ♦❢ t❤❡ ♠❛❝r♦❝②❝❧❡ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷ ✛✮✳ ❇②

✶✼✶



✻✳✶✳ ❙✉♠♠❛r② ❛♥❞ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ❈❤❛♣t❡r ✻✳ ❙✉♠♠❛r②✱ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ❛♥❞ ❖✉t❧♦♦❦

❚❛❜❧❡ ✻✳✷✿ ❙♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ ✈❛r✐♦✉s ❈♠✭■■■✮✲ ❛♥❞ ❊✉✭■■■✮ s♣❡❝✐❡s ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ✐♥ t❤❡
♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ❞❛t❛ ❢♦r ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆✳

❙♣❡❝✐❡s
λ ❋❲❍▼ τ ν

∆ν ♥✭❍✷❖✮ ❈◆❉❖❚❆

❈◆❝❛❧❝

❬♥♠❪ ❬♥♠❪ ❬➭s❪ ❬❝♠✲✶❪ ❬✷✼✷❪

❬❈♠✭❍✷❖✮✾❪
✸✰ ✺✾✸✳✽ ✼✳✽ ✻✽✳✹ ✶✻✽✹✵✳✼ ✵ ✽✳✼±✵✳✺ ✵ ♥✳❛✳

❬❈♠✭❍✷❖✮✾❪
✸✰❬✶✶✾❪ ✺✾✸✳✽ ✼✳✼ ✻✺ ✶✻✽✹✵✳✼ ✵ ✾±✵✳✺ ✵ ♥✳❛✳

❬❈♠✭❉✷❖✮✾❪
✸✰ ✺✾✸✳✽ ✲ ✶✶✺✽ ✶✻✽✹✵✳✼ ✵ ✲ ✵ ♥✳❛✳

❬❈♠✭❉❖❚❆✮✭❍✷❖✮❪
✲ ✻✵✽✳✶ ✻✳✶ ✷✼✽ ✶✻✹✹✺✳✷ ✸✾✺✳✺ ✶✳✺±✵✳✺ ✽ ♥✳❛✳

❬❈♠✭❉❖❚❆✮✭❉✷❖✮❪
✲ ✻✵✽✳✶ ✲ ✼✽✼ ✶✻✹✹✹✳✼ ✸✾✻ ✲ ✽ ♥✳❛✳

❬❈♠✭❉❖❚❆✲◆❈❙✮✭❍✷❖✮❪
✲ ✻✵✽✳✹ ✻✳✸ ✷✽✹ ✶✻✹✸✻✳✻ ✹✵✹✳✶ ✶✳✹±✵✳✺ ✽ ♥✳❛✳

❬❈♠✭❉❖❚❆✲◆❈❙✮❪①✲♠❆❜ ✻✵✽✳✺ ✻✳✷ ✸✶✷ ✶✻✹✸✸✳✾ ✹✵✻✳✽ ✶✳✷±✵✳✺ ✽ ♥✳❛✳

❈♠✭■■■✮✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ✺✾✽✳✽ ♥✳❛✳ ✽✻✳✸ ✶✻✼✵✵✳✶ ✶✹✵✳✻ ✻✳✽±✵✳✺ ✷ ♥✳❛✳

❬❊✉✭❍✷❖✮✾❪
✸✰❬✷✼✷❪ ✺✼✽✳✽ ✲ ✲ ✶✼✷✼✻✳✵ ✵ ✲ ✵ ✵✳✾✸

❬❊✉✭❉❖❚❆✮✭❍✷❖✮❪
✲ ✺✼✾✳✽ ✵✳✺✹ ✲ ✶✼✷✹✼✳✵ ✷✾✳✵ ✲ ✽ ✼✳✺✵

❬❊✉✭❉❖❚❆✮✭❍✷❖✮❪
✲❬✽❪ ✺✼✾✳✽ ✲ ✲ ✶✼✷✹✼✳✵ ✷✾✳✵ ✲ ✽ ✼✳✺✵

❊✉✭■■■✮✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ✺✼✾✳✶ ✵✳✻✶ ✲ ✶✼✷✻✽✳✷ ✼✳✽ ✲ ✷ ✷✳✹✽

❊✉✭■■■✮✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❬✽❪ ✺✼✾✳✷ ✲ ✷✶✵ ✶✼✷✻✺✳✷ ✶✵✳✽ ✹✳✺±✵✳✺ ✏✹✑ ✸✳✶✾

♠❡❛♥s ♦❢ ◆▼❘ ✐t ✇❛s ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ t❤❛t t❤✐s ✐s ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ✇✐t❤ ❛ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥❛❧
r❡❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❝②❝❧♦❞♦❞❡❝❛♥❡ r✐♥❣✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❢❛✈♦✉r❡❞ ❜② ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✲
✉r❡ ✭❃ ✻✵ ➦❈✮ ❛♥❞ ❞❡♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛♠✐♥♦ ❣r♦✉♣s ✐♥ t❤❡ ❛❧❦❛❧✐♥❡ ♣❍ r❡❣✐♦♥
✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷✳✸ ✛✮✳ ❖t❤❡r ❢❛❝t♦rs ✐♥✢✉❡♥❝✐♥❣ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞
t♦ ❜❡ st❡r✐❝ ❤✐♥❞❡r❛♥❝❡✱ ✇❤✐❝❤ ✐♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ ❉❖❚❆✲◆❈❙ s❧♦✇❡❞ ❞♦✇♥ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥
r❛t❡s r❡❧❛t✐✈❡❧② t♦ ❉❖❚❆✱ ❛♥❞ ❧✐❣❛♥❞ ♣r❡✲♦r❣❛♥✐s❛t✐♦♥✱ ❛s ✐t ✇❛s ♣r♦✈❡♥ ❢♦r ❈♠✭■■■✮
✇✐t❤ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✲♣r♦❝❡ss❡❞✱ ❛♥❞ t❤✉s ♣r♦❜❛❜❧② ♣r❡✲♦r✐❡♥t❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙✳ ❋♦r t❤❡
❧❛tt❡r✱ ❛❝❝❡❧❡r❛t❡❞ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ ❞✉❡ t♦ ❧♦✇❡r✐♥❣ ♦❢ t❤❡
t♦t❛❧ ❡♥❡r❣② ❜❛rr✐❡r ❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥✱ s✐♥❝❡ ❜② ❡q✉❛t♦r✐❛❧ ♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢
t❤❡ ♣✲❙❈◆✲❇♥✲❝❤❛✐♥✱ ❛❝t✐♥❣ ❛s ❛ ❧❡✈❡r✱ t❤❡ ❛❝t❡t❛t❡ ❛r♠s ♦❢ ❉❖❚❆ ❛r❡ ♣r♦❜❛❜❧②
❢♦r❝❡❞ ✐♥t♦ s✉✐t❛❜❧❡ ♣r❡✲❛rr❛♥❣❡♠❡♥t ♦♥ ♦♥❡ s✐❞❡ ♦❢ t❤❡ r✐♥❣✳ ❚❤✐s ✐s ❛❧s♦ r❡✢❡❝t❡❞ ✐♥
❛ ❧♦✇❡r❡❞ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❡♥❡r❣② ❛♥❞ ❡♥t❤❛❧♣② ✇❤✐❝❤ ❛❧❧♦✇ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ t♦ ♣r♦❝❡❡❞
r❡❛❞✐❧②✳ ■♥ ❝♦♥❝❧✉s✐♦♥✱ ✐t ✇❛s ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ t❤❛t✱ ❜❡s✐❞❡s ♦♥ ✐♥❝r❡❛s❡❞ ❝♦♥❝❡♥tr❛✲
t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐✈❡ ❉❖❚❆✹✲ s♣❡❝✐❡s ❛t ❛❧❦❛❧✐♥❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭r❡❢❡r t♦ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✻✳✶✳✶✮✱
r❛♣✐❞ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ✐s ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❞❡♣❡♥❞❡♥t ♦♥ t❤❡ ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆ ✴
❉❖❚❆✲◆❈❙ r✐♥❣✳ ❚❤❡ ❞❡s❝r✐❜❡❞ ❡✛❡❝t ✐s s✉❣❣❡st❡❞ t♦ ❜❡ t❤❡ r❡❛s♦♥ ❢♦r ❡✣❝✐❡♥t
❆❝✲✷✷✺✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ❛♥t✐❜♦❞② r❛♣✐❞❧② t❛❦✐♥❣ ♣❧❛❝❡ ❛❧s♦ ❛t r❛t❤❡r
❧♦✇ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭✸✼ ✲ ✹✷ ➦❈✮✳

✻✳✶✳✷✳✸ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❙t❛❜✐❧✐t②

❋♦r ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❛♥ ❡①♣❡r✐✲
♠❡♥t❛❧ ❜❛t❝❤ s❡t✉♣ ✇❛s ❝❤♦s❡♥ ✇❤✐❝❤ ❛❧❧♦✇❡❞ ❢♦r ❛❞❥✉st✐♥❣ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
r❡❛❝t✐✈❡ ❉❖❚❆ s♣❡❝✐❡s ❜② ✈❛r✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♣❍ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✷✳✶✶
❛♥❞ ✺✳✷✳✸✳✶✮✳ ❚❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❧♦❣ ❑ ❛t ❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈✱
♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✸✳✷ ✛✮ ✇❡r❡ ❞✐r❡❝t❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ♣❡❛❦✲❞❡❝♦♥✈♦❧✉t❡❞ s♣❡❝tr❛
❛♥❞ ✇❡r❡✱ t♦❣❡t❤❡r ✇✐t❤ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✶ ✿ ✶ ❝♦♠♣❧❡①✱ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ ❢♦r r❡❧✐❛❜✐❧✐t②
❜② s❧♦♣❡ ❛♥❛❧②s✐s ❛♥❞ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♠♦❞❡❧❧✐♥❣ ✭P❍❘❊❊◗❈✱ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✷✳✸✳✻ ✛✮✳

✶✼✷



❈❤❛♣t❡r ✻✳ ❙✉♠♠❛r②✱ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ❛♥❞ ❖✉t❧♦♦❦ ✻✳✶✳ ❙✉♠♠❛r② ❛♥❞ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥

❚❛❜❧❡ ✻✳✸✿ ❑✐♥❡t✐❝ ❞❛t❛ ❢♦r t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭♣❍ ✷✳✾✱
✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✮✳ ❊①❝❡♣t ❢♦r ♣r♦❝❡ss❡❞ ♣❉❖❚❆✲◆❈❙✱ t❤❡ ♣❛r❛♠❡t❡rs ❦✱ ❆✱ ❊❛✱ ∆RH

‡✱ ∆RS
‡✱

∆RG
‡
25➦❈ ❛r❡ ♣r❡s❡♥t❡❞ ❛s ❛✈❡r❛❣❡ ✈❛❧✉❡s ❢r♦♠ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦✳

❚❤❡ ❡rr♦rs r❡✢❡❝t t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥✳

▲✐❣❛♥❞
❚ ❦ ❆ ❊❛ ∆RH

‡ ∆RS
‡ ∆RG

‡
25➦❈

❬➦❈❪ ❬✶✴s❪ ❬✶✴s❪ ❬❦❏✴♠♦❧❪ ❬❦❏✴♠♦❧❪ ❬❏·♠♦❧✲✶·❑✲✶❪ ❬❦❏✴♠♦❧❪

✷✺ ✵✳✾±✵✳✶

✸✵ ✷✳✺

✸✺ ✷✳✻±✵✳✷

✹✺ ✶✷✳✽±✻

✺✺ ✷✽✳✺±✵✳✼

❉❖❚❆ ✻✵ ✶✷✷ ✹·✶✵✶✽ ✶✵✻✳✸±✵✳✶ ✶✵✸✳✵±✵✳✼ ✶✵✵✳✷±✹✳✻ ✼✸✳✶±✵✳✻

✻✺ ✶✷✶✳✸

✼✺ ✹✼✶✳✶±✶✵✵✳✶

✽✺ ✶✵✶✶✳✶

✾✵ ✶✵✽✵

✾✸✳✺ ✷✶✽✸✳✾

✷✺ ✵✳✶

✸✵ ✵✳✶✺

✸✺ ✵✳✾

❉❖❚❆✲◆❈❙
✹✺ ✺✳✺±✵✳✺

✻·✶✵✷✹ ✶✹✻✳✽±✹✳✶ ✶✹✹✳✷±✹✳✷ ✷✶✾✳✸±✶✺✳✷ ✼✽✳✽±✵✳✸
✺✺ ✷✺✳✺

✻✵ ✹✽

✼✺ ✷✷✽

✾✵ ✽✶✵

✷✺ ✵✳✻

✸✵ ✵✳✺

♣❉❖❚❆✲◆❈❙
✹✺ ✺ ✼·✶✵✶✽ ✶✶✵✳✹±✻✳✹ ✶✵✼✳✼±✻✳✺ ✶✵✻✳✵✾ ✼✻✳✵✼

✻✵ ✹✹

✼✺ ✷✷✹

✾✵ ✻✵✵

❇② ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✈❛♥✬t ❍♦✛ ❧❛✇✱ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❞❡♣❡♥❞❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ❑ ✈❛❧✉❡s
✇❛s ✉t✐❧✐s❡❞ t♦ ❡①tr❛♣♦❧❛t❡ t❤❡ ❧♦❣ ❑✭■ ❂ ✵✮ ✈❛❧✉❡ ❛t ✷✺ ➦❈ t♦ ❜❡ ✷✷✳✵±✵✳✹ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤
✺✳✷✳✸✳✹ ✛✮✳ ■♥ ❛❞❞✐t✐♦♥✱ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs ∆RG, ∆RH ❛♥❞ ∆RS ♦❢ t❤❡
❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ✇❡r❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ●✐❜❜s ❍❡❧♠❤♦❧t③ r❡❧❛t✐♦♥✱ ✐♥❞✐❝❛t✐♥❣ ❛♥
❡①❡r❣♦♥✐❝ r❡❛❝t✐♦♥ ✭∆RG ❁ ✵✮ ✇❤✐❝❤ ✐s ❞r✐✈❡♥ ❜② ❡♥tr♦♣✐❝ ❢❛❝t♦rs✳ ❚❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛✲
t✐♦♥ ✐s ❡♥❞♦t❤❡r♠✐❝ ❛s t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ✇❡r❡ ❢♦✉♥❞ t♦ ✐♥❝r❡❛s❡ ✇✐t❤ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳
❚❤✐s ❝♦♠♣❧✐❡s ✇✐t❤ t❤❡ ♣r❡❞✐❝t✐♦♥ ❢♦r ❡❧❡❝tr♦st❛t✐❝ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥s ❜❡✐♥❣ ❝❤❛r❝t❡r✐s❡❞
❜② ∆RH ❃ ✵ ❬✷✺✾❪ ❛♥❞ ❛❧s♦ ❛❝❝♦r❞s t♦ t❤❡ ✜♥❞✐♥❣s ❢r♦♠ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts✱
✇❤✐❝❤ ♣r♦✈❡❞ t❤❛t t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ r❡❛❝t✐♦♥ ✐s ❢❛✈♦✉r❡❞ ❜② ❤❡❛t✐♥❣ ✭r❡❢❡r t♦
♣❛r❛❣r❛♣❤ ✻✳✶✳✷✳✷✮✳

❆❧❧ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❞❛t❛ ❞❡r✐✈❡❞ ❢♦r t❤❡ ❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ✐♥
t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ❛r❡ s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✻✳✹✳ ❆✈❛✐❧❛❜❧❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ❞❛t❛ ❢♦r s♦♠❡
▲♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❛r❡ ✐♥❝❧✉❞❡❞ ❢♦r ❝♦♠♣❛r✐s♦♥✳ ❙t❛♥❞❛r❞
❞❛t❛ ✐s s✉♠♠❛r✐③❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✻✳✺✳

✶✼✸



✻✳✶✳ ❙✉♠♠❛r② ❛♥❞ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ❈❤❛♣t❡r ✻✳ ❙✉♠♠❛r②✱ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ❛♥❞ ❖✉t❧♦♦❦

❚❛❜❧❡ ✻✳✹✿ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❞❛t❛ ❢♦r ◆❛✭■✮❉❖❚❆✱ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ♦❜t❛✐♥❡❞
✐♥ t❤✐s ✇♦r❦ ✭♣✳✇✳✮ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ❞❛t❛ ❢♦r ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ ▲♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞
❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s✳ ❆❧❧ ❝♦♥st❛♥ts ❛r❡ ✈❛❧✐❞ ❢♦r ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ✐❢ ♥♦t st❛t❡❞ ♦t❤❡r✇✐s❡✳

❝❛t✐♦♥ ❧✐❣❛♥❞
❝♦♥❞✐t✐♦♥s

❧♦❣ ❑
∆RH ∆RS ∆RG

r❡❢❡r❡♥❝❡
✭✵✳✶ ▼✮ ❬❦❏✴♠♦❧❪ ❬❏·♠♦❧✲✶·❑✲✶❪ ❬❦❏✴♠♦❧❪

◆❛✰ ❉❖❚❆ ✷✺ ➦❈✱ ❚▼❆❈❧ ✹✳✷✱ ✹✳✵✸ ✲ ✲ ✲ ❬✺✱ ✶✹✷❪

◆❛✰ ❉❖❚❆ ✷✺ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✹✳✶±✵✳✶ ♣✳✇✳

◆❛✰ ❉❖❚❆ ✹✺ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✹✳✵±✵✳✵✸ ♣✳✇✳

◆❛✰ ❉❖❚❆ ✻✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✸✳✾✽±✵✳✵✹
✲✼✳✵±✵✳✼ ✺✹✳✽±✷✳✷ ✲✷✸✳✹±✶✳✺

♣✳✇✳

◆❛✰ ❉❖❚❆ ✼✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✸✳✾✶±✵✳✵✺ ♣✳✇✳

◆❛✰ ❉❖❚❆ ✽✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✸✳✽✾±✵✳✵✹ ♣✳✇✳

◆❛✰ ❉❖❚❆ ✾✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✸✳✽✾±✵✳✵✼ ♣✳✇✳

❈♠✸✰ ❉❖❚❆ ✷✺ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✶✾✳✵±✵✳✹ ♣✳✇✳

❈♠✸✰ ❉❖❚❆ ✹✺ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✶✾✳✻±✵✳✹ ♣✳✇✳

❈♠✸✰ ❉❖❚❆ ✻✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✷✵✳✵±✵✳✹
✺✽✳✷±✻✳✻ ✺✽✽✳✷±✷✵✳✵ ✲✶✵✽✳✸±✶✸✳✼

♣✳✇✳

❈♠✸✰ ❉❖❚❆ ✼✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✷✵✳✺±✵✳✹ ♣✳✇✳

❈♠✸✰ ❉❖❚❆ ✽✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✷✵✳✸±✵✳✹ ♣✳✇✳

❈♠✸✰ ❉❖❚❆ ✾✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✷✵✳✾±✵✳✹ ♣✳✇✳

❈♠✸✰ ❉❖❚❆ ✷✺ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✷✷✳✵±✵✳✹ ♣✳✇✳

❈♠✸✰ ❉❖❚❆ ✹✺ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✷✷✳✻±✵✳✹ ♣✳✇✳

❈♠✸✰ ❉❖❚❆ ✻✵ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✷✷✳✾±✵✳✹
✹✾✳✽±✺✳✵ ✺✽✽✳✾±✶✺✳✵ ✲✶✷✺✳✽±✶✵✳✻

♣✳✇✳

❈♠✸✰ ❉❖❚❆ ✼✵ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✷✸✳✸±✵✳✹ ♣✳✇✳

❈♠✸✰ ❉❖❚❆ ✽✵ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✷✸✳✷±✵✳✹ ♣✳✇✳

❈♠✸✰ ❉❖❚❆ ✾✵ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✷✸✳✼±✵✳✹ ♣✳✇✳

❈♠✸✰ ❉❖❚❆ ✷✺ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✷✹✳✵✷±✵✳✶✶ ✲ ✲ ✲ ❬✶✷✻❪

❆♠✸✰ ❉❖❚❆ ✷✺ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✷✸✳✾✺±✵✳✵✾ ✲ ✲ ✲ ❬✶✷✻❪

❊✉✸✰ ❉❖❚❆ ✷✵ ➦❈✱ ✶ ▼ ◆❛❈❧ ✷✽✳✷ ✲ ✲ ✲ ❬✷✼✻❪

❊✉✸✰ ❉❖❚❆ ✷✺ ➦❈✱ ✶ ▼ ❑❈❧ ✷✸✳✺ ✲ ✲ ✲ ❬✶✻✶❪

❊✉✸✰ ❉❖❚❆ ✷✺ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✷✸✳✾✺±✵✳✶ ✲ ✲ ✲ ❬✶✷✻❪

❊✉✸✰ ❉❖❚❆ ✸✼ ➦❈✱ ✶ ▼ ◆❛❈❧ ✷✸✳✼ ✲ ✲ ✲ ❬✶✻✵❪

❊✉✸✰ ❉❖❚❆ ✭✻✵ ➦❈✮✱ ❑❈❧ ✷✸✳✺✵ ✲ ✲ ✲ ❬✷✼✺❪

❊✉✸✰ ❉❖❚❆ ✭✼✵ ➦❈✮✱ ❑❈❧ ✷✻✳✷±✵✳✶ ✲ ✲ ✲ ❬✾❪

❆❝✸✰ ❉❖❚❆ ✷✺ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✶✾✳✹±✵✳✹ ♣✳✇✳

❆❝✸✰ ❉❖❚❆ ✹✺ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✶✻✳✻±✵✳✹

✶✹✳✵±✵✳✼ ✸✻✶✳✻±✷✳✶

♣✳✇✳

❆❝✸✰ ❉❖❚❆ ✻✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✶✻✳✼±✵✳✹
✲✾✸✳✾±✷✳✶

♣✳✇✳

❆❝✸✰ ❉❖❚❆ ✼✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✶✼✳✺±✵✳✹ ♣✳✇✳

❆❝✸✰ ❉❖❚❆ ✽✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✶✻✳✽±✵✳✹ ♣✳✇✳

❆❝✸✰ ❉❖❚❆ ✾✵ ➦❈✱ ◆❛❈❧❖✹ ✶✻✳✾±✵✳✹ ♣✳✇✳

❆❝✸✰ ❉❖❚❆ ✷✺ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✶✾✳✺±✵✳✹ ♣✳✇✳

❆❝✸✰ ❉❖❚❆ ✹✺ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✶✾✳✻±✵✳✹ ♣✳✇✳

❆❝✸✰ ❉❖❚❆ ✻✵ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✶✾✳✻±✵✳✹
✺✳✽±✵✳✾ ✸✾✸✳✸±✷✳✻ ✲✶✶✶✳✹±✷✳✹

♣✳✇✳

❆❝✸✰ ❉❖❚❆ ✼✵ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✷✵✳✸±✵✳✹ ♣✳✇✳

❆❝✸✰ ❉❖❚❆ ✽✵ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✶✾✳✼±✵✳✹ ♣✳✇✳

❆❝✸✰ ❉❖❚❆ ✾✵ ➦❈✱ ✏◆❛✲❢r❡❡✑ ✶✾✳✼±✵✳✹ ♣✳✇✳

▲❛✸✰ ❉❖❚❆ ✷✺ ➦❈✱ ❑❈❧ ✷✶✳✼±✵✳✶ ✲ ✲ ✲ ❬✶✸✹❪

▲❛✸✰ ❉❖❚❆ ✷✺ ➦❈✱ ❑❈❧ ✷✷✳✾ ✲ ✲ ✲ ❬✷✼✺❪

▲❛✸✰ ❉❖❚❆ ✷✺ ➦❈✱ ❑❈❧ ✷✹✳✷±✵✳✷ ✲ ✲ ✲ ❬✾❪

▲❛✸✰ ❉❖❚❆ ✸✼ ➦❈✱ ✶ ▼ ◆❛❈❧ ✷✵✳✼ ✲ ✲ ✲ ❬✶✻✵❪

✶✼✹



❈❤❛♣t❡r ✻✳ ❙✉♠♠❛r②✱ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ❛♥❞ ❖✉t❧♦♦❦ ✻✳✶✳ ❙✉♠♠❛r② ❛♥❞ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥

❚❛❜❧❡ ✻✳✺✿ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛♥❞❛r❞ ❞❛t❛ ❢♦r ◆❛✭■✮❉❖❚❆✱ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆
♦❜t❛✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✭■ ❂ ✵✮

❝❛t✐♦♥ ❧✐❣❛♥❞ ❚ ❬➦❈❪ ❧♦❣ ❑✵
∆RH0 ∆RS0 ∆RG0

❬❦❏✴♠♦❧❪ ❬❏·♠♦❧✲✶·❑✲✶❪ ❬❦❏✴♠♦❧❪

✷✺ ➦❈ ✺✳✵✽±✵✳✵✸

✹✺ ➦❈ ✺✳✵✷±✵✳✵✸

◆❛✰ ❉❖❚❆
✻✵ ➦❈ ✺✳✵✸±✵✳✵✹

✲✷✳✻±✵✳✾ ✽✽✳✹±✷✳✻ ✲✷✽✳✹±✶✳✽
✼✵ ➦❈ ✹✳✾✽±✵✳✵✺

✽✵ ➦❈ ✹✳✾✾±✵✳✵✹

✾✵ ➦❈ ✺✳✵✶±✵✳✵✼

✷✺ ➦❈ ✷✹✳✾±✵✳✹

✹✺ ➦❈ ✷✺✳✻±✵✳✹

❈♠✸✰ ❉❖❚❆
✻✵ ➦❈ ✷✻✳✵±✵✳✹

✻✻✳✾±✺✳✷ ✼✵✵✳✶±✶✺✳✻ ✲✶✹✶✳✽±✶✶✳✷
✼✵ ➦❈ ✷✻✳✺±✵✳✹

✽✵ ➦❈ ✷✻✳✺±✵✳✹

✾✵ ➦❈ ✷✼✳✶±✵✳✹

✷✺ ➦❈ ✷✷✳✹±✵✳✹

✹✺ ➦❈ ✷✷✳✻±✵✳✹

❆❝✸✰ ❉❖❚❆
✻✵ ➦❈ ✷✸✳✹±✵✳✹

✷✷✳✼±✵✳✽ ✺✵✹✳✹±✷✳✺ ✲✶✷✼✳✼±✷✳✻
✼✵ ➦❈ ✷✷✳✾±✵✳✹

✽✵ ➦❈ ✷✸✳✵±✵✳✹

✾✵ ➦❈ ✷✸✳✶±✵✳✹

✻✳✶✳✸ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆

❇❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ r❡s✉❧ts ❛♥❞ ❡①♣❡r✐❡♥❝❡s ❣❛t❤❡r❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ❚❘▲❋❙ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ♦♥
❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ t❤❡ ❜❛t❝❤ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts
❧♦❣ ❑ ✇❡r❡ r❡♣❧✐❝❛t❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ s②st❡♠✳ ❙♣❡❝✐❛t✐♦♥ st✉❞✐❡s ✐♥ t❤❡
t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈ ✇❡r❡ ❝❛rr✐❡❞ ♦✉t ✇✐t❤ r❛❞✐♦✲■❚▲❈ ❛♥❞ s✉❜s❡q✉❡♥t
❞❛t❛ ❡①tr❛♣♦❧❛t✐♦♥ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ ✈❛♥✬t ❍♦✛ ❛❧❧♦✇❡❞ ❢♦r ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣
❑✭■ ❂ ✵✮ ❛t ✷✺ ➦❈ t♦ ❜❡ ✶✾✳✺±✵✳✹✳ ❚❤✐s ✈❛❧✉❡ ✐s ✐♥ ❣♦♦❞ ❛❣r❡❡♠❡♥t ✇✐t❤ ✇❤❛t ❤❛s
❜❡❡♥ ♣r❡❞✐❝t❡❞ ✐♥ ♣r❡✈✐♦✉s ✇♦r❦ ✭P❍❘❊❊◗❈✿ ❧♦❣ ❑ ∼✶✾✳✽ ❬✼❪✱ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✸✳✷ ✛✮
❛♥❞ ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ s✉✣❝✐❡♥t❧② ❤✐❣❤ ❢♦r t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① t♦ r❡♠❛✐♥
st❛❜❧❡ ✐♥ ❍❇❙ ✭❧♦❣ ❑ ❃ ✶✾✱ ❬✷✷✶❪✮✳ ❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ r❡s✉❧ts ✇❡r❡ ❛❣❛✐♥ ❛ss❡ss❡❞
✇✐t❤ s❧♦♣❡ ❛♥❛❧②s✐s ❛♥❞ ❝♦♠♣✉t❡❞ ♠♦❞❡❧❧✐♥❣ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✸✳✷✳✷ ✛✮✳ ❚❤❡ ❞❛t❛ ✐s
s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✻✳✹✳
❚❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❛r❡ s♠❛❧❧❡r t❤❛♥ ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱

❜✉t ✇❡r❡ ❛❧s♦ ❢♦✉♥❞ t♦ ✐♥❝r❡❛s❡ ✇✐t❤ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳ ■♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ t♦ t❤❡ ❧✐t❡r✲
❛t✉r❡ ✈❛❧✉❡s✱ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ♦❜t❛✐♥❡❞ ❢♦r t❤❡ ❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❛r❡
r❡❛s♦♥❛❜❧❡✱ ✇✐t❤ t❤❡ ❝♦♥st❛♥ts ❜❡✐♥❣ ❛ ❧✐tt❧❡ s♠❛❧❧❡r t❤❛♥ ✇❤❛t ✇❛s r❡♣♦rt❡❞ ❢♦r
▲♥✭■■■✮❉❖❚❆ ✭❋✐❣✳ ✻✳✶✮✳ ❚❤❡ tr❡♥❞s ♦❜s❡r✈❡❞ ❢♦r t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❢♦r t❤❡ ❞✐✛❡r✲
❡♥t ▼✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❛r❡ tr❛❝❡❞ ❜❛❝❦ t♦ t❤❡ ❧✐♥❡❛r ❞❡♣❡♥❞❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑
✉♣♦♥ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✉s❬✽✽✱ ✷✽✵❪✳ ❚❤❡ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❧♦❣ ❑✷✺➦❈ ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆
✭✶✾✳✺±✵✳✹✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼✮ ❛♥❞ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✭✷✷✳✵±✵✳✹✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼✮ ✐s ❝♦♥❢♦r♠ ✇✐t❤ t❤❡
r❡s✉❧t ❢r♦♠ t❤❡ ❡①tr❛♣♦❧❛t✐♦♥ ❛♣♣r♦❛❝❤ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ ❈❤♦♣♣✐♥ ❬✾✼❪✳

✶✼✺



✻✳✶✳ ❙✉♠♠❛r② ❛♥❞ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ❈❤❛♣t❡r ✻✳ ❙✉♠♠❛r②✱ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ❛♥❞ ❖✉t❧♦♦❦

❋✐❣✉r❡ ✻✳✶✿ ❈♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ❧♦❣ ❑ ❬▲♥❉❖❚❆❪✲ ❛❝r♦ss t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡ s❡r✐❡s✱ ❞❡✲
t❡r♠✐♥❡❞ ❜② ❲✉ ❛♥❞ ❍♦rr♦❝❦s ✭✭✶✮ ❬✾❪✮✱ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ t♦ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❬▲♥❉❖❚❆❪✲ ❢r♦♠ ❧✐t❡r❛t✉r❡
❞❛t❛❜❛s❡s ✭✭✷✮ ❬✺✱ ✶✺✾❪✮✱ r❡❝❡♥t ♣✉❜❧✐❝❛t✐♦♥ ❢♦r ❬❈♠❉❖❚❆❪✲✱ ❬❆♠❉❖❚❆❪✲ ❛♥❞ ❬❊✉❉❖❚❆❪✲ ✭✭✸✮
❬✶✷✻❪✮ ❛♥❞ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❬❆❝❉❖❚❆❪✲✱ ❬❈♠❉❖❚❆❪✲ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✭✹✮✳ ❆❧❧ ❝♦♥st❛♥ts
❛r❡ ✈❛❧✐❞ ❢♦r ✷✺ ➦❈✱ ■ ❂ ✵✳✶✳ ❚❤❡ r❡❛s♦♥ ❢♦r t❤❡ ❞✐s❝r❡♣❛♥❝② ❜❡t✇❡❡♥ ✭✸✮ ❛♥❞ ✭✹✮ ✐s ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥
♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✸✳✷✳✶✳

❆♥❛❧♦❣♦✉s t♦ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs ∆RG ♦❜t❛✐♥❡❞ ❢r♦♠
t❤❡ ●✐❜❜s ❍❡❧♠❤♦❧t③ r❡❧❛t✐♦♥ ✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❛t t❤❡ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ✐s
❡①❡r❣♦♥✐❝✱ ♦♥❧② s❧✐❣❤t❧② ❡♥❞♦t❤❡r♠✐❝ ❛♥❞ ❛❧♠♦st ❡①❝❧✉s✐✈❡❧② ❞r✐✈❡♥ ❜② t❤❡ ✐♥❝r❡❛s❡ ♦❢
❡♥tr♦♣② ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✸✳✷✳✶✮✳ ❚❤❡ r❡❛s♦♥ ❢♦r t❤❡ ❛❧♠♦st ❛t❤❡r♠✐❝ r❡❛❝t✐♦♥✱ r❡s✉❧t✐♥❣
✐♥ ♦♥❧② ♠❛r❣✐♥❛❧ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❞❡♣❡♥❞❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆✱ ✐s s✉❣❣❡s✲
t❡❞ t♦ ❜❡ t❤❡ ❧❛r❣❡ ❆❝✸✰❝❛t✐♦♥ ♥♦t ❜❡✐♥❣ ♣r♦♣❡r❧② ❡♥❝❛♣s✉❧❛t❡❞ ❜② ❉❖❚❆ ❡✈❡♥ ❛t
❡❧❡✈❛t❡❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s❀ ✐t ✐s ❤❡♥❝❡ ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ ❧♦❝❛t❡❞ ❢❛r ❢r♦♠ t❤❡ ◆✲♣❧❛♥❡ ✭❋✐❣✳
✺✳✸✽✱ ❧♦♥❣❡st ▼✭■■■✮✲◆ ❜♦♥❞ ❧❡♥❣t❤ ❢♦✉♥❞ ❢♦r ❆❝✭■■■✮✲◆✮✳ ❚❤✐s ❝♦♥s❡q✉❡♥t❧② ♠❡❛♥s
t❤❛t ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❢♦r♠❡❞ ❞✉r✐♥❣ ❆❝✲✷✷✺✲❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ❛♥✲
t✐❜♦❞✐❡s ❛t ∼✻✵ ➦❈ ❬✻❪ ❛r❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝❛❧❧② ♥♦t ❢❛✈♦✉r❡❞ ♦✈❡r ❝♦♠♣❧❡①❡s ❢♦r♠❡❞
❛t ❧♦✇❡r t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ♦❢ ✸✼ ✲ ✹✷ ➦❈✱ t❤❡ ♦♣t✐♠❛❧ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ s✉❣❣❡st❡❞ ✐♥
t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦✳

✻✳✶✳✹ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡

❚❤❡ r❡s✉❧ts ❞❡r✐✈❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝✲ ✭♣❑❛✱♥ ✭r❡❢❡r t♦ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✻✳✶✳✶✮✱ ❧♦❣
❑ ✭r❡❢❡r t♦ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✻✳✶✳✷✳✸ ❛♥❞ ✻✳✶✳✸✮✮ ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s ✭❡s♣✳ t❤❡ ♣r❡✲
♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ❡✛❡❝t ✭r❡❢❡r t♦ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✻✳✶✳✷✳✷✮✮ ❝♦♥tr✐❜✉t❡❞ t♦ ❛ ❜❡tt❡r ✉♥❞❡rst❛♥❞✲
✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ❝❤❡♠✐str② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✳ ❚❤❡ ✜♥❞✐♥❣s ❢❛❝✐❧✐t❛t❡❞ t❤❡
♦♣t✐♠✐s❛t✐♦♥✱ ✈❛❧✐❞❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❥✉st✐✜❝❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ r♦❜✉st ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r ❡✛❡❝t✐✈❡
♦♥❡✲st❡♣ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ ❛ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝❛❧❧② st❛❜❧❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤
❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❛t ♠♦❞❡r❛t❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ✭✸✼ ✲ ✹✷ ➦❈✮ ✇✐t❤✐♥ ♦♥❧② ✺ ✲ ✶✺ ♠✐♥ ✉♥❞❡r ❛❧✲

✶✼✻



❈❤❛♣t❡r ✻✳ ❙✉♠♠❛r②✱ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ❛♥❞ ❖✉t❧♦♦❦ ✻✳✶✳ ❙✉♠♠❛r② ❛♥❞ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥

❦❛❧✐♥❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭♣❍ ✽✳✺ ✲ ✾✮✳ ❇② ♦♣t✐♠✐s❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥ ♣r♦❝❡❞✉r❡ ❢♦r
t❤❡ ❢r❡s❤❧② s❡♣❛r❛t❡❞ ❆❝✲✷✷✺ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✹✳✶ ✛✮ ❛♥❞ ❝♦♥s✐❞❡r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡
♦❢ ❜✉✛❡r ♠❡❞✐✉♠ ❛♥❞ t❤❡ s❝❛✈❡♥❣❡r ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ♦♥ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✹✳✷
✛✮✱ ❛ s②♥t❤❡s✐s ♣r♦t♦❝♦❧ ✇❛s ✐♠♣❧❡♠❡♥t❡❞ ✇❤✐❝❤ ❛❧❧♦✇s ❢♦r ♣r❡♣❛r❛t✐♦♥✱ ♣✉r✐✜❝❛t✐♦♥
❛♥❞ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✇✐t❤✐♥ ❛ t♦t❛❧ t✐♠❡ ❢r❛♠❡ ♦❢
✷✵ ✲ ✸✵ ♠✐♥ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✹✳✸ ✛✮✳ ❚❤❡ ♣r♦t♦❝♦❧ ❣✐✈❡s ❛✈❡r❛❣❡ ②✐❡❧❞s ♦❢ ✾✹ ✲ ✾✻ ✪ ♦❢
r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧❧② ♣✉r❡ ♣r♦❞✉❝t ✭❃ ✾✽ ✪ ❛❢t❡r P❉✶✵✮ ❛♥❞ ✇❛s s✉❝❝❡ss❢✉❧❧② ❛ss❡ss❡❞ ❢♦r
r❡❧✐❛❜✐❧✐t② ✇✐t❤ ❤✐❣❤ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ✉♣ t♦ ✺✵ ➭❈✐ ✭❂ ✶✳✾ ▼❇q✮ ♣❡r ✶✵✵ ➭❣ ❛♥t✐✲
❜♦❞②✳ ❚❤❡ ❞❡t❛✐❧s ♦❢ t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♣r♦t♦❝♦❧✱ ❡①❡♠♣❧❛r② ❛✈❡r❛❣❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s
❛♥❞ ♣❤❛r♠❛❝♦❧♦❣✐❝❛❧ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ❛r❡ s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥
❚❛❜❧❡ ✻✳✻✳
❚❤❡ ✐♥ ✈✐tr♦ st✉❞✐❡s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ t♦ ❡✈❛❧✉❛t❡ t❤❡ ❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ✭♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② ✉♥❞❡r

♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✐♥ ❍❇❙ ♦✈❡r ❛ ♣❡r✐♦❞ ♦❢ ✸✵ ❞❛②s✮✱ ❛s ✇❡❧❧ ❛s t❤❡ ♣r❡❧✐♠✐♥✲
❛r② ❧♦✇✲❙❆ ❜✐♥❞✐♥❣ st✉❞② t♦ ❛ss❡ss t❤❡ ❛✣♥✐t② ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞② ❝♦♥❥✉❣❛t❡ t♦ ❑✹✷✷
❧②♠♣❤♦♠❛ ❝❡❧❧s✱ ♣r♦✈❡❞ ❤✐❣❤ st❛❜✐❧✐t② t♦✇❛r❞s ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❛♥❞ s✉❣❣❡st ❢✉♥❝t✐♦♥❛❧ ✐♥✲
t❡❣r✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ s②♥t❤❡s✐s❡❞ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡ ♥❡✇❧② ❡st❛❜❧✐s❤❡❞
♣r♦t♦❝♦❧ ✭♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✹✳✹ ✛ ❛♥❞ ✺✳✹✳✺ ✛✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✮✳

❚❛❜❧❡ ✻✳✻✿ ❖♣t✐♠✐s❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝❛❧❧② ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝❛❧❧② st❛❜❧❡
❆❝✲✷✷✺✲❧❛❜❡❧❧❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✇✐t❤ ♣r❡s❡r✈❡❞ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ✐♥t❡r❣r✐t② ❛♥❞ t❤❡✐r
♣❤❛r♠❛❝♦❧♦❣✐❝❛❧ ♣r♦♣❡rt✐❡s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦✳

❘❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s

❜✉✛❡r ♠❡❞✐✉♠✱ ♣❍ ✶✺✵ ➭❧ ✵✳✷ ▼ ❚❘■❙✱ ♣❍ ✾

❛♥t✐❜♦❞②
✶✵✵ ➭❣✱ ❉❖❚❆✲◆❈❙✲❝❤❡❧❛t❡❞✱ ✐♥

✶✵ ➭❧ ✵✳✶✺ ▼ ◆❛❈❧✴✵✳✵✺ ▼ ◆❛❖❆❝ ❜✉✛❡r

❛❝t✐✈✐t② ≤✺✵ ➭❈✐ ♣✉r✐✜❡❞ ❆❝✲✷✷✺ ✐♥ ✵✳✵✺ ▼ ❍◆❖✸✱ ∼✺ ➭❧
t♦t❛❧ ✈♦❧✉♠❡ ❱t♦t ❂ ∼✶✻✺ ➭❧

t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱ r❡❛❝t✐♦♥ t✐♠❡ ❚ ❂ ✸✼ ➦❈✱ ✹✷ ➦❈❀ t ❂ ✺ ✲ ✶✺ ♠✐♥

❢✉rt❤❡r ♣r❡♣❛r❛t✐♦♥
P❉✶✵✲❙❊❈ ✐❢ r❡q✉✐r❡❞❀

st❛❜✐❧✐③❛t✐♦♥ ♦❢ ♣r♦❞✉❝t ✇✐t❤ ✷✵ ✪ ❆❆ ❛❢t❡r ❧❛❜❡❧❧✐♥❣

s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t② ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ t✐♠❡ ❛✈❡r❛❣❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞

✺ ➭❈✐ ✴ ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜ ✺ ♠✐♥ ✾✻✳✶ ✪
✶✵ ➭❈✐ ✴ ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜ ✺ ♠✐♥ ✾✻✳✸ ✪
✷✵ ➭❈✐ ✴ ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜ ✶✺ ♠✐♥ ✾✻✳✵ ✪
✸✵ ➭❈✐ ✴ ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜ ✶✺ ♠✐♥ ✾✻✳✸ ✪
✹✵ ➭❈✐ ✴ ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜ ✶✺ ♠✐♥ ✾✺✳✶ ✪
✺✵ ➭❈✐ ✴ ✶✵✵ ➭❣ ♠❆❜ ✶✺ ♠✐♥ ✾✹✳✺ ✪

♣❤❛r♠❛❝♦❧♦❣✐❝❛❧ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✭✐♥ ✈✐tr♦✮

❦✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ✐♥ ❍❇❙✱ ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✾✵ ✲ ✾✺ ✪ ❆❝✲✷✷✺❜♦✉♥❞ ❛❢t❡r ♦♥❡ t➼✭♣❤②s✮
❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ✐♥ ✈✐tr♦ ❜❧♦♦❞ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ t➼✭❜✐♦✮ ❂ ✶✷✸✳✽ ❞
❡✛❡❝t✐✈❡ ✐♥ ✈✐tr♦ ❜❧♦♦❞ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ t➼✭❡✛✮ ❂ ✾✳✷✺ ❞

❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t② t♦ ❈❉✷✵ ❑❞ ❂ ✺✷✳✻ ♥▼❀ ❇♠❛① ❂ ✽✳✾ ♥▼

✶✼✼



✻✳✷✳ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ❈❤❛♣t❡r ✻✳ ❙✉♠♠❛r②✱ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥ ❛♥❞ ❖✉t❧♦♦❦

✻✳✷ ❈♦♥❝❧✉s✐♦♥

■♥ s✉♠♠❛r②✱ ✐t ✇❛s ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ ✐♥ t❤❡ ❝♦♥t❡①t ♦❢ t❤✐s P❤❉ ♣r♦❥❡❝t t❤❛t r❛♣✐❞✱
❤✐❣❤✲②✐❡❧❞ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ♠❆❜s ✐s ♣♦ss✐❜❧❡ ❜② ❝❤♦s✐♥❣ r❛t❤❡r ❧♦✇
t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❛♥❞ ❛❧❦❛❧✐♥❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳ ❚❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ r❡s✉❧ts ✐♥ t❤❡r♠♦❞②✲
♥❛♠✐❝❛❧❧② ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝❛❧❧② st❛❜❧❡ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✇✐t❤ ❤✐❣❤ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s
s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ✐♥ ❝❧✐♥✐❝❛❧ ❚❆❚ st✉❞✐❡s✱ ✇❤✐❧❡ t❤❡ ✐♥t❡❣r✐t② ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞②
s❡❡♠s t♦ ❜❡ ♣r❡s❡r✈❡❞✳

✻✳✸ ❖✉t❧♦♦❦

■♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t❡❞ ✇♦r❦ ❛♥ ♦♣t✐♠✐s❡❞ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ t❤❡
❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✇✐t❤ ❤✐❣❤ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐✲
t✐❡s ✇❛s ✐♠♣❧❡♠❡♥t❡❞ ❜❛s❡❞ ♦♥ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ ❢✉♥❞❛♠❡♥t❛❧ ❛❝t✐♥✐❞❡ ❝♦♦r❞✐✲
♥❛t✐♦♥ ❝❤❡♠✐str②✳ ❙✐♥❝❡ t❤✐s ♣r♦t♦❝♦❧ ✐s ♥♦t ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡ ✐❢ ✐t t✉r♥s ♦✉t t♦ ♥❡❣❛t✐✈❡❧②
❛✛❡❝t t❤❡ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s✬ ❜✐♥❞✐♥❣ ♣❡r❢♦r♠❛♥❝❡✱ ✐t ✐s r❡q✉✐r❡❞ t♦ ❡①t❡♥s✐✈❡❧② ❛ss❡ss t❤❡
r❛❞✐♦❜✐♦❧♦❣② ♦❢ t❤❡ ❘■❈✳ ❚♦ ♣r♦✈❡ t❤❡ ♣r❡s❡r✈❡❞ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s✬ ❛♥t✐❣❡♥ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t②
❛♥❞ ✐♠♠✉♥♦r❡❛❝t✐✈✐t② ✇❤❡♥ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ✇✐t❤ ❤✐❣❤❡r ❙❆✱ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❝❡❧❧ ❜✐♥❞✐♥❣ st✉❞✐❡s
✇✐t❤ ❝♦♥❥✉❣❛t❡s ❝❛rr②✐♥❣ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ♦❢ ❛t ❧❡❛st ✉♣ t♦ ✶✵ ➭❈✐ ✭❂ ✸✼✵ ❦❇q✮ ♣❡r ✶✵✵ ➭❣
♠❆❜ ✭❝❧✐♥✐❝❛❧ r❡❧❡✈❛♥❝❡✮ ♥❡❡❞ t♦ ❜❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞✳ P❛r❛❧❧❡❧ t♦ t❤✐s✱ ❢✉rt❤❡r ✐♥ ✈✐tr♦

st✉❞✐❡s ❛r❡ ♥❡❝❡ss❛r② t♦ ❡✈❛❧✉❛t❡ t❤❡ ❝②t♦t♦①✐❝✐t② ♦❢ t❤❡ s②♥t❤❡s✐s❡❞ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲
◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤✳ ❆❢t❡r s✉❝❝❡ss❢✉❧❧ ❝♦♠♣❧❡t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐♥ ✈✐tr♦ st✉❞✐❡s✱ t❤❡ ♥❡①t
❡✈❛❧✉❛t✐♦♥ ♣❤❛s❡ ✇♦✉❧❞ ✐♥✈♦❧✈❡ t❤❡ ♣❡r❢♦r♠❛♥❝❡ ♦❢ ♣r❡❝❧✐♥✐❝❛❧ ✐♥ ✈✐✈♦ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts
✇✐t❤ s♠❛❧❧ ❛♥✐♠❛❧s✱ ❜❡❢♦r❡ ❡✈❡♥t✉❛❧❧② ❝❧✐♥✐❝❛❧ ✐♥ ✈✐✈♦ st✉❞✐❡s ❝❛♥ ❜❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞✳

✶✼✽



❈❤❛♣t❡r ✼✳ ❆♣♣❡♥❞✐①

✼ ❆♣♣❡♥❞✐①

✼✳✶ ❉❡r✐✈❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❊q✉❛t✐♦♥ ❢♦r ❈❛❧❝✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❢r❡❡
❉❖❚❆✹✲ ❈♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❢♦r ❈❛❧✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑

❋♦r ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥❛❧ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❢♦r ❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ✭❆♥✭■■■✮ ❂ ❈♠✭■■■✮✱ ❆❝✭■■■✮✮
✐♥ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ s♦❞✐✉♠ s❛❧ts✱ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❡q✉✐❧✐❜r✐❛ ❤❛✈❡ t♦ ❜❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞✿

HDOTA ⇋ H3DOTA
−

+ H
+
, K1 =

[H3DOTA−][H+]

[H4DOTA]
, ✭✼✳✶✮

HDOTA
−

⇋ H2DOTA
2−

+ H
+
, K2 =

[H2DOTA2−][H+]

[H3DOTA−]
, ✭✼✳✷✮

HDOTA
2−

⇋ HDOTA
3−

+ H
+
, K3 =

[HDOTA3−][H+]

[H2DOTA2−]
, ✭✼✳✸✮

HDOTA
3−

⇋ DOTA
4−

+ H
+
, K4 =

[DOTA4−][H+]

[HDOTA3−]
, ✭✼✳✹✮

Na
+

+ DOTA
4−

⇋ NaDOTA
3−

, K
NaDOTA3− =

[NaDOTA3−]

[DOTA4−][Na+]
, ✭✼✳✺✮

An
3+

+ DOTA
4−

⇋ AnDOTA
−

, K
AnDOTA−

=
[AnDOTA−]

[DOTA4−][An3+]
. ✭✼✳✻✮

❚❤❡ t♦t❛❧ ❧✐❣❛♥❞ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❬❉❖❚❆t♦t❪ ✐s t❤❡ s✉♠ ♦❢ ❛❧❧ ❉❖❚❆ s♣❡❝✐❡s ✐♥ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❛♥❞ ✐s ❤❡♥❝❡ ❣✐✈❡♥ ❜②✿

[DOTAtot] = [H4DOTA] + [H3DOTA
−

] + [H2DOTA
2−

] + [HDOTA
3−

] + [DOTA
4−

] + [NaDOTA
3−

] + [AnDOTA
−

] . ✭✼✳✼✮

❆♣♣❧②✐♥❣ t❤❡ ❛❜♦✈❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐❛✱ t❤✐s ❡q✉❛t✐♦♥ ✐s r❡✇r✐tt❡♥ ❛s✿

[DOTAtot] =
[DOTA4−][H+]4

K1K2K3K4

+
[DOTA4−][H+]3

K2K3K4

+
[DOTA4−][H+]2

K3K4

+
[DOTA4−][H+]

K4

+ [DOTA
4−

]

+K
NaDOTA3− [DOTA

4−
][Na

+
] + [AnDOTA

−

] . ✭✼✳✽✮

❲✐t❤ K1K2K3K4 ❜❡✐♥❣ s❡t ❛s t❤❡ ❝♦♠♠♦♥ ❞❡♥♦♠✐♥❛t♦r✱ ✐t ❢♦❧❧♦✇s t❤❛t✿

[DOTAtot] − [AnDOTA
−

] =
[DOTA4−][H+]4 + K1[DOTA4−][H+]3 + K1K2[DOTA4−][H+]2 + K1K2K3[DOTA4−][H+]

K1K2K3K4

+
K1K2K3K4[DOTA4−] + K1K2K3K4KNaDOTA3− [DOTA4−][Na+]

K1K2K3K4

, ✭✼✳✾✮

=
[DOTA4−]([H+]4 + K1[H

+]3 + K1K2[H
+]2 + K1K2K3[H

+] + K1K2K3K4 + K1K2K3K4KNaDOTA3− [Na+])

K1K2K3K4

. ✭✼✳✶✵✮

■♥✈❡rs✐♦♥ ❛♥❞ ❢✉rt❤❡r r❡❛rr❛❣❡♥♠❡♥t ❣✐✈❡s✿

[DOTAtot] − [AnDOTA−]

[DOTA4−]
=

[H+]4 + K1[H
+]3 + K1K2[H

+]2 + K1K2K3[H
+] + K1K2K3K4

K1K2K3K4

,

+
K1K2K3K4KNaDOTA3− [Na+]

K1K2K3K4

✭✼✳✶✶✮

[DOTA
4−

] =
K1K2K3K4([DOTAtot] − [AnDOTA−])

[H+]4 + K1[H+]3 + K1K2[H+]2 + K1K2K3[H+] + K1K2K3K4 + K1K2K3K4KNaDOTA3− [Na+]
. ✭✼✳✶✷✮

❇② ❡①♣r❡ss✐♥❣ Kn ❛s βn ✱ ❊q✳ ✺✳✷✹ ✐s ♦❜t❛✐♥❡❞ ✭q✳❡✳❞✳✮ ✿

[DOTA
4−

]free = ([DOTAtot] − [AnDOTA
−

])
β4

[H+]4 + β1[H+]3 + β2[H+]2 + β3[H+] + β4 + β4KNaDOTA3− [Na+]
. ✭✼✳✶✸✮

✶✼✾



✼✳✷✳ ●❧♦ss❛r② ❈❤❛♣t❡r ✼✳ ❆♣♣❡♥❞✐①

✼✳✷ ●❧♦ss❛r②

❘❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ❚❡r♠s

α✲❞❡❝❛② ❞❡s❝r✐❜❡s t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ♦❢ ❛♥ ❤✐❣❤✲❡♥❡r❣② α✲♣❛rt✐❝❧❡ ✭✹ ✲ ✾ ▼❡❱✮ ✇❤✐❝❤ ✐s ❜❛s✐❝❛❧❧② ❛
❍❡❧✐✉♠ ♥✉❝❧❡✉s ✭42He2+✮✳ ❆t t❤❡ s❛♠❡ t✐♠❡ ❛ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❡❧❡♠❡♥t tr❛♥s❢♦r♠❛t✐♦♥ t❛❦❡s
♣❧❛❝❡✳ ❚❤❡ r❡❝♦✐❧ ❡♥❡r❣② ✐s tr❛♥s❢❡rr❡❞ t♦ t❤❡ r❡♠❛✐♥✐♥❣ ♥✉❝❧❡✉s✳ ❆❧♣❤❛✲♣❛rt✐❝❧❡s ❤❛✈❡
♦♥❧② ❛ s❤♦rt r❛♥❣❡ ✐♥ ❤✉♠❛♥ t✐ss✉❡ ❛♥❞ ❛r❡ ❡①❝❧✉s✐✈❡❧② ✉s❡❞ ❢♦r t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ♣✉r♣♦s❡s✳
❚❤❡ α✲❞❡❝❛② ❡✐t❤❡r ♦❝❝✉rs ✐♥t♦ t❤❡ ❣r♦✉♥❞✲ ♦r ❡①❝✐t❡❞ st❛t❡s ♦❢ t❤❡ ❞❛✉❣❤t❡r ♥✉❝❧✐❞❡❀
t❤❡ ❧❛tt❡r ✐s ❛❝❝♦♠♣❛♥✐❡❞ ❜② t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ♦❢ γ✲r❛❞✐❛t✐♦♥✳

225
89 Ac → 221

87 Fr + α ✭✼✳✶✹✮

❘❡❝♦✐❧✲❡♥❡r❣② ✐s t❤❡ ❡♥❡r❣② △E ✇❤✐❝❤ ✐s r❡❧❡❛s❡❞ ❞✉r✐♥❣ ❛♥ α✲❞❡❝❛②✳ ■t ✐s ❞✐str✐❜✉t❡❞ ❜❡t✇❡❡♥
t❤❡ α✲♣❛rt✐❝❧❡ ✭❊α✮ ❛♥❞ t❤❡ r❡❝♦✐❧ ♥✉❝❧❡✉s ✭❊◆✮✿

△E = Eα + EN . ✭✼✳✶✺✮

❇② ❛♣♣❧②✐♥❣ t❤❡ ♣r✐♥❝✐♣❧❡ ♦❢ ❝♦♥s❡r✈❛t✐♦♥ ♦❢ ♠♦♠❡♥t✉♠✱ t❤❡ r❡❝♦✐❧✲❡♥❡r❣② ❢♦r ❡✳❣✳ t❤❡
α✲❞❡❝❛② ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ t♦ ❋r✲✷✷✶ ❝❛♥ ❜❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❛s ❢♦❧❧♦✇s✿

mα · vα = mN · vN . ✭✼✳✶✻✮

❲✐t❤ E = 1
2m · v2 ✐t ❢♦❧❧♦✇s t❤❛t

mα · Eα ≈ mN · EN (non− relativistic) ✭✼✳✶✼✮

→֒ EN ≈

(

mα

mN

)

· Eα . ✭✼✳✶✽✮

■t ✐s mα = 4, mN = 221✱ Eα = 5.829MeV ✿

EN =

(

4

221

)

· 5.829MeV = 0.105MeV . ✭✼✳✶✾✮

❚❤✐s r❡❝♦✐❧✲❡♥❡r❣② ✐s s❡✈❡r❛❧ ♦r❞❡rs ♦❢ ♠❛❣♥✐t✉❞❡ ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ t❤❡ ❡♥❡r❣② ♦❢ ❛ ❝❤❡♠✐❝❛❧
❜♦♥❞✳ ❍❡♥❝❡✱ ❞✉r✐♥❣ α✲❞❡❝❛②✱ ❛❧❧ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❜♦♥❞s ✐♥ ❝❧♦s❡ ♣r♦①✐♠✐t② ♦❢ t❤❡ ❞❡❝❛② s✐t❡
❛r❡ ❜r♦❦❡♥✳ ■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ t❤❡ t♦t❛❧ ❡♥❡r❣② ♦❢ ❛♥ α✲❞❡❝❛② ✐s ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ t❤❡ ❡♥❡r❣② ♦❢ t❤❡
α✲♣❛rt✐❝❧❡ ❜② ❛ ❢❛❝t♦r ♦❢ (1 +mα/mN )✳ ❚❤❡ ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ❛ r❡❝♦✐❧ ♥✉❝❧❡✉s ✐s
✽✵ ➭♠ ✐♥ ❛✐r ❛♥❞ ✵✳✶ ➭♠ ✐♥ t✐ss✉❡✳

β✲❞❡❝❛② ❞❡s❝r✐❜❡s t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ♦❢ ❛♥ β− ♦r β+✲♣❛rt✐❝❧❡✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ β−✲❞❡❝❛② t②♣✐❝❛❧❧② ♦❝❝✉rs
✇✐t❤ ♥❡✉tr♦♥✲r✐❝❤ ♥✉❝❧❡✐✳ ❉✉r✐♥❣ t❤❡ ❞❡❝❛②✱ ❛ ♥❡✉tr♦♥ ✐s tr❛♥s❢♦r♠❡❞ ✐♥t♦ ❛ ♣r♦t♦♥❀
❛❞❞✐t✐♦♥❛❧❧②✱ ❛♥ ❛♥t✐✲♥❡✉tr✐♥♦ ✐s ❢♦r♠❡❞ ❢♦r ❝♦♥s❡r✈❛t✐♦♥ ♦❢ s②♠♠❡tr②✱ ♠❛ss ❛♥❞ ♠♦✲
♠❡♥t✉♠✳ ❉❡♣❡♥❞✐♥❣ ♦♥ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡✱ t❤❡ ❡♥❡r❣② ♦❢ β−✲♣❛rt✐❝❧❡s ✐s ✐♥ t❤❡ r❛♥❣❡
♦❢ ✷✵ ❦❡❱ ✭s♦❢t✮ t♦ ✷✳✺ ▼❡❱ ✭❤❛r❞✮✳ β−✲❡♠✐tt❡rs ❛r❡ ♣r✐♠❛r✐❧✐② ✉s❡❞ ❢♦r t❤❡r❛♣②✱ ❡✳❣✳
■✲✶✸✶✿

131
53 I → 131

54 Xe+ β− + ν− . ✭✼✳✷✵✮

❉✉r✐♥❣ β+✲❞❡❝❛②✱ ❛ ♣r♦t♦♥ ✐♥ t❤❡ ♥✉❝❧❡✉s ✐s tr❛♥s❢♦r♠❡❞ ✐♥t♦ ❛ ♥❡✉tr♦♥✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✇❤②
t❤✐s ❢♦r♠ ♦❢ ❞❡❝❛② t②♣✐❝❛❧❧② ♦❝❝✉rs ✇✐t❤ ♥✉❝❧❡✐ ❤❛✈✐♥❣ ❛ ❧❛❝❦ ❛ ♥❡✉tr♦♥s✳ ■♥ ❛❞❞✐t✐♦♥
t♦ t❤❡ ♣♦s✐tr♦♥ ❛ ♥❡✉tr✐♥♦ ✐s ❢♦r♠❡❞✿

A
ZX → A

Z−1Y + β+ + ν . ✭✼✳✷✶✮

β+✲❡♠✐tt❡rs ❛r❡ ✉s❡❞ ❢♦r r❛❞✐♦❞✐❛❣♥♦st✐❝✱ ♥❛♠❡❧② ❢♦r P♦s✐tr♦♥✲❊♠✐ss✐♦♥✲❚♦♠♦❣r❛♣❤②
✭P❊❚✮✳ ❍❡r❡✱ ✇❤❡♥ ❛ ♣♦s✐tr♦♥ ❝♦❧❧✐❞❡s ✇✐t❤ ❛♥ ❡❧❡❝tr♦♥✱ t❤❡ t✇♦ ❛♥♥✐❤✐❧❛t✐♦♥✲γ✲♣❤♦t♦♥s
✭❜♦t❤ ✺✶✶ ❦❡❱✮ ❝❛♥ ❜❡ ❞❡t❡❝t❡❞✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❡♠✐tt❡❞ ✐♥ ❛♥ ❛♥❣❧❡ ♦❢ ✶✽✵➦✳

✶✽✵



❈❤❛♣t❡r ✼✳ ❆♣♣❡♥❞✐① ✼✳✷✳ ●❧♦ss❛r②

❆✉❣❡r✲❡❧❡❝tr♦♥ ❡♠✐ss✐♦♥ r❡s✉❧ts ❢r♦♠ t❤❡ ❝❛♣t✉r❡ ♦❢ ❛♥ ❡❧❡❝tr♦♥✱ ♦r✐❣✐♥❛t✐♥❣ ❢r♦♠ ❛♥ ✐♥♥❡r s❤❡❧❧✱
❜② t❤❡ ♥✉❝❧❡✉s✳ ❚❤❡ r❡s✉❧t✐♥❣ ✈❛❝❛♥❝② ✐♥ t❤❡ ✐♥♥❡r s❤❡❧❧✱ ✇❤✐❝❤ ❣r❡❛t❧② ❞✐st✉r❜s t❤❡
❡♥❡r❣② st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❛t♦♠✱ ✐s ✜❧❧❡❞ ❜② ❛♥ ❡❧❡❝tr♦♥ ❢r♦♠ ❤✐❣❤❡r ❡♥❡r❣② ❧❡✈❡❧s ✐♥ ♦r❞❡r t♦
r❡❣❛✐♥ t❤❡ ❡♥❡r❣② ❜❛❧❛♥❝❡✳ ❚❤❡ ❡♥❡r❣② ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡s❡ tr❛♥s✐t✐♦♥s ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ▲→❑
❛♥❞ ▼→▲ s❤❡❧❧s ❡t❝✳ ✐s ❝♦♠♣❡♥s❛t❡❞ ❜② ❡♠✐ss✐♦♥ ♦❢ ❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝ ❳✲r❛②s ♦r ❡♠✐ss✐♦♥ ♦❢
❆✉❣❡r✲❡❧❡❝tr♦♥s ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❡♥❡r❣②✳ ❊❧❡❝tr♦♥ ❝❛♣t✉r❡ ❞❡❝❛② ♦r ✐♥t❡r♥❛❧ tr❛♥s✐t✐♦♥s
❛r❡ t❤❡ ♠❛✐♥ s♦✉r❝❡s ♦❢ ❆✉❣❡r✲❡❧❡❝tr♦♥s✳ ❉✉r✐♥❣ t❤❡ ❡❧❡❝tr♦♥ ❝❛♣t✉r❡ ♣r♦❝❡ss✱ ❛ ♣r♦t♦♥
♦❢ t❤❡ ♥✉❝❧❡✉s ✐s tr❛♥s❢♦r♠❡❞ ✐♥t♦ ❛ ♥❡✉tr♦♥✳ ❆❞❞✐t♦♥❛❧❧②✱ ❛ ♥❡✉tr✐♥♦ ✐s r❡❧❡❛s❡❞✿

p+ e− → n+ ν . ✭✼✳✷✷✮

❚②♣✐❝❛❧❧② ✺ t♦ ✸✵ ❆✉❣❡r✲❡❧❡❝tr♦♥s ❛r❡ r❡❧❡❛s❡❞ ♣❡r ❞❡❝❛②✳ ❚❤❡ ❡♥❡r❣② ♦❢ ❆✉❣❡r✲❡❧❡❝tr♦♥s
✐s r❛t❤❡r ❧♦✇ ✭∼✶ ✲ ✶✺ ❦❡❱✮❀ t❤❡ r❛♥❣❡ ✐♥ ❤✉♠❛♥ t✐ss✉❡ ✐s ❁ ✵✳✺➭♠✳ ■t ✐s ✐♥t❡♥❞❡❞ t♦ ✉s❡
❆✉❣❡r✲❡❧❡❝tr♦♥s ❢♦r t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ♣✉r♣♦s❡s✱ ❜✉t t❤✐s ❝♦♥❝❡♣t ✐s st✐❧❧ ✐♥ ❛♥ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧
st❛❣❡✳

γ✲❞❡❝❛② ❞❡s❝r✐❜❡s t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ♦❢ γ✲♣❤♦t♦♥s✳ ❚❤❡ γ✲❞❡❝❛② ✐ts❡❧❢ ❞♦❡s ♥♦t r❡s✉❧t ✐♥ ❛♥② tr❛♥s✲
❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♥✉❝❧❡✉s ❜✉t ✐s ❛❧✇❛②s ❛ ❝♦♥s❡q✉❡♥❝❡ ♦❢ ❡✐t❤❡r ❛♥ α✲ ♦r β✲❞❡❝❛②✱ ✐❢ t❤❡
♣r♦❝❡ss ❞♦❡s ♥♦t ♦❝❝✉r t♦ t❤❡ ❣r♦✉♥❞ st❛t❡ ♦❢ t❤❡ ❞❛✉❣❤t❡r ♥✉❝❧✐❞❡✳ ❯s✉❛❧❧②✱ t❤❡ ❡①❝✐t❡❞
st❛t❡s ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ✐♥✈♦❧✈❡❞ ✐♥ γ✲❞❡❝❛② ❤❛✈❡ ♦♥❧② s❤♦rt ❧✐❢❡t✐♠❡s✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❢♦r ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥
✐♥ ♥✉❝❧❡❛r ♠❡❞✐❝✐♥❡✱ ♠❡t❛st❛❜❧❡ st❛t❡s ✇✐t❤ r❡♠❛r❦❛❜❧② ❧♦♥❣❡r ❧✐❢❡✲t✐♠❡s ❛r❡ ♦❢ ♣❛rt✐❝✉✲
❧❛r ✐♥t❡r❡st ❢♦r ❙✐♥❣❧❡ P❤♦t♦♥ ❊♠✐ss✐♦♥ ❈♦♠♣✉t❡❞ ❚♦♠♦❣r❛♣❤② ✭❙P❊❈❚✲■♠❛❣✐♥❣✮✳ ❆
t②♣✐❝❛❧ ❙P❊❈❚ ♥✉❝❧✐❞❡ ✐s ❚❝✲✾✾♠ ✇✐t❤ ❛ γ✲❡♥❡r❣② ♦❢ ✵✳✶✹✸ ▼❡❱✿

99m
43 Tc → 99

43Tc+ γ . ✭✼✳✷✸✮

▲✐♥❡❛r ❡♥❡r❣② tr❛♥s❢❡r ✭▲❊❚✮✿ ❚❤❡ ❧✐♥❡❛r ❡♥❡r❣② tr❛♥s❢❡r ♦r ▲❊❚ ✐s t❤❡ ❛✈❡r❛❣❡ ❡♥❡r❣② ❞❡✲
♣♦s✐t❡❞ ❜② ♣❛rt✐❝❧❡s ♣❡r ✉♥✐t tr❛❝❦ ❧❡♥❣t❤ ✇❤✐❝❤ ✐s tr❛✈❡rs❡❞ ❬✉♥✐ts ♦❢ ❦❡❱✴➭♠❪✳ L∆

❞❡s❝r✐❜❡s t❤❡ ❡♥❡r❣② ❧♦ss dE∆ ✐♥ ❝❧♦s❡ ♣r♦①✐♠✐t② ♦❢ t❤❡ ♣❛t❤ x ♦❢ ❛ ♣❛rt✐❝❧❡ ✐♥ t✐ss✉❡✳
❍❡♥❝❡✱ s❡❝♦♥❞❛r② ❡❧❡❝tr♦♥s ✇✐t❤ ❡♥❡r❣✐❡s ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ ❛ ❝❡rt❛✐♥ ✈❛❧✉❡ ∆ ❛r❡ ♥♦t t❛❦❡♥
✐♥t♦ ❛❝❝♦✉♥t✳

L∆ =
dE∆

dx

[

keV

µm

]

✭✼✳✷✹✮

❍✐❣❤ ▲❊❚ ♣❛rt✐❝❧❡s ❛r❡ t❤♦s❡ ✇✐t❤ ❛ ▲❊❚ ❃ ✶✵ ✲ ✸✵ ❦❡❱✴➭♠✱ ❡✳❣✳ ❆✉❣❡r✲❡❧❡❝tr♦♥s
❛♥❞ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② α✲♣❛rt✐❝❧❡s✱ ✇❤♦s❡ ▲❊❚ r❛♥❣❡s ❢r♦♠ ✷✺ t♦ ✷✸✵ ❦❡❱✴➭♠✱ ❞❡♣❡♥❞✐♥❣ ♦♥
t❤❡ ♣❛rt✐❝❧❡ ❡♥❡r❣②✳ ❍✐❣❤ ❡♥❡r❣② r❡s✉❧ts ✐♥ ❧♦✇❡r ▲❊❚ ❜❡❝❛✉s❡ ❛s t❤❡ ♣❛rt✐❝❧❡ ♠♦✈❡s
❢❛st❡r✱ t❤❡ ✐♥t❡r❛❝t✐♦♥ ♣r♦❜❛❜✐❧✐t② ✐s r❡❞✉❝❡❞ ❛♥❞ ❧❡ss ❡♥❡r❣② ✐s ❞❡♣♦s✐t❡❞ ♣❡r ✉♥✐t tr❛❝❦
❧❡♥❣t❤✳ ❘❛❞✐❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ❤✐❣❤ ▲❊❚ tr❛♥s❢❡rs ❛ ❤✐❣❤ ❡♥❡r❣② t♦ ❛ s♠❛❧❧ t✐ss✉❡ ✈♦❧✉♠❡ ❛♥❞
❤❛s ❛ ❤✐❣❤❡r ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❡✛❡❝t✐✈❡♥❡ss t❤❛♥ r❛❞✐❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ❧♦✇ ▲❊❚✳

❚❤❡ ❞✐✛❡r❡♥t ❤❛❧❢✲❧✐❢❡s✿ ❚❤❡ ♣❤②s✐❝❛❧ r❛❞✐♦❛❝t✐✈❡ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ t➼ ❞❡✜♥❡s t❤❡ ♣❡r✐♦❞ ♦❢ t✐♠❡ ✐t t❛❦❡s
❢♦r ❛♥ ❛♠♦✉♥t ♦❢ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✉♥❞❡r❣♦✐♥❣ ❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ❞❡❝❛② t♦ ❞❡❝r❡❛s❡ ❜② ❤❛❧❢✳ ❚❤✐s
❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ✐s ♣❤②s✐❝❛❧❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❛♥❞ ✉♥❛✛❡❝t❡❞ ❜② ❡①t❡r♥❛❧ ♣❤②s✐❝❛❧ ♦r ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❝♦♥✲
❞✐t✐♦♥s✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ✐❢ ❛ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ✐s ✐♥ ❛ ❧✐✈✐♥❣ ♦r❣❛♥✐s♠ ✐t ✇✐❧❧ ❜❡ ❡✈❡♥t✉❛❧❧② ❡①❝r❡t❡❞
❛♥❞ t❤✉s ✇✐❧❧ ♥♦ ❧♦♥❣❡r ❜❡ ❛ s♦✉r❝❡ ♦❢ r❛❞✐❛t✐♦♥ ❡①♣♦s✉r❡ t♦ t❤❡ ♦r❣❛♥✐s♠✳ ❚❤❡ r❛t❡
♦❢ t❤✐s ❡①❝r❡t✐♦♥ ✐s ❡①♣r❡ss❡❞ ✐♥ ❢♦r♠ ♦❢ t❤❡ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡✳ ❚❤❡ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡
❝❛♥♥♦t ❜❡ ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❜❡ ❛s ♣r❡❝✐s❡ ❛s t❤❡ ♣❤②s✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡✳ ■♥ s✉♠♠❛r②✱ t❤❡ r❛t❡ ♦❢
❞❡❝r❡❛s❡ ♦❢ r❛❞✐❛t✐♦♥ ❡①♣♦s✉r❡ ✐s ❛✛❡❝t❡❞ ❜② ❜♦t❤ t❤❡ ♣❤②s✐❝❛❧ ❛♥❞ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡✱
❣✐✈✐♥❣ ❛♥ ❡✛❡❝t✐✈❡ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ❢♦r t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ✐♥ t❤❡ ❜♦❞②✿

1

t 12effective
=

1

t 12
+

1

t 12 biological
. ✭✼✳✷✺✮

❚❤❡ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❜❧♦♦❞ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ❛ ♠♦♥♦❝❧♦♥❛❧ ❛♥t✐❜♦❞② ✐s ♠❛✐♥❧② ❛✛❡❝t❡❞ ❜② s♣❡❝✐✜❝
r❡❝♦❣♥✐t✐♦♥ ♦❢ ❢r❡❡ ❝✐r❝✉❧❛t✐♥❣ ♠❆❜s ❜② t❤❡ ✐♠♠✉♥❡ s②st❡♠ ✇❤✐❝❤ ❡✈❡♥t✉❛❧❧② ✐♥❞✉❝❡s
♠❆❜ ❝❧❡❛r❛♥❝❡✳ ❆s s♦♦♥ ❛s ❛❧❧ ❛♥t✐❜♦❞② ❜✐♥❞✐♥❣ s✐t❡s ❛r❡ s❛t✉r❛t❡❞ ♦r ❝❛♥❝❡r ❝❡❧❧s ❛r❡
❝②t♦r❡❞✉❝❡❞✱ t❤❡ ❜❧♦♦❞ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ t❤❡ ♠❆❜ ✐♥❝r❡❛s❡s✳ ❙✐♥❝❡ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❛r❡ s❡r✉♠ ♣r♦✲
t❡✐♥s✱ t❤❡② ❝❛♥ ❡①❤✐❜✐t ❧♦♥❣ r❡s✐❞❡♥❝❡ t✐♠❡ ✐♥ ❜❧♦♦❞ ❝✐r❝✉❧❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❛t t❤❡ t✉♠♦✉r s✐t❡❀
❢♦r ❡①❛♠♣❧❡✱ ■❣●s ❤❛✈❡ s❡r✉♠ ❤❛❧❢✲❧✐✈❡s ♦❢ ❛♣♣r♦①✳ ✽ ❞❛②s✳ ❋♦r s♠❛❧❧❡r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞
♣r♦t❡✐♥s✱ t❤❡ ❜❧♦♦❞ ❤❛❧❢✲❧✐✈❡s ❛r❡ ♠✉❝❤ s❤♦rt❡r t❤❛♥ t❤❛t ♦❢ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❛♥❞ ❛♥t✐❜♦❞②
❢r❛❣♠❡♥ts✳

✶✽✶



✼✳✷✳ ●❧♦ss❛r② ❈❤❛♣t❡r ✼✳ ❆♣♣❡♥❞✐①

❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❚❡r♠s

❚❤❡ ❝❤❡❧❛t❡✲✴♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❡✛❡❝t✿ ❈♦♠♣❧❡①❡s ❢♦r♠❡❞ ❜② ♠♦♥♦✲ ❛♥❞ ♠✉❧t✐❞❡♥t❛t❡ ❧✐❣❛♥❞s s❤♦✇
s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❞✐✛❡r❡♥❝❡s ✐♥ ❝♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s✱ ❛♥ ❡✛❡❝t ✇❤✐❝❤
✐s r❡❢❡rr❡❞ t♦ ❛s t❤❡ ✏❝❤❡❧❛t❡ ❡✛❡❝t✑ ✳ ❚❤❡ s❛♠❡ ❛♣♣❧✐❡s ❢♦r ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥
♦❢ ❝♦♠♣❧❡①❡s ❢♦r♠❡❞ ❜② ❛❝②❧✐❝ ❛♥❞ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❧✐❣❛♥❞s ✭✏♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❡✛❡❝t✑✮✳ ❚❤❡ ❞✐❢✲
❢❡r❡♥❝❡ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ♦❢ ❛ ♠✉❧t✐❞❡♥t❛t❡✲ ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ ❛ ♠♦♥♦❞❡♥t❛t❡
❧✐❣❛♥❞ ✐s ♠❛✐♥❧② ❞✉❡ t♦ ❛ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❡♥tr♦♣② ❡✛❡❝t✳ ❲❤❡♥ ❛ ♠✉❧t✐❞❡♥t❛t❡ ❧✐❣❛♥❞
❢♦r♠s ❛ ❝❤❡❧❛t❡ ❝♦♠♣❧❡①✱ ❧❡ss ❡♥tr♦♣② ✐s ❧♦st t❤❛♥ ✇❤❡♥ ❛ ❝♦♠♣❧❡① ✇✐t❤ ♠♦♥♦❞❡♥t❛t❡
❧✐❣❛♥❞s ✐s ❢♦r♠❡❞✳ ❋♦r ❡①❛♠♣❧❡✱ ♦♥❡ ❤❡❛①❛❞❡♥t❛t❡ ❧✐❣❛♥❞ ❊❉❚❆ ✇✐❧❧ r❡♣❧❛❝❡ ✻ ♠♦♥♦✲
❞❡♥t❛t❡ ❧✐❣❛♥❞s✱ ✇❤✐❝❤ r❡s✉❧ts ✐♥ ✐♥❝r❡❛s❡❞ ❞✐s♦r❞❡r✱ ✇❤✐❧❡ ✻ ♠♦♥♦❞❡♥t❛t❡ ❧✐❣❛♥❞s ❛r❡
r❡q✉✐r❡❞ t♦ r❡♣❧❛❝❡ ✻ ♦t❤❡r ♠♦♥♦❞❡♥t❛t❡ ❧✐❣❛♥❞s ❝♦♦r❞✐♥❛t❡❞ t♦ t❤❡ ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥❀ ❤❡r❡✱
t❤❡ ❡♥tr♦♣② ❝❤❛♥❣❡ ✐s ♣r❛❝t✐❝❛❧❧② ③❡r♦✳ ❚❤❡ ❝❤❡❧❛t❡ ❡✛❡❝t ✐s ❛❧s♦ ♥♦t✐❝❛❜❧❡ ✐♥ ❤✐♥❞❡r❡❞
❝♦♠♣❧❡① ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥✱ s✐♥❝❡ ✇✐t❤ ❛ ❝❤❡❧❛t❡ ❝♦♠♣❧❡① ♠♦r❡ t❤❛♥ ♦♥❡ ❜♦♥❞ t♦ t❤❡ ♠❡t❛❧
♥❡❡❞s t♦ ❜❡ ❜r♦❦❡♥ ❛t ♦♥❝❡✱ ❝♦♠♣❛r❡❞ t♦ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ♠♦♥♦❞❡♥t❛t❡ ❧✐❣❛♥❞s ✇❤❡r❡
t❤❡ ❧✐❣❛♥❞s ❝❛♥ ❡❛s✐❧② ❞✐ss♦❝✐❛t❡ ❛✇❛② ❢r♦♠ t❤❡ ♠❡t❛❧✳ ■t ✐s ❛❧s♦ ❦♥♦✇♥ t❤❛t t❤❡ st❛❜✐❧✐t②
♦❢ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✇✐t❤ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❧✐❣❛♥❞s ✐s ♠✉❝❤ ❣r❡❛t❡r t❤❛♥ t❤❡ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❝♦♠♣❧❡①❡s
✇✐t❤ t❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ ♦♣❡♥✲❝❤❛✐♥ ❧✐❣❛♥❞s✳ ❚❤✐s ♣❤❡♥♦♠❡♥♦♥ ❝❛❧❧❡❞ ✏t❤❡ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝
❡✛❡❝t✑ ✐s ❛❧s♦ ✐♥t❡r♣r❡t❡❞ ❛s ❡♥tr♦♣② ❡✛❡❝t✳

❘❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧ ❚❡r♠s

❙♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t② ✭❙❆✮✿ ❚❤❡ ❛❝t✐✈✐t② ✐s ❞❡✜♥❡❞ ❛s ❞❡❝❛②s ♣❡r s❡❝♦♥❞✱ ✇✐t❤ ✶ ❞❡❝❛②✴s❡❝♦♥❞ ❬s−1❪
❂ ✶ ❇❡❝q✉❡r❡❧ ❬❇q❪✳ ❯♥t✐❧ t♦❞❛②✱ t❤❡ ♦❧❞ ✉♥✐t ❈✉r✐❡ ❬❈✐❪ ✐s st✐❧❧ ❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ ♥✉❝❧❡❛r
♠❡❞✐❝✐♥❡✳ ❚❤❡ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥ ❢❛❝t♦r ❜❡t✇❡❡♥ ♦❧❞ ❛♥❞ ♥❡✇ ✉♥✐t ✐s ✶ ❈✐ ❂ 3.7 · 1010❇q
✭✶ ♠❈✐ ❂ ✸✼ ▼❇q✮✳ ❚❤❡ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t② ✐s ❞❡✜♥❡❞ ❛s✿

A =
A

m

[

Bq

g

]

, ✭✼✳✷✻✮

✇✐t❤ A ❂ ❛❝t✐✈✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❛♥❞ m ❂ s✉♠♠ ♦❢ t❤❡ ♠❛ss❡s ♦❢ t❤❡ ❛❝t✐✈❡ ❛♥❞
✐♥❛❝t✐✈❡ ✐s♦t♦♣❡s✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ✇❤❡♥ t❛❧❦✐♥❣ ❛❜♦✉t r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ❝♦♠♣♦✉♥❞s✱ t❤❡ t❡r♠
✏s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t②✑ ✐s ❛❧s♦ ❛♣♣❧✐❡❞ ❢♦r ❞❡s❝r✐♣t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛❝t✐✈✐t② ♦❢ t❤❡ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ✐♥
r❡❧❛t✐♦♥ t♦ t❤❡ ♠❛ss ♦❢ t❤❡ ❝❛rr✐❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡ ✭❡✳❣✳ ❛♥t✐❜♦❞②✮✱ ✇❤✐❝❤ ❝♦rr❡s♣♦♥❞s t♦ t❤❡
✉♥✐t ❬❇q ✴ ♠❛ss ❜✐♦♠♦❧❡❝✉❧❡❪✳ ❋♦r ❝❧✐♥✐❝❛❧ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s✱ ❤✐❣❤ ❙❆ ♦❢ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ♣❡♣t✐❞❡s ❛♥❞
♠❆❜ ❛r❡ r❡q✉✐r❡❞ t♦ ♣❡r♠✐t ❛❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥ ♦❢ ♦♥❧② tr❛❝❡ ❞♦s❡s ♦❢ ❝♦♥❥✉❣❛t❡✱ ♣r❡✈❡♥t✐♥❣
t❛r❣❡t s❛t✉r❛t✐♦♥ ❛♥❞✴♦r s✐❞❡ ❡✛❡❝ts✳

❈❡❧❧ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t②✿ ❈❡❧❧ ❜✐♥❞✐♥❣ st✉❞✐❡s ❛r❡ ✐♥ ✈✐tr♦ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts t♦ t❡st t❤❡ ✭r❡t❛✐♥❡❞✮ ❛❜✐❧✐t②
♦❢ ❛ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧❡❞ ♠❆❜ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ t♦ ❜✐♥❞ t♦ ✐ts ❛♥t✐❣❡♥ ♦♥ t❤❡ t✉♠♦✉r ❝❡❧❧ s✉r❢❛❝❡✿

radiolabelled mAb+ antigen ⇋ complex .

❇❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ❛ss✉♠♣t✐♦♥ t❤❛t ❛❧❧ ❛♥t✐❣❡♥s ❛r❡ ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ❢♦r r❡✈❡rs✐❜❧❡ ❜✐♥❞✐♥❣✱ ✇✐t❤ ❛❧❧
❝♦♥❥✉❣❛t❡s✴❛♥t✐❣❡♥s ❜❡✐♥❣ ❡✐t❤❡r ❜♦✉♥❞ ♦r ❢r❡❡ ✭♥♦ ♣❛rt✐❛❧ ❜✐♥❞✐♥❣✮✱ t❤❡ ❜✐♥❞✐♥❣ ❛✣♥✐t②
Ka ❛s ✇❡❧❧ ❛s t❤❡ t♦t❛❧ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❜✐♥❞✐♥❣ s✐t❡s Bmax ❝❛♥ ❜❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧②
✭❙❝❛t❝❤❛r❞ ❛♥❛❧②s✐s✮ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ t❤❡ ❡q✉❛t✐♦♥s✿

Ka =
1

Kd

=
[complex]

[free mAb] · [free antigen] =
[B]

[L] · ([Bmax]− [B])
, ✭✼✳✷✼✮

✇✐t❤Ka ❂ ❛ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥t✱ Kd ❂ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥t✳ ■t ❢♦❧❧♦✇s t❤❛t✿

[B]

[L]
= Ka · ([Bmax]− [B]) , ✭✼✳✷✽✮

→֒ [B]

[L]
= Ka · [Bmax]−Ka · [B] ,

✇✐t❤ Ka · [Bmax] ❜❡✐♥❣ ❛ ❝♦♥st❛♥t ❢❛❝t♦r✳ ❆ ♣❧♦t ♦❢ [B]
[L] ✈❡rs✉s [B] ❛❧❧♦✇s ❞❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥

♦❢ −Ka ❢r♦♠ t❤❡ s❧♦♣❡ ♦❢ t❤❡ ❣r❛♣❤✳

✶✽✷



❈❤❛♣t❡r ✼✳ ❆♣♣❡♥❞✐① ✼✳✸✳ ❘❛✇ ❉❛t❛

✼✳✸ ❘❛✇ ❉❛t❛

P❧❡❛s❡ ✜♥❞ t❤❡ r❛✇ ❞❛t❛ ❢♦r t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✐♥ ❝❤r♦♥♦❧♦❣✐❝❛❧ ♦r❞❡r
♦♥ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ♣❛❣❡s✳ ❚❤❡ r❡st ♦❢ t❤✐s ♣❛❣❡ ✇❛s ✐♥t❡♥t✐♦♥❛❧❧② ❧❡❢t ❜❧❛♥❦✳

✶✽✸



Raw data for titrations in 0.1 M NaClO4

0.1 M NaOH

ml mV pH mV pH mV pH mV pH mV pH mV pH

0.00 199 3.02 218 2.80 223 2.80 238 2.72 247 2.72 244 2.97

0.02 197 3.06 215 2.85 221 2.83 235 2.76 245 2.75 242 3.00

0.04 195 3.09 213 2.88 219 2.86 234 2.78 243 2.77 239 3.04

0.06 193 3.12 211 2.91 217 2.89 231 2.82 240 2.82 238 3.06

0.08 190 3.18 208 2.96 214 2.94 228 2.87 237 2.86 235 3.10

0.10 188 3.21 206 2.99 213 2.95 225 2.92 235 2.89 232 3.14

0.12 185 3.26 203 3.04 210 3.00 223 2.95 232 2.94 229 3.19

0.14 182 3.31 200 3.09 207 3.04 219 3.01 229 2.98 226 3.23

0.16 178 3.38 197 3.14 204 3.09 216 3.05 227 3.01 223 3.27

0.18 175 3.43 193 3.20 201 3.14 213 3.10 223 3.07 220 3.31

0.20 171 3.50 190 3.25 198 3.18 211 3.13 220 3.11 219 3.33

0.22 167 3.57 186 3.32 194 3.24 207 3.19 216 3.17 216 3.37

0.24 163 3.63 182 3.38 191 3.29 203 3.25 212 3.23 214 3.40

0.26 160 3.68 179 3.43 188 3.34 200 3.29 209 3.27 210 3.45

0.28 156 3.75 175 3.49 184 3.40 196 3.35 205 3.33 207 3.50

0.30 152 3.82 171 3.56 181 3.44 192 3.41 201 3.39 203 3.55

0.32 148 3.89 168 3.61 177 3.51 188 3.47 197 3.45 199 3.61

0.34 145 3.94 164 3.67 175 3.54 185 3.52 193 3.51 196 3.65

0.36 141 4.01 161 3.72 171 3.60 181 3.58 190 3.55 192 3.71

0.38 138 4.06 158 3.77 168 3.64 178 3.62 186 3.61 189 3.75

0.40 136 4.09 155 3.82 164 3.71 175 3.67 183 3.65 185 3.81

0.42 133 4.14 152 3.86 161 3.75 172 3.72 180 3.70 182 3.85

0.44 130 4.19 149 3.91 159 3.78 169 3.76 177 3.74 179 3.89

0.46 128 4.23 146 3.96 156 3.83 166 3.81 174 3.79 177 3.92

0.48 125 4.28 143 4.01 154 3.86 163 3.85 170 3.84 173 3.98

0.50 123 4.31 140 4.06 151 3.91 160 3.90 167 3.89 170 4.02

0.52 120 4.36 138 4.09 149 3.94 157 3.94 165 3.92 168 4.05

0.54 118 4.40 135 4.14 146 3.98 154 3.99 162 3.96 165 4.09

0.56 116 4.43 133 4.17 143 4.03 151 4.03 159 4.01 162 4.13

0.58 114 4.46 130 4.22 141 4.06 149 4.06 157 4.03 159 4.17

0.60 112 4.50 127 4.27 138 4.11 146 4.11 154 4.08 156 4.21

0.62 109 4.55 125 4.30 135 4.15 143 4.15 151 4.12 153 4.26

0.64 107 4.58 122 4.35 133 4.18 140 4.20 148 4.17 150 4.30

0.66 105 4.62 120 4.38 130 4.23 137 4.24 145 4.21 147 4.34

0.68 102 4.67 117 4.43 127 4.28 134 4.29 142 4.25 144 4.38

0.70 100 4.70 114 4.48 124 4.32 132 4.32 138 4.31 140 4.44

0.72 98 4.73 111 4.53 121 4.37 128 4.38 135 4.36 137 4.48

0.74 95 4.79 108 4.57 118 4.41 125 4.42 132 4.40 133 4.54

0.76 92 4.84 105 4.62 115 4.46 122 4.47 128 4.46 129 4.60

0.78 90 4.87 102 4.67 111 4.52 118 4.53 124 4.52 125 4.65

0.80 89 4.89 98 4.74 107 4.58 115 4.57 124 4.52 121 4.71

0.82 86 4.94 94 4.80 104 4.63 111 4.64 120 4.58 118 4.75

0.84 83 4.99 90 4.86 99 4.71 107 4.70 115 4.65 114 4.81

0.86 79 5.06 85 4.94 94 4.78 102 4.77 110 4.72 107 4.91

0.88 75 5.12 80 5.03 89 4.86 97 4.85 104 4.81 101 4.99

0.90 71 5.19 74 5.12 82 4.97 90 4.95 98 4.90 94 5.09

90 °C25 °C 45 °C 60 °C 70 °C 80 °C



0.92 66 5.28 66 5.25 75 5.08 83 5.06 91 5.00 85 5.22

0.94 60 5.38 56 5.41 64 5.25 74 5.19 81 5.15 73 5.39

0.96 52 5.51 41 5.65 49 5.48 62 5.37 69 5.32 56 5.63

0.98 41 5.70 12 6.12 21 5.91 42 5.68 50 5.60 24 6.08

1.00 24 5.99 -81 7.62 -61 7.17 -6 6.40 6 6.25 -41 6.99

1.02 -19 6.72 -111 8.11 -96 7.71 -71 7.38 -57 7.17 -72 7.43

1.04 -88 7.89 -124 8.32 -111 7.94 -94 7.73 -82 7.54 -88 7.66

1.06 -123 8.48 -133 8.46 -120 8.08 -106 7.91 -95 7.73 -98 7.80

1.08 -137 8.72 -139 8.56 -126 8.17 -114 8.03 -104 7.86 -106 7.91

1.10 -145 8.85 -143 8.62 -132 8.26 -121 8.14 -110 7.95 -112 7.99

1.12 -151 8.96 -147 8.69 -136 8.32 -126 8.21 -116 8.03 -117 8.06

1.14 -156 9.04 -151 8.75 -140 8.39 -130 8.27 -121 8.11 -122 8.14

1.16 -160 9.11 -154 8.80 -143 8.43 -134 8.33 -125 8.17 -126 8.19

1.18 -163 9.16 -157 8.85 -146 8.48 -137 8.38 -128 8.21 -130 8.25

1.20 -165 9.19 -159 8.88 -149 8.52 -140 8.42 -131 8.25 -133 8.29

1.22 -168 9.24 -162 8.93 -151 8.55 -143 8.47 -135 8.31 -136 8.33

1.24 -170 9.28 -164 8.96 -153 8.59 -146 8.51 -137 8.34 -139 8.38

1.26 -172 9.31 -166 8.99 -156 8.63 -148 8.54 -140 8.39 -141 8.40

1.28 -174 9.35 -168 9.03 -158 8.66 -151 8.59 -143 8.43 -144 8.45

1.30 -176 9.38 -170 9.06 -160 8.69 -153 8.62 -145 8.46 -147 8.49

1.32 -178 9.41 -172 9.09 -162 8.72 -155 8.65 -147 8.49 -149 8.52

1.34 -180 9.45 -173 9.11 -164 8.75 -157 8.68 -149 8.52 -152 8.56

1.36 -181 9.46 -175 9.14 -166 8.79 -160 8.72 -151 8.55 -154 8.59

1.38 -183 9.50 -177 9.17 -168 8.82 -162 8.75 -153 8.58 -156 8.61

1.40 -184 9.51 -179 9.20 -170 8.85 -164 8.78 -155 8.61 -158 8.64

1.42 -186 9.55 -180 9.22 -171 8.86 -166 8.81 -157 8.64 -160 8.67

1.44 -188 9.58 -182 9.25 -173 8.89 -168 8.84 -159 8.66 -162 8.70

1.46 -189 9.60 -184 9.28 -175 8.92 -169 8.86 -161 8.69 -164 8.73

1.48 -191 9.63 -186 9.32 -177 8.95 -171 8.89 -163 8.72 -166 8.76

1.50 -192 9.65 -188 9.35 -179 8.99 -173 8.92 -165 8.75 -167 8.77

1.52 -194 9.68 -190 9.38 -181 9.02 -175 8.95 -167 8.78 -169 8.80

1.54 -196 9.72 -191 9.40 -183 9.05 -177 8.98 -169 8.81 -172 8.84

1.56 -197 9.73 -193 9.43 -185 9.08 -179 9.01 -172 8.85 -174 8.87

1.58 -199 9.77 -195 9.46 -187 9.11 -181 9.04 -174 8.88 -176 8.90

1.60 -201 9.80 -198 9.51 -189 9.14 -184 9.09 -176 8.91 -178 8.93

1.62 -203 9.84 -200 9.54 -192 9.19 -186 9.12 -178 8.94 -180 8.95

1.64 -205 9.87 -202 9.57 -194 9.22 -188 9.15 -180 8.97 -183 9.00

1.66 -207 9.90 -205 9.62 -197 9.26 -190 9.18 -183 9.02 -185 9.02

1.68 -210 9.96 -207 9.65 -199 9.29 -193 9.22 -185 9.05 -188 9.07

1.70 -212 9.99 -210 9.70 -202 9.34 -195 9.25 -187 9.07 -190 9.09

1.72 -215 10.04 -214 9.77 -205 9.39 -198 9.30 -190 9.12 -193 9.14

1.74 -218 10.09 -217 9.82 -208 9.43 -200 9.33 -192 9.15 -195 9.16

1.76 -222 10.16 -221 9.88 -211 9.48 -203 9.37 -195 9.19 -198 9.21

1.78 -226 10.23 -225 9.94 -215 9.54 -206 9.42 -198 9.24 -201 9.25

1.80 -231 10.31 -229 10.01 -218 9.59 -209 9.46 -200 9.27 -203 9.28

1.82 -236 10.40 -234 10.09 -222 9.65 -212 9.51 -203 9.31 -206 9.32

1.84 -242 10.50 -238 10.15 -225 9.69 -215 9.55 -206 9.35 -209 9.36

1.86 -247 10.58 -242 10.22 -228 9.74 -218 9.60 -209 9.40 -211 9.39

1.88 -253 10.68 -246 10.28 -231 9.79 -221 9.64 -212 9.44 -214 9.43

1.90 -258 10.77 -250 10.35 -234 9.83 -224 9.69 -214 9.47 -217 9.48



1.92 -262 10.84 -253 10.40 -237 9.88 -226 9.72 -217 9.51 -219 9.50

1.94 -266 10.90 -256 10.44 -240 9.92 -229 9.76 -219 9.54 -221 9.53

1.96 -270 10.97 -258 10.48 -242 9.96 -231 9.79 -222 9.59 -224 9.57

1.98 -273 11.02 -261 10.53 -245 10.00 -234 9.84 -224 9.62 -226 9.60

2.00 -277 11.09 -260 10.51 -246 10.02 -236 9.87 -226 9.65 -228 9.63

2.05 -283 11.19 -264 10.57 -251 10.09 -240 9.93 -231 9.72 -230 9.66

2.10 -288 11.28 -269 10.65 -255 10.16 -245 10.01 -235 9.78 -235 9.73

2.15 -293 11.36 -272 10.70 -259 10.22 -249 10.07 -240 9.85 -238 9.77

2.20 -296 11.41 -275 10.75 -262 10.26 -253 10.13 -243 9.89 -242 9.83

2.25 -300 11.48 -278 10.80 -265 10.31 -256 10.17 -246 9.94 -245 9.87

2.30 -280 10.83 -268 10.36 -259 10.22 -249 9.98 -247 9.90

2.35 -282 10.86 -270 10.39 -261 10.25 -252 10.03 -249 9.93

2.40 -284 10.90 -272 10.42 -264 10.29 -254 10.06 -252 9.97

2.45 -285 10.91 -274 10.45 -266 10.32 -257 10.10 -254 10.00

2.50 -287 10.94 -276 10.48 -268 10.35 -259 10.13 -255 10.01

2.55 -288 10.96 -278 10.51 -270 10.38 -260 10.14 -257 10.04

2.60 -289 10.98 -279 10.53 -272 10.41 -262 10.17 -259 10.07

2.65 -291 11.01 -281 10.56 -273 10.43 -264 10.20 -260 10.08

2.70 -292 11.03 -282 10.57 -275 10.46 -265 10.22 -262 10.11

2.75 -293 11.04 -283 10.59 -276 10.47 -267 10.25 -263 10.12

2.80 -294 11.06 -285 10.62 -277 10.49 -268 10.26 -264 10.14

2.85 -295 11.07 -286 10.63 -279 10.52 -269 10.28 -265 10.15

2.90 -295 11.07 -287 10.65 -280 10.53 -270 10.29 -266 10.17

2.95 -296 11.09 -288 10.66 -281 10.55 -271 10.31 -267 10.18

3.00 -297 11.11 -288 10.66 -282 10.56 -272 10.32 -268 10.19

3.05 -298 11.12 -283 10.58 -273 10.33 -269 10.21

3.10 -299 11.14 -284 10.59 -274 10.35 -270 10.22

3.15 -300 11.15 -284 10.59 -275 10.36 -271 10.24

3.20 -301 11.17 -285 10.61 -276 10.38 -272 10.25

3.25 -286 10.62 -277 10.39

3.30 -287 10.64 -278 10.41

3.35 -288 10.65 -279 10.42

3.40 -288 10.65 -280 10.44

3.45 -289 10.67 -280 10.44

3.50 -290 10.68 -281 10.45



Raw data for titrations in 0.1 M TMAClO4

0.1 M NaOH 0.1 M NaOH

ml mV pH mV pH mV pH mV pH ml mV pH

0.00 220 2.76 231 2.72 247 2.82 255 2.87 0.00 234 2.82

0.02 217 2.81 229 2.75 244 2.86 252 2.91 0.02 231 2.86

0.04 215 2.84 226 2.80 242 2.89 250 2.94 0.04 228 2.90

0.06 213 2.87 224 2.83 239 2.93 248 2.96 0.06 225 2.95

0.08 211 2.90 222 2.86 237 2.96 245 3.01 0.08 222 2.99

0.10 209 2.94 220 2.89 234 3.01 242 3.05 0.10 219 3.04

0.12 206 2.98 217 2.94 231 3.05 239 3.09 0.12 216 3.08

0.14 203 3.03 213 3.00 228 3.09 236 3.13 0.14 213 3.13

0.16 200 3.08 210 3.05 225 3.13 232 3.19 0.16 209 3.19

0.18 197 3.13 207 3.09 221 3.19 229 3.23 0.18 205 3.24

0.20 194 3.18 203 3.15 218 3.23 225 3.28 0.20 201 3.30

0.22 190 3.24 200 3.20 214 3.29 222 3.33 0.22 198 3.35

0.24 187 3.29 196 3.26 211 3.33 218 3.38 0.24 194 3.41

0.26 183 3.35 192 3.32 207 3.39 214 3.44 0.26 190 3.47

0.28 179 3.42 188 3.38 203 3.45 210 3.49 0.28 187 3.51

0.30 175 3.48 185 3.43 199 3.51 206 3.55 0.30 183 3.57

0.32 172 3.53 181 3.49 196 3.55 203 3.59 0.32 180 3.62

0.34 168 3.59 178 3.53 192 3.61 199 3.65 0.34 177 3.66

0.36 165 3.64 174 3.60 189 3.65 195 3.70 0.36 174 3.70

0.38 162 3.69 171 3.64 185 3.71 192 3.74 0.38 171 3.75

0.40 159 3.74 168 3.69 182 3.75 189 3.79 0.40 168 3.79

0.42 156 3.78 164 3.75 179 3.79 185 3.84 0.42 165 3.84

0.44 153 3.83 161 3.79 176 3.84 182 3.88 0.44 162 3.88

0.46 150 3.88 159 3.83 173 3.88 179 3.93 0.46 160 3.91

0.48 147 3.93 156 3.87 170 3.92 176 3.97 0.48 157 3.96

0.50 145 3.96 153 3.92 167 3.96 173 4.01 0.50 155 3.99

0.52 142 4.01 150 3.96 164 4.01 170 4.05 0.52 152 4.03

0.54 139 4.06 147 4.01 161 4.05 167 4.09 0.54 149 4.07

0.56 137 4.09 145 4.04 158 4.09 164 4.13 0.56 147 4.10

0.58 134 4.14 142 4.09 156 4.12 161 4.18 0.58 144 4.15

0.60 132 4.17 139 4.13 153 4.16 158 4.22 0.60 142 4.18

0.62 129 4.22 137 4.16 150 4.21 155 4.26 0.62 139 4.22

0.64 127 4.25 134 4.21 148 4.24 153 4.29 0.64 136 4.27

0.66 124 4.30 131 4.25 145 4.28 149 4.34 0.66 134 4.30

0.68 122 4.33 129 4.28 143 4.31 146 4.38 0.68 131 4.34

0.70 119 4.38 126 4.33 140 4.35 142 4.44 0.70 128 4.39

0.72 117 4.41 123 4.38 137 4.39 139 4.48 0.72 125 4.43

0.74 114 4.46 120 4.42 134 4.44 135 4.54 0.74 122 4.47

0.76 111 4.50 117 4.47 132 4.47 132 4.58 0.76 119 4.52

0.78 108 4.55 114 4.51 129 4.51 128 4.64 0.78 115 4.58

0.80 105 4.60 110 4.57 125 4.57 123 4.71 0.80 112 4.62

0.82 102 4.65 107 4.62 122 4.61 121 4.73 0.82 108 4.68

0.84 99 4.70 103 4.68 119 4.65 119 4.76 0.84 103 4.76

0.86 95 4.76 98 4.76 115 4.71 114 4.83 0.86 99 4.82

0.88 91 4.82 94 4.82 111 4.77 109 4.90 0.88 93 4.90

0.90 87 4.89 88 4.91 107 4.82 104 4.97 0.90 87 4.99

45 °C 60 °C 70 °C80 °C 90 °C



0.92 82 4.97 82 5.00 103 4.88 98 5.05 0.92 80 5.10

0.94 76 5.06 75 5.11 98 4.95 91 5.15 0.94 71 5.23

0.96 69 5.18 65 5.26 92 5.04 82 5.28 0.96 58 5.42

0.98 61 5.30 51 5.48 85 5.14 70 5.44 0.98 38 5.72

1.00 49 5.50 26 5.86 76 5.27 53 5.68 1.00 -16 6.52

1.02 31 5.78 -41 6.88 65 5.42 19 6.15 1.02 -77 7.42

1.04 -17 6.55 -93 7.68 47 5.68 -42 7.00 1.04 -100 7.76

1.06 -100 7.88 -113 7.99 11 6.20 -74 7.45 1.06 -113 7.96

1.08 -124 8.26 -126 8.19 -57 7.17 -90 7.67 1.08 -123 8.10

1.10 -137 8.47 -135 8.32 -87 7.60 -102 7.84 1.10 -131 8.22

1.12 -147 8.63 -141 8.41 -102 7.82 -111 7.96 1.12 -138 8.33

1.14 -154 8.74 -148 8.52 -113 7.97 -118 8.06 1.14 -143 8.40

1.16 -160 8.84 -153 8.60 -121 8.09 -124 8.14 1.16 -149 8.49

1.18 -165 8.92 -157 8.66 -128 8.19 -130 8.23 1.18 -153 8.55

1.20 -169 8.98 -161 8.72 -134 8.27 -135 8.30 1.20 -157 8.61

1.22 -173 9.05 -165 8.78 -139 8.35 -140 8.37 1.22 -161 8.67

1.24 -177 9.11 -169 8.84 -144 8.42 -144 8.42 1.24 -165 8.73

1.26 -180 9.16 -172 8.89 -148 8.47 -148 8.48 1.26 -169 8.79

1.28 -183 9.21 -175 8.93 -152 8.53 -152 8.53 1.28 -172 8.83

1.30 -186 9.26 -178 8.98 -156 8.59 -156 8.59 1.30 -175 8.87

1.32 -189 9.30 -181 9.03 -159 8.63 -159 8.63 1.32 -178 8.92

1.34 -192 9.35 -183 9.06 -162 8.67 -162 8.67 1.34 -181 8.96

1.36 -194 9.38 -186 9.10 -166 8.73 -166 8.73 1.36 -184 9.01

1.38 -197 9.43 -188 9.13 -169 8.77 -169 8.77 1.38 -186 9.04

1.40 -199 9.46 -191 9.18 -171 8.80 -172 8.81 1.40 -189 9.08

1.42 -201 9.50 -193 9.21 -174 8.85 -175 8.85 1.42 -191 9.11

1.44 -203 9.53 -195 9.24 -177 8.89 -178 8.90 1.44 -194 9.16

1.46 -206 9.58 -198 9.29 -179 8.92 -181 8.94 1.46 -196 9.19

1.48 -208 9.61 -200 9.32 -182 8.96 -184 8.98 1.48 -198 9.22

1.50 -210 9.64 -202 9.35 -184 8.99 -186 9.01 1.50 -201 9.26

1.52 -212 9.67 -204 9.38 -187 9.03 -189 9.05 1.52 -203 9.29

1.54 -214 9.70 -206 9.41 -189 9.06 -191 9.08 1.54 -205 9.32

1.56 -216 9.74 -208 9.44 -191 9.09 -193 9.10 1.56 -207 9.35

1.58 -218 9.77 -210 9.47 -193 9.12 -195 9.13 1.58 -209 9.38

1.60 -220 9.80 -212 9.50 -196 9.16 -198 9.17 1.60 -212 9.42

1.62 -223 9.85 -214 9.53 -198 9.19 -200 9.20 1.62 -214 9.45

1.64 -225 9.88 -217 9.58 -200 9.22 -202 9.23 1.64 -216 9.48

1.66 -227 9.91 -219 9.61 -202 9.25 -204 9.26 1.66 -218 9.51

1.68 -229 9.94 -221 9.64 -204 9.28 -206 9.29 1.68 -220 9.54

1.70 -231 9.98 -223 9.67 -206 9.30 -208 9.31 1.70 -221 9.56

1.72 -234 10.02 -225 9.70 -208 9.33 -210 9.34 1.72 -224 9.60

1.74 -236 10.06 -227 9.73 -210 9.36 -212 9.37 1.74 -225 9.62

1.76 -238 10.09 -229 9.76 -212 9.39 -213 9.38 1.76 -227 9.64

1.78 -240 10.12 -231 9.79 -214 9.42 -215 9.41 1.78 -229 9.67

1.80 -243 10.17 -233 9.82 -215 9.43 -217 9.44 1.80 -231 9.70

1.82 -245 10.20 -235 9.85 -217 9.46 -219 9.47 1.82 -232 9.72

1.84 -247 10.23 -237 9.88 -218 9.48 -220 9.48 1.84 -234 9.75

1.86 -249 10.26 -239 9.91 -220 9.50 -222 9.51 1.86 -236 9.78

1.88 -252 10.31 -241 9.94 -222 9.53 -224 9.54 1.88 -237 9.79

1.90 -254 10.34 -242 9.96 -223 9.55 -225 9.55 1.90 -239 9.82



1.92 -256 10.38 -244 9.99 -225 9.58 -227 9.58 1.92 -241 9.85

1.94 -258 10.41 -246 10.02 -226 9.59 -228 9.59 1.94 -242 9.87

1.96 -260 10.44 -247 10.04 -228 9.62 -229 9.61 1.96 -244 9.90

1.98 -262 10.47 -249 10.07 -229 9.63 -231 9.63 1.98 -245 9.91

2.00 -264 10.50 -250 10.08 -230 9.65 -232 9.65 2.00 -246 9.93

2.05 -268 10.57 -254 10.14 -234 9.71 -235 9.69 2.02 -248 9.96

2.10 -272 10.63 -258 10.20 -237 9.75 -238 9.73 2.04 -249 9.97

2.15 -276 10.70 -261 10.25 -240 9.79 -242 9.79 2.06 -250 9.99

2.20 -279 10.74 -265 10.31 -244 9.85 -244 9.82 2.08 -252 10.02

2.25 -283 10.81 -267 10.34 -247 9.89 -247 9.86 2.10 -253 10.03

2.30 -286 10.86 -270 10.39 -250 9.93 -249 9.88 2.12 -254 10.04

2.35 -288 10.89 -272 10.42 -252 9.96 -251 9.91 2.14 -255 10.06

2.40 -290 10.92 -274 10.45 -255 10.01 -254 9.95 2.16 -257 10.09

2.45 -293 10.97 -277 10.50 -257 10.03 -255 9.97 2.18 -258 10.10

2.50 -295 11.00 -278 10.51 -259 10.06 -257 10.00 2.20 -259 10.12

2.55 -296 11.02 -280 10.54 -262 10.11 -259 10.02 2.22 -260 10.13

2.60 -298 11.05 -282 10.57 -263 10.12 -260 10.04 2.24 -261 10.15

2.65 -300 11.08 -283 10.59 -265 10.15 -262 10.07 2.26 -262 10.16

2.70 -285 10.62 -267 10.18 -263 10.08 2.28 -263 10.18

2.75 -286 10.63 -268 10.19 -264 10.09 2.30 -264 10.19

2.80 -287 10.65 -270 10.22 -266 10.12 2.32 -264 10.19

2.85 -288 10.66 -271 10.24 -267 10.14 2.34 -265 10.21

2.90 -290 10.69 -273 10.26 -268 10.15 2.36 -266 10.22

2.95 -291 10.71 -274 10.28 -269 10.16 2.38 -267 10.24

3.00 -291 10.71 -275 10.29 -270 10.18 2.40 -268 10.25

3.05 -293 10.74 -276 10.31 -271 10.19 2.42 -268 10.25

3.10 -293 10.74 -277 10.32 -272 10.20 2.44 -269 10.27

3.15 -294 10.76 -278 10.34 -273 10.22 2.46 -270 10.28

3.20 -295 10.77 -280 10.36 -274 10.23 2.48 -270 10.28

3.25 -296 10.79 -281 10.38 -275 10.25 2.50 -271 10.30

3.30 -297 10.80 -282 10.39 -276 10.26 2.55 -272 10.31

3.35 -297 10.80 -283 10.41 -276 10.26 2.60 -274 10.34

3.40 -298 10.82 -284 10.42 -277 10.27 2.65 -275 10.36

3.45 -299 10.83 -285 10.44 -278 10.29 2.70 -277 10.39

3.50 -300 10.85 -286 10.45 -279 10.30 2.75 -278 10.40

3.55 -286 10.45 -280 10.32 2.80 -280 10.43

3.60 -287 10.46 -281 10.33 2.85 -281 10.44

3.65 -288 10.48 -281 10.33 2.90 -282 10.46

3.70 -289 10.49 -282 10.34 2.95 -283 10.47

3.75 -289 10.49 -282 10.34 3.00 -284 10.49

3.80 -290 10.51 -283 10.36 3.05 -285 10.50

3.85 -291 10.52 -284 10.37 3.10 -286 10.52

3.90 -291 10.52 -285 10.39 3.15 -287 10.53

3.95 -292 10.54 -286 10.40 3.20 -288 10.55

4.00 -292 10.54 -288 10.43 3.25 -289 10.56

4.05 3.30 -289 10.56

4.10 3.35 -290 10.58

4.15 3.40 -291 10.59

4.20 3.45 -292 10.61



Raw data for Cm(DOTA) kinetic experiments in 0.1 M NaClO4 (part 1)

time Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA) Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA) Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA) Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA) Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA) Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA)

 [s] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] 

0 1.00 0.00 0.00 1.00 0.00 0.00 1.00 0.00 0.00 1.00 0.00 0.00 1.00 0.00 0.00 1.00 0.00 0.00

120 0.73 0.25 0.02 0.82 0.16 0.02 0.97 0.03 0.00 1.00 0.00 0.00 1.00 0.00 0.00 0.97 0.03 0.00

180 0.72 0.25 0.04 0.80 0.17 0.03 0.94 0.06 0.00 1.00 0.00 0.00 1.00 0.00 0.00 0.94 0.05 0.01

240 0.68 0.26 0.05 0.78 0.17 0.05 0.92 0.08 0.01 0.97 0.03 0.00 0.98 0.00 0.02 0.90 0.07 0.03

300 0.67 0.26 0.07 0.76 0.17 0.07 0.89 0.08 0.02 0.95 0.04 0.01 0.96 0.00 0.03 0.86 0.07 0.07

360 0.65 0.26 0.09 0.73 0.18 0.09 0.86 0.09 0.05 0.94 0.04 0.03 0.93 0.01 0.06 0.80 0.07 0.13

420 0.63 0.26 0.12 0.71 0.18 0.12 0.84 0.09 0.08 0.90 0.05 0.05 0.89 0.01 0.10 0.73 0.07 0.20

480 0.61 0.25 0.14 0.68 0.17 0.15 0.80 0.09 0.11 0.87 0.05 0.08 0.85 0.01 0.13 0.65 0.07 0.28

540 0.59 0.24 0.16 0.66 0.17 0.18 0.77 0.10 0.13 0.84 0.06 0.11 0.80 0.02 0.18 0.57 0.07 0.36

600 0.57 0.24 0.19 0.63 0.16 0.21 0.73 0.10 0.17 0.81 0.05 0.14 0.76 0.02 0.22 0.50 0.06 0.44

660 0.56 0.23 0.20 0.60 0.17 0.23 0.71 0.09 0.21 0.77 0.06 0.17 0.71 0.03 0.26 0.42 0.06 0.52

720 0.55 0.22 0.23 0.59 0.15 0.25 0.68 0.08 0.24 0.74 0.05 0.21 0.67 0.02 0.30 0.36 0.05 0.59

780 0.54 0.22 0.24 0.57 0.16 0.27 0.64 0.08 0.27 0.69 0.06 0.25 0.64 0.02 0.34 0.31 0.05 0.64

840 0.52 0.23 0.26 0.55 0.15 0.30 0.62 0.08 0.30 0.66 0.05 0.29 0.60 0.02 0.37 0.26 0.04 0.70

900 0.51 0.21 0.28 0.53 0.15 0.32 0.59 0.08 0.33 0.63 0.05 0.32 0.56 0.02 0.42 0.23 0.04 0.74

960 0.49 0.21 0.31 0.52 0.14 0.34 0.56 0.07 0.37 0.59 0.05 0.36 0.52 0.03 0.45 0.20 0.03 0.77

1020 0.46 0.19 0.34 0.49 0.14 0.37 0.54 0.07 0.39 0.57 0.04 0.39 0.49 0.02 0.49 0.17 0.03 0.80

1080 0.45 0.19 0.36 0.48 0.13 0.39 0.51 0.07 0.42 0.54 0.04 0.42 0.46 0.01 0.52 0.15 0.03 0.82

1140 0.44 0.19 0.37 0.47 0.13 0.40 0.49 0.06 0.44 0.51 0.04 0.44 0.43 0.02 0.55 0.14 0.02 0.84

1200 0.43 0.19 0.39 0.45 0.13 0.42 0.47 0.06 0.46 0.50 0.04 0.47 0.40 0.02 0.58 0.12 0.02 0.86

1260 0.41 0.18 0.40 0.44 0.12 0.43 0.45 0.07 0.48 0.47 0.04 0.49 0.37 0.01 0.62 0.11 0.02 0.87

1320 0.41 0.18 0.42 0.42 0.12 0.46 0.44 0.06 0.50 0.45 0.04 0.51 0.34 0.01 0.65 0.10 0.02 0.88

1380 0.40 0.17 0.43 0.41 0.12 0.47 0.42 0.06 0.52 0.44 0.04 0.52 0.31 0.02 0.67 0.09 0.01 0.90

1440 0.39 0.17 0.44 0.40 0.12 0.48 0.41 0.06 0.53 0.41 0.04 0.55 0.29 0.01 0.69 0.08 0.01 0.90

1500 0.37 0.17 0.46 0.39 0.11 0.50 0.39 0.06 0.55 0.40 0.04 0.56 0.27 0.01 0.72 0.07 0.01 0.91

1560 0.37 0.16 0.47 0.38 0.11 0.51 0.38 0.06 0.56 0.39 0.03 0.58 0.25 0.01 0.74 0.07 0.01 0.92

1620 0.36 0.16 0.48 0.37 0.11 0.52 0.37 0.06 0.58 0.38 0.04 0.58 0.23 0.01 0.76 0.06 0.01 0.93

1680 0.35 0.16 0.49 0.36 0.11 0.53 0.35 0.05 0.60 0.36 0.03 0.60 0.23 0.01 0.76 0.06 0.01 0.93

45 °C35 °C25 °C 75 °C65 °C55 °C



1740 0.34 0.15 0.50 0.35 0.10 0.55 0.34 0.05 0.60 0.35 0.03 0.61 0.21 0.01 0.78 0.05 0.01 0.94

1800 0.34 0.15 0.50 0.34 0.10 0.56 0.33 0.04 0.62 0.34 0.04 0.62 0.19 0.01 0.80 0.05 0.01 0.95

1860 0.33 0.15 0.52 0.34 0.10 0.57 0.32 0.04 0.64 0.33 0.04 0.63 0.18 0.01 0.81 0.04 0.01 0.95

1920 0.33 0.14 0.53 0.32 0.10 0.57 0.31 0.04 0.64 0.33 0.03 0.65 0.17 0.01 0.83 0.04 0.01 0.95

1980 0.32 0.14 0.54 0.32 0.09 0.59 0.30 0.04 0.66 0.31 0.03 0.66 0.15 0.01 0.84 0.04 0.01 0.96

2040 0.32 0.14 0.54 0.31 0.09 0.60 0.29 0.04 0.67 0.31 0.03 0.66 0.14 0.01 0.86 0.03 0.01 0.96

2100 0.31 0.13 0.56 0.30 0.09 0.61 0.28 0.04 0.67 0.30 0.03 0.67 0.13 0.01 0.86 0.03 0.01 0.96

2160 0.31 0.13 0.56 0.29 0.09 0.62 0.28 0.04 0.68 0.29 0.03 0.68 0.12 0.01 0.88 0.03 0.01 0.97

2220 0.30 0.14 0.56 0.28 0.09 0.63 0.27 0.04 0.69 0.28 0.03 0.69 0.11 0.01 0.88 0.03 0.00 0.97

2280 0.30 0.13 0.57 0.28 0.08 0.64 0.26 0.04 0.70 0.27 0.03 0.70 0.11 0.00 0.89 0.02 0.00 0.97

2340 0.30 0.13 0.58 0.27 0.08 0.65 0.26 0.04 0.70 0.27 0.03 0.70 0.10 0.01 0.90 0.02 0.00 0.97

2400 0.29 0.14 0.57 0.26 0.08 0.66 0.26 0.04 0.71 0.27 0.02 0.71 0.09 0.01 0.90 0.02 0.00 0.98

2460 0.29 0.13 0.57 0.25 0.08 0.67 0.25 0.04 0.71 0.26 0.02 0.72 0.09 0.01 0.90

2520 0.29 0.13 0.58 0.24 0.07 0.69 0.24 0.03 0.72 0.25 0.03 0.72 0.08 0.01 0.91

2580 0.29 0.13 0.58 0.23 0.07 0.70 0.24 0.03 0.73 0.24 0.02 0.73 0.07 0.01 0.92

2640 0.29 0.13 0.59 0.22 0.07 0.71 0.23 0.04 0.74 0.24 0.02 0.74 0.07 0.00 0.93

2700 0.29 0.12 0.59 0.21 0.07 0.72 0.22 0.03 0.75 0.23 0.02 0.74 0.06 0.00 0.94

2760 0.28 0.13 0.59 0.21 0.06 0.73 0.21 0.03 0.76 0.23 0.02 0.75 0.05 0.00 0.95

2820 0.28 0.13 0.59 0.20 0.07 0.73 0.21 0.03 0.76 0.22 0.02 0.76 0.05 0.00 0.95

2880 0.28 0.13 0.59 0.20 0.07 0.73 0.20 0.03 0.77 0.22 0.02 0.76 0.05 0.00 0.95

2940 0.28 0.13 0.59 0.20 0.06 0.74 0.20 0.03 0.78 0.21 0.02 0.77 0.04 0.00 0.95

3000 0.28 0.12 0.60 0.19 0.07 0.74 0.19 0.03 0.78 0.20 0.02 0.78 0.04 0.00 0.96

3060 0.27 0.12 0.61 0.19 0.06 0.75 0.18 0.03 0.79 0.20 0.02 0.78 0.03 0.00 0.96

3120 0.27 0.12 0.61 0.18 0.06 0.76 0.18 0.03 0.79 0.03 0.00 0.96

3180 0.26 0.12 0.62 0.19 0.06 0.75 0.18 0.03 0.80 0.03 0.00 0.97

3240 0.26 0.11 0.63 0.18 0.06 0.76 0.17 0.03 0.81 0.02 0.00 0.97

3300 0.25 0.11 0.64 0.18 0.06 0.77 0.16 0.02 0.82 0.02 0.00 0.98

3360 0.25 0.11 0.64 0.17 0.06 0.77 0.15 0.02 0.82 0.02 0.00 0.98

3420 0.24 0.11 0.65 0.17 0.06 0.77 0.14 0.02 0.83 0.01 0.00 0.98

3480 0.24 0.11 0.66 0.16 0.05 0.78 0.14 0.02 0.84 0.01 0.00 0.99

3540 0.24 0.11 0.65 0.16 0.05 0.79 0.14 0.02 0.84 0.01 0.00 0.99

3600 0.24 0.11 0.65 0.15 0.05 0.80 0.13 0.02 0.84 0.00 0.00 1.00

3660 0.24 0.11 0.65 0.15 0.05 0.80 0.13 0.02 0.85 0.00 0.00 1.00



3720 0.24 0.11 0.66 0.15 0.05 0.81

3780 0.24 0.11 0.65 0.15 0.05 0.81

3840 0.23 0.10 0.67 0.14 0.05 0.80

3900 0.23 0.11 0.67 0.14 0.05 0.81

3960 0.23 0.10 0.66 0.14 0.04 0.82

4020 0.23 0.10 0.67 0.13 0.04 0.82

4080 0.22 0.10 0.67 0.13 0.05 0.82

4140 0.22 0.10 0.68 0.13 0.04 0.83

4200 0.22 0.10 0.68 0.13 0.04 0.83

4260 0.22 0.10 0.69 0.12 0.04 0.83

5700 0.00 0.00 1.00

7620 0.00 0.00 1.00

7740 0.00 0.00 1.00

12660 0.00 0.00 1.00

60660 0.00 0.00 1.00



Raw data for Cm(DOTA) kinetic experiments in 0.1 M NaClO4 (part 2)

time Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA) Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA) 1410 0.23 0.02 0.75 0.22 0.03 0.76

 [s] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] 1440 0.22 0.03 0.75 0.21 0.03 0.76

0 1.00 0.00 0.00 1.00 0.00 0.00 1470 0.22 0.02 0.76 0.21 0.03 0.76

90 0.98 0.02 0.00 0.99 0.00 0.01 1500 0.21 0.02 0.76 0.20 0.03 0.77

120 0.97 0.03 0.00 0.98 0.02 0.00 1530 0.21 0.02 0.78 0.20 0.02 0.78

150 0.96 0.04 0.00 0.97 0.02 0.00 1560 0.20 0.02 0.78 0.19 0.02 0.78

180 0.95 0.04 0.01 0.95 0.04 0.01 1590 0.20 0.02 0.78 0.19 0.02 0.79

210 0.93 0.05 0.01 0.94 0.05 0.02 1620 0.19 0.02 0.79 0.18 0.03 0.79

240 0.92 0.06 0.02 0.93 0.05 0.02 1650 0.18 0.02 0.79 0.18 0.02 0.80

270 0.91 0.06 0.04 0.89 0.07 0.04 1680 0.18 0.02 0.80 0.17 0.03 0.80

300 0.88 0.06 0.06 0.89 0.06 0.06 1710 0.18 0.02 0.80 0.17 0.03 0.80

330 0.86 0.06 0.07 0.86 0.06 0.08 1740 0.17 0.02 0.80 0.16 0.02 0.81

360 0.84 0.06 0.10 0.83 0.06 0.11 1770 0.17 0.02 0.81 0.17 0.02 0.81

390 0.81 0.07 0.12 0.81 0.07 0.13 1800 0.17 0.02 0.82 0.16 0.02 0.82

420 0.78 0.07 0.15 0.77 0.07 0.16 1830 0.16 0.02 0.82 0.16 0.02 0.82

450 0.75 0.07 0.18 0.73 0.07 0.19 1860 0.16 0.02 0.82 0.15 0.02 0.82

480 0.71 0.07 0.21 0.71 0.06 0.22 1890 0.16 0.02 0.83 0.15 0.02 0.83

510 0.70 0.06 0.24 0.68 0.07 0.26 1920 0.15 0.01 0.83 0.15 0.02 0.83

540 0.66 0.07 0.27 0.65 0.06 0.29 1950 0.15 0.01 0.84 0.14 0.02 0.83

570 0.64 0.06 0.30 0.61 0.07 0.32 1980 0.14 0.02 0.84 0.14 0.02 0.84

600 0.60 0.06 0.34 0.60 0.05 0.35 2010 0.14 0.02 0.84 0.14 0.02 0.84

630 0.58 0.06 0.36 0.56 0.05 0.39 2040 0.14 0.01 0.84 0.14 0.02 0.84

660 0.56 0.05 0.38 0.54 0.06 0.41 2070 0.14 0.02 0.85 0.14 0.02 0.84

690 0.53 0.06 0.41 0.51 0.05 0.43 2100 0.13 0.02 0.85 0.13 0.02 0.85

720 0.52 0.05 0.44 0.49 0.05 0.46 2130 0.13 0.02 0.85 0.13 0.02 0.85

750 0.49 0.05 0.46 0.46 0.05 0.49 2160 0.13 0.01 0.86 0.13 0.02 0.85

780 0.47 0.05 0.48 0.45 0.05 0.50 2190 0.13 0.02 0.86 0.13 0.02 0.85

810 0.45 0.05 0.50 0.42 0.05 0.52 2220 0.13 0.01 0.86 0.13 0.02 0.85

840 0.43 0.04 0.52 0.41 0.04 0.55 2250 0.12 0.01 0.86 0.13 0.02 0.85

870 0.42 0.04 0.54 0.39 0.05 0.56 2280 0.12 0.01 0.87 0.12 0.02 0.86

900 0.40 0.04 0.56 0.38 0.04 0.58 2310 0.12 0.01 0.87 0.12 0.01 0.86

930 0.38 0.04 0.58 0.37 0.04 0.59 2340 0.12 0.01 0.87 0.12 0.01 0.86

960 0.37 0.04 0.59 0.35 0.04 0.61 2370 0.12 0.02 0.87 0.12 0.02 0.86

990 0.36 0.03 0.61 0.33 0.04 0.63 2400 0.11 0.01 0.87 0.12 0.02 0.86

1020 0.34 0.04 0.62 0.33 0.03 0.64 2430 0.11 0.01 0.88 0.12 0.01 0.87

1050 0.33 0.04 0.64 0.31 0.04 0.65 2460 0.11 0.01 0.88 0.12 0.02 0.87

1080 0.32 0.04 0.65 0.31 0.04 0.66 2490 0.11 0.01 0.88 0.12 0.02 0.87

1110 0.31 0.03 0.65 0.30 0.03 0.67 2520 0.10 0.01 0.89 0.12 0.02 0.86

1140 0.30 0.03 0.67 0.29 0.03 0.68 2550 0.10 0.01 0.89 0.12 0.01 0.87

1170 0.29 0.03 0.68 0.27 0.03 0.69 2580 0.10 0.01 0.88 0.11 0.02 0.87

1200 0.28 0.03 0.69 0.26 0.03 0.70 2610 0.10 0.01 0.89

1230 0.27 0.03 0.70 0.26 0.03 0.71 2640 0.10 0.01 0.89

1260 0.27 0.03 0.71 0.25 0.03 0.72 2670 0.10 0.01 0.89

1290 0.26 0.03 0.72 0.24 0.03 0.73 2700 0.10 0.01 0.89

1320 0.25 0.03 0.72 0.24 0.03 0.73 2730 0.09 0.01 0.90

1350 0.24 0.03 0.73 0.23 0.03 0.74 3780 0.00 0.00 1.00

1380 0.23 0.03 0.74 0.22 0.03 0.75 6300 0.00 0.00 1.00

93.5 °C85 °C



Raw data for Cm(DOTA), Cm(DOTA-NCS), Cm(pDOTA-NCS) kinetic experiments in 0.1 M NaClO4

time Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA) Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA-NCS) Cm(aquo) intermed. Cm(pDOTA-NCS)

[s] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] 

0 1.00 0.00 0.00 1.00 0.00 0.00 1.00 0.00 0.00

120 0.59 0.34 0.06 0.28 0.70 0.02 0.21 0.57 0.23

180 0.55 0.37 0.07 0.27 0.70 0.03 0.20 0.57 0.25

240 0.53 0.37 0.09 0.28 0.69 0.04 0.19 0.56 0.27

300 0.51 0.37 0.11 0.27 0.69 0.04 0.19 0.53 0.29

360 0.50 0.36 0.14 0.27 0.69 0.05 0.19 0.53 0.30

420 0.48 0.36 0.16 0.26 0.68 0.05 0.19 0.51 0.32

480 0.46 0.35 0.19 0.26 0.68 0.06 0.19 0.50 0.33

540 0.45 0.34 0.21 0.26 0.68 0.06 0.18 0.50 0.34

600 0.43 0.33 0.24 0.26 0.67 0.07 0.18 0.49 0.35

660 0.42 0.32 0.26 0.27 0.66 0.07 0.17 0.49 0.36

720 0.41 0.31 0.28 0.26 0.67 0.07 0.17 0.48 0.37

780 0.40 0.30 0.31 0.26 0.66 0.07 0.17 0.48 0.38

840 0.38 0.29 0.33 0.26 0.67 0.07 0.17 0.47 0.38

900 0.38 0.28 0.35 0.26 0.66 0.07 0.17 0.47 0.39

960 0.37 0.27 0.37 0.26 0.66 0.08 0.17 0.46 0.40

1020 0.35 0.26 0.39 0.26 0.66 0.08 0.16 0.46 0.40

1080 0.35 0.25 0.41 0.26 0.66 0.08 0.17 0.45 0.41

1140 0.34 0.24 0.43 0.26 0.66 0.08 0.16 0.45 0.41

1200 0.33 0.23 0.44 0.26 0.66 0.08 0.17 0.44 0.42

1260 0.32 0.23 0.46 0.27 0.65 0.09 0.17 0.44 0.42

1320 0.31 0.22 0.48 0.25 0.66 0.09 0.17 0.43 0.43

1380 0.31 0.20 0.50 0.26 0.66 0.09 0.17 0.42 0.43

1440 0.30 0.20 0.51 0.26 0.65 0.09 0.16 0.42 0.44

1500 0.29 0.19 0.52 0.26 0.65 0.09 0.16 0.42 0.44

1560 0.28 0.19 0.54 0.26 0.65 0.09 0.16 0.42 0.44

1620 0.28 0.18 0.55 0.25 0.66 0.09 0.16 0.42 0.45

1680 0.27 0.17 0.56 0.26 0.65 0.10 0.16 0.41 0.45

1740 0.26 0.16 0.58 0.26 0.64 0.10 0.16 0.40 0.45

1800 0.25 0.16 0.59 0.26 0.64 0.10 0.16 0.41 0.46

1860 0.25 0.15 0.61 0.26 0.64 0.10 0.15 0.41 0.46

time Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA) Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA-NCS) Cm(aquo) intermed. Cm(pDOTA-NCS)

[s] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] 

0 1.00 0.00 0.00 1.00 0.00 0.00 1.00 0.00 0.00

120 0.73 0.23 0.03 0.43 0.56 0.02 0.37 0.48 0.15

180 0.68 0.26 0.06 0.40 0.57 0.03 0.35 0.48 0.18

240 0.60 0.28 0.10 0.38 0.58 0.04 0.32 0.47 0.22

300 0.54 0.29 0.17 0.37 0.57 0.06 0.31 0.45 0.26

360 0.47 0.27 0.25 0.36 0.55 0.09 0.29 0.43 0.29

420 0.42 0.25 0.33 0.34 0.54 0.11 0.28 0.41 0.32

480 0.36 0.22 0.42 0.33 0.53 0.14 0.27 0.39 0.35

540 0.31 0.19 0.50 0.32 0.51 0.16 0.26 0.37 0.39

600 0.27 0.17 0.56 0.31 0.50 0.19 0.24 0.36 0.41

30 °C

45 °C



660 0.24 0.14 0.62 0.31 0.48 0.22 0.23 0.34 0.44

720 0.21 0.12 0.68 0.29 0.46 0.24 0.23 0.31 0.47

780 0.19 0.10 0.72 0.28 0.46 0.27 0.22 0.30 0.50

840 0.17 0.08 0.77 0.28 0.43 0.29 0.21 0.28 0.52

900 0.14 0.07 0.80 0.27 0.42 0.31 0.21 0.27 0.54

960 0.13 0.05 0.82 0.26 0.41 0.33 0.20 0.26 0.56

1020 0.11 0.05 0.85 0.26 0.39 0.35 0.19 0.24 0.57

1080 0.10 0.04 0.87 0.25 0.39 0.37 0.19 0.23 0.59

1140 0.09 0.03 0.89 0.24 0.37 0.39 0.19 0.22 0.60

1200 0.09 0.02 0.91 0.23 0.36 0.41 0.18 0.21 0.62

1260 0.08 0.01 0.92 0.22 0.35 0.43 0.18 0.20 0.63

1320 0.07 0.01 0.93 0.22 0.34 0.44 0.17 0.20 0.64

1380 0.07 0.00 0.95 0.22 0.33 0.45 0.17 0.19 0.65

1440 0.06 -0.01 0.96 0.20 0.33 0.47 0.17 0.18 0.66

1500 0.05 -0.01 0.97 0.20 0.31 0.49 0.17 0.18 0.66

1560 0.05 -0.01 0.97 0.19 0.31 0.50 0.16 0.17 0.67

1620 0.05 -0.02 0.98 0.19 0.30 0.52 0.16 0.17 0.67

1680 0.04 -0.02 0.99 0.19 0.29 0.53 0.16 0.16 0.68

1740 0.04 -0.02 0.99 0.18 0.28 0.54 0.16 0.16 0.68

1800 0.04 -0.02 1.00 0.18 0.27 0.55 0.16 0.16 0.69

1860 0.03 -0.03 1.01 0.17 0.27 0.57 0.15 0.16 0.69

time Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA) Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA-NCS) Cm(aquo) intermed. Cm(pDOTA-NCS)

[s] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] 

0 1.00 0.00 0.00 1.00 0.00 0.00 1.00 0.00 0.00

120 0.78 0.18 0.04 0.59 0.40 0.01 0.58 0.35 0.07

180 0.67 0.21 0.12 0.54 0.43 0.04 0.52 0.37 0.11

240 0.52 0.21 0.27 0.50 0.43 0.07 0.48 0.36 0.17

300 0.38 0.17 0.45 0.44 0.41 0.14 0.43 0.35 0.23

360 0.27 0.12 0.61 0.39 0.39 0.22 0.38 0.32 0.31

420 0.18 0.08 0.74 0.34 0.35 0.31 0.33 0.28 0.40

480 0.12 0.05 0.84 0.30 0.30 0.41 0.28 0.24 0.48

540 0.08 0.03 0.90 0.26 0.25 0.49 0.24 0.20 0.56

600 0.06 0.01 0.94 0.21 0.22 0.57 0.20 0.17 0.63

660 0.04 0.00 0.97 0.18 0.18 0.64 0.18 0.14 0.69

720 0.02 0.00 0.99 0.15 0.16 0.69 0.15 0.11 0.74

780 0.02 -0.01 1.00 0.13 0.13 0.74 0.13 0.09 0.78

840 0.01 -0.01 1.01 0.11 0.11 0.78 0.12 0.07 0.81

900 0.01 -0.02 1.01 0.10 0.10 0.81 0.10 0.06 0.84

960 0.01 -0.02 1.02 0.09 0.08 0.84 0.09 0.04 0.86

1020 0.08 0.06 0.87 0.08 0.03 0.89

1080 0.06 0.06 0.88 0.08 0.02 0.90

1140 0.06 0.05 0.90 0.07 0.01 0.92

1200 0.05 0.04 0.92 0.06 0.01 0.93

1260 0.04 0.03 0.93 0.05 0.00 0.94

1320 0.03 0.03 0.94

1380 0.03 0.02 0.95

1440 0.03 0.02 0.96

1500 0.03 0.01 0.97

60 °C



1560 0.02 0.01 0.98

1620 0.02 0.00 0.98

1680 0.02 0.00 0.99

1740 0.01 0.00 0.99

1800 0.01 0.00 1.00

1860 0.01 0.00 1.00

time Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA) Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA-NCS) Cm(aquo) intermed. Cm(pDOTA-NCS)

[s] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] 

0 1.00 0.00 0.00 1 0 0 1 0 0

120 0.91 0.08 0.01 0.7642 0.2254 0.016 0.7801 0.2005 0.0289

180 0.75 0.14 0.11 0.6842 0.2777 0.0384 0.6933 0.2385 0.0751

240 0.46 0.14 0.39 0.6013 0.3037 0.0927 0.5888 0.258 0.1563

300 0.21 0.08 0.71 0.4987 0.2804 0.2174 0.477 0.2271 0.2986

360 0.08 0.04 0.89 0.3797 0.2276 0.3885 0.3493 0.1708 0.4836

420 0.03 0.02 0.96 0.2655 0.1649 0.5659 0.2415 0.119 0.6409

480 0.01 0.01 0.99 0.1858 0.1063 0.7047 0.1574 0.0739 0.7682

540 0.00 0.01 0.99 0.1212 0.0681 0.8088 0.1059 0.0396 0.8528

600 0.00 0.00 1.00 0.0837 0.0387 0.875 0.0716 0.0196 0.9051

660 0.00 0.00 1.00 0.0559 0.0215 0.9202 0.0488 0.0074 0.9401

720 0.0359 0.0088 0.9513 0.035 -0.005 0.9652

780 0.0259 -8.00E-04 0.9709 0.0263 -0.0113 0.9786

840 0.0161 -0.0054 0.9849 0.0196 -0.015 0.9899

900 0.0127 -0.0111 0.9942 0.0138 -0.0159 0.995

960 0.0073 -0.0138 1.0019 0.0099 -0.0188 1.0023

time Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA) Cm(aquo) intermed. Cm(DOTA-NCS) Cm(aquo) intermed. Cm(pDOTA-NCS)

[s] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] [%]  [%]  [%] 

0 1.00 0.00 0.00 1 0 0 1 0 0

120 0.85 0.06 0.10 0.7578 0.1712 0.0699 0.9 0.0918 0.0165

180 0.52 0.07 0.40 0.5163 0.1583 0.3219 0.7673 0.1393 0.0983

240 0.22 0.04 0.74 0.2743 0.0862 0.6347 0.55 0.1331 0.3191

300 0.09 0.02 0.89 0.1471 0.0457 0.802 0.3322 0.0856 0.5818

360 0.05 0.01 0.94 0.0952 0.0241 0.8727 0.1946 0.0477 0.7554

420 0.02 0.01 0.96 0.0643 0.0174 0.909 0.1344 0.0309 0.8302

480 0.02 0.01 0.97 0.0466 0.0134 0.9296 0.0997 0.0269 0.8671

540 0.01 0.00 0.98 0.0346 0.0084 0.9454 0.0805 0.0199 0.8903

600 0.028 0.005 0.9543 0.0679 0.0169 0.9061

75 °C

90 °C



Raw data thermodynamic experiments Cm(DOTA), Ac(DOTA) in 0.1 M NaClO4

pH DOTA
4-

Cm(aquo) Cm(DOTA) pH DOTA
4-

Cm(aquo) Cm(DOTA) pH DOTA
4-

Cm(aquo) Cm(DOTA) pH DOTA
4-

Cm(aquo) Cm(DOTA) pH DOTA
4-

Cm(aquo) Cm(DOTA)

mol/L [%] [%] mol/L [%] [%] mol/L [%] [%] mol/L [%] [%] mol/L [%] [%]

2.45 5.9E-26 0.99 0.00 2.44 5.3E-26 0.98 0.02 2.44 5.1E-26 0.98 0.02 2.22 2.1E-26 1.00 0.00 2.30 4.0E-26 1.00 0.00

2.55 1.2E-24 0.94 0.06 2.74 8.0E-25 0.91 0.08 2.60 2.2E-25 0.95 0.05 2.44 1.5E-25 0.93 0.07 2.40 9.9E-26 0.96 0.04

2.80 1.4E-24 0.94 0.06 2.82 1.6E-24 0.89 0.11 2.70 5.4E-25 0.90 0.10 2.52 3.2E-25 0.92 0.08 2.48 2.0E-25 0.87 0.13

2.95 8.8E-24 0.76 0.22 2.90 3.3E-24 0.72 0.28 2.80 1.3E-24 0.79 0.21 2.70 1.6E-24 0.81 0.19 2.53 3.0E-25 0.76 0.24

3.00 3.4E-23 0.33 0.67 2.93 4.3E-24 0.72 0.27 2.80 1.3E-24 0.74 0.26 2.80 3.8E-24 0.72 0.28 2.62 6.6E-25 0.67 0.33

3.15 4.5E-23 0.21 0.77 2.97 6.1E-24 0.66 0.34 2.85 1.9E-24 0.63 0.37 2.88 7.2E-24 0.50 0.49 2.67 1.0E-24 0.66 0.34

3.30 1.3E-22 0.18 0.81 3.05 1.2E-23 0.44 0.56 2.90 2.9E-24 0.55 0.46 2.98 1.7E-23 0.36 0.64 2.76 2.2E-24 0.51 0.49

3.45 4.8E-22 0.08 0.90 3.09 1.7E-23 0.40 0.60 2.95 4.4E-24 0.50 0.55 3.07 3.5E-23 0.22 0.78 2.81 3.3E-24 0.37 0.63

3.65 2.7E-21 0.04 0.95 3.15 2.8E-23 0.29 0.71 3.04 9.4E-24 0.34 0.66 3.30 2.4E-22 0.02 0.98 2.85 4.7E-24 0.36 0.64

3.17 3.3E-23 0.24 0.76 3.07 1.2E-23 0.30 0.70 3.40 5.8E-22 0.00 1.00 3.01 1.8E-23 0.13 0.87

3.45 3.5E-22 0.03 0.97 3.30 8.3E-23 0.05 0.95 3.10 3.7E-23 0.05 0.95

3.19 8.1E-23 0.00 1.00

pH DOTA
4-

Ac(aquo) Ac(DOTA) pH DOTA
4-

Ac(aquo) Ac(DOTA) pH DOTA
4-

Ac(aquo) Ac(DOTA) pH DOTA
4-

Ac(aquo) Ac(DOTA) pH DOTA
4-

Ac(aquo) Ac(DOTA)

mol/L [%] [%] mol/L [%] [%] mol/L [%] [%] mol/L [%] [%] mol/L [%] [%]

3.50 7.8E-22 0.97 0.03 3.20 4.5E-22 0.97 0.03 3.10 2.5E-22 0.99 0.01 3.10 7.5E-27 1.00 0.00 3.00 2.3E-22 0.99 0.01

3.60 1.8E-21 0.94 0.06 3.30 1.1E-21 0.94 0.06 3.18 5.1E-22 0.86 0.14 3.20 1.3E-21 0.95 0.05 3.20 1.3E-21 0.93 0.07

3.80 1.0E-20 0.67 0.34 3.30 1.1E-21 0.94 0.06 3.20 6.0E-22 0.83 0.17 3.28 2.5E-21 0.86 0.14 3.33 4.1E-21 0.78 0.22

3.85 1.5E-20 0.59 0.41 3.40 2.6E-21 0.84 0.16 3.27 1.1E-21 0.74 0.26 3.37 6.8E-21 0.78 0.22 3.40 7.4E-21 0.66 0.34

3.95 3.4E-20 0.48 0.52 3.50 6.2E-21 0.74 0.26 3.30 1.5E-21 0.70 0.30 3.50 2.0E-20 0.45 0.55 3.50 1.7E-20 0.49 0.51

4.05 7.5E-20 0.20 0.80 3.60 1.4E-20 0.72 0.28 3.33 1.8E-21 0.66 0.34 3.60 4.8E-20 0.33 0.67 3.52 2.0E-20 0.38 0.62

4.12 1.3E-19 0.15 0.85 3.70 3.2E-20 0.46 0.54 3.43 4.3E-21 0.45 0.55 3.70 9.0E-20 0.26 0.74 3.60 3.9E-20 0.28 0.72

4.15 1.6E-19 0.14 0.86 3.80 7.0E-20 0.23 0.77 3.55 1.3E-20 0.33 0.67 3.73 1.0E-19 0.18 0.83 3.70 8.8E-20 0.14 0.86

4.25 3.4E-19 0.08 0.92 3.97 2.5E-19 0.05 0.95 3.65 2.9E-20 0.14 0.86 3.78 1.6E-19 0.13 0.87 3.80 1.9E-19 0.09 0.91

4.40 9.6E-19 0.02 0.98 4.00 3.1E-19 0.07 0.93 3.70 4.5E-20 0.12 0.88 3.80 1.8E-19 0.09 0.91 3.85 2.8E-19 0.09 0.91

4.05 4.3E-19 0.04 0.96 3.75 6.7E-20 0.06 0.94 3.90 4.1E-19 0.03 0.97 3.90 4.1E-19 0.05 0.95

4.05 4.5E-19 0.05 0.95 3.80 1.0E-19 0.05 0.95 3.90 9.1E-19 0.03 0.97 3.93 5.0E-19 0.04 0.96

4.10 6.2E-19 0.00 1.00 3.90 2.2E-19 0.02 0.98

45 °C 60 °C 70 °C 80 °C 90 °C

45 °C 60 °C 70 °C 80 °C 90 °C



Raw data ICP-MS of various Ac-225 charges 

           
                   

Element 
Date  Date blank 1       Sample 1 Sample 2 

Ratio Sample 1 Sample 2 
 Prep. Meas. ng/g       ng/g ng/g 

 Ac225+Ra225 27.2. 9.3. n.d.       0.0025 ± 0.0003 0.00014 ± 0.00002       

 Ca 27.2. 9.3. 11.80 ± 1.40 
  

  120.05 ± 14.41 11.95 ± 1.43 
Ac: 

Ca 43194.80 1170.13 

 Fe 27.2. 9.3. 5.00 ± 0.60       1.30 ± 0.16 6.56 ± 0.79 
Ac: 

Fe -1470.66 11057.97 

   
               

   
Element 

Date  Date blank 2 blank 3 Sample 3 Sample 4 
Ratio Sample 3 Sample 4 

 Prep. Meas. ng/g ng/g ng/g ng/g 

 Ac225+Ra225 20.3. 1.4. n.d. n.d. 0.0012 ± 0.0001 0.00088 ± 0.00011       

 Ca 20.3. 1.4. 13.60 ± 1.60 6.30 ± 0.80 61.46 ± 7.37 28.33 ± 3.40 Ac:Ca 42242.505 20863.346 

 Fe 20.3. 1.4. 2.70 ± 0.13 0.90 ± 0.10 4.37 ± 0.52 2.68 ± 0.32 Ac:Fe 2121.20 1022.78 

   
               

   
Element 

Date  Date blank 4       Sample 5 Sample 6 
Ratio Sample 5 Sample 6 

 Prep. Meas. ng/g       ng/g ng/g 

 Ac225+Ra225 8.10. 14.10. n.d.       0.025 ± 0.003 0.025 ± 0.003       

 Ca 8.10. 14.10. 8.10 ± 1.00 
   

104.52 ± 12.54 94.14 ± 11.30 Ac:Ca 3817.898 3390.872 

 Fe 8.10. 14.10. 1.20 ± 0.10       2.87 ± 0.34 13.64 ± 1.64 Ac:Fe 66.978 490.683 

 
                  

  

Raw data labelling of DOTA-NCS-MabThera with Ac-225 

  
         specific activity time yield average 

 

specific activity time yield average 

  [min] [%] [%] 

 

  [min] [%] [%] 

5 µCi/100 µg 5 
98.3 

96.1 
 

20 µCi/100 µg 15 

96.2 

96.0 
93.8 

 

97.1 

5 µCi/100 µg 15 

94.0 

94.3 

 

95.6 

93.5 

 

94.9 

94.0 

 
20 µCi/100 µg 60 

96.3 
95.5 

95.0 

 

94.6 

92.7 

 
30 µCi/100 µg 15 

96.1 

96.3 
93.0 

 

96.3 

96.0 

 

95.9 

96.5 

 

96.8 

10 µCi/100 µg 5 
96.6 

96.3 
 

40 µCi/100 µg 15 
94.0 

95.1 
96.0 

 

96.1 

10 µCi/100 µg 15 

95.0 

96.0 

 50 µCi/100 µg 15 

93.0 

94.5 94.5 

 

96.4 

95.4 

 

94.0 

95.5 

     98.3 

     97.0 

     

          



Raw data kinetic stability Ac-DOTA-NCS-mAb conjugate in various media, SA = 10 µCi/100 µg

in 0.2 M TRIS

15 min/42 °C

time 5 min 15 min 5 min 15 min blank DF = 1:10 blank DF = 1:10 blank DF = 1:10 blank reaction batch

 [d] [%] [%] [%] [%] [%] [%] [%] [%] [%] [%] [%] [%]

0 100.0 100.0 100.0 100.0 1.0 100.0 1.0 100.0 0.0 100.0 0.0 100.0

1 93.9 94.1 96.7 97.3 99.4 95.5 94.0

2 90.4 93.4 1.0 94.0 91.0 95.7

3 91.8 90.8 90.6 87.3

4 89.5 87.9 2.0 95.7 1.5 90.6 2.0 84.9 3.0 90.3

5

6 89.6 90.0 1.0

7 89.8 88.9 88.9 87.7 2.0 92.5 2.0 89.1 1.0 83.9 1.5

8 88.1 87.8 89.9 84.3 84.6

9 77.0 80.3 1.5 88.0 3.0 84.4 0.0 81.9 1.0

10 78.2 87.9 0.9 86.8 84.2

11 84.3 80.0 1.0 2.0 0.0 1.0

12

13 86.3 2.0 82.8 1.0 74.4 0.0

14 79.7

15 2.0 0.0 2.5

Raw data kinetic stability Ac-DOTA-NCS-mAb conjugate in serum

time 5 min 15 min 5 min 15 min blank DF = 1:10 DF = 1:20 DF = 1:50 30 µCi/100 µg average

 [d] [%] [%] [%] [%] [%] [%] [%] [%] [%] [%] [%] [%]

0 100.0 100.0 97.2 100.0 100.0 100.0 100.0 100.0 100.0 100.0 99.7

1 99.4 97.4 100.0 93.9 93.4 99.3 97.0 97.2

2 98.9 96.6 1.0 96.6 97.4

3 95.5 94.8 95.0 94.9 88.1 94.4 96.8 96.5 94.5

4 91.8 92.5 1.0 93.8 99.7 97.3 90.5 95.4 91.6 94.1

5 95.7 95.7

6 94.7 93.6 0.0 95.3 94.5

7 93.4 90.4 90.7 92.6 0.0 86.3 88.4 90.0

8 85.4 87.4 86.0

9 91.4 90.4 0.0 95.4 94.3 97.3 89.5 89.5 92.5

10 92.8 87.8 88.1 90.8 0.9 94.3 91.0

11 87.9 85.2 84.1 97.9 97.8 86.3 93.4 87.4 90.0

12 1.0 93.4 93.4

13

14 89.7 89.1 86.3 88.4

16 87.5 85.9 0.0 87.4 91.6 87.4 88.0

18 83.7 88.5 0.5 90.5 87.4 88.0

21 93.6 94.1 2.0 90.5 89.7 87.4 91.0

22 89.6 92.8 1.0 91.6 86.3 90.0

15 min/42 °C

10 µCi/100 µg,  DF = 1:10

15 min/45 °C

20 µCi/100 µg

37 °C 45 °C

10 µCi/100 µg, DF = 1:10

45 °C37 °C

in EDTA/serum in 0.05 M carbonate in 10 mM EDTA in PBS

15 min/42 °C 15 min/42 °C 15 min/42 °C



Raw data kinetic stability Ac-DOTA-conjugates in serum, physiological conditions

Ac(III)DOTATOC

time 20 µCi/100 µg, DF = 1:10 10 µCi/100 µg, DF = 1:10 blank Ref. [283]

 [d] [%] [%] [%] [%]

0 100

1 100 100 1 97.9

2 93.8 1.5 98.4

3 96.6 95.3 0.6

4 96.5 2

5 95.4 1.7 90.4

6 95.7 2.1 93.7

7 95.3 0.6 92.8

8 93.2 1 96.3

9 89.8 1.9 93.5

10 88.4 2.1

11 94.3 0.3

12 93.4 1.4 92.3

13 93.4 1.2 90.1

14 88 1.6 92.3

15 90.9

16 90.1

18 91.6 0.4

19 88.9

20 87.8

22 88.1

23 83.2

24 84

25 89.7 2.2 83.2

27 80.7

28 64.5

31 75.7

32 82 1.8

33 76.8

35 73.6

40 64.2

44 52.5

47 74.9 2

Ac(III)DOTA-NCS-Mabthera
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❈❍❳✲❉❚P❆ ✷✲✭♣✲✐s♦t❤✐♦❝②❛♥❛t♦❜❡♥③②❧✮✲❝②❝❧♦❤❡①②❧✲❞✐❡t❤②❧❡♥❡tr✐❛♠✐♥❡♣❡♥t❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞

❈✐ ❈✉r✐❡❀ ✶ ❈✐ ❂ ✸✳✼ ① ✶✵✶✵ ❇q

❝♠ ❝❡♥t✐♠❡tr❡✱ ✶✵✲✷♠

❈◆ ❝♦♦r❞✐♥❛t✐♦♥ ♥✉♠❜❡r

❝♣♠ ❝♦✉♥ts ♣❡r ♠✐♥✉t❡

❞ ❞❛②

❉❛ ❞❛❧t♦♥✱ ✉♥✐✜❡❞ ❛t♦♠✐❝ ♠❛ss ✉♥✐t ✭❛❧s♦✿ ✉✮

❉●❆ ❞✐❣❧②❝♦❧❛♠✐❞❡

❉◆❆ ❞❡s♦①②r✐❜♦♥✉❝❧❡✐❝ ❛❝✐❞

❉❖❚❆ ✶✱✹✱✼✱✶✵✲t❡tr❛❛③❛❝②❝❧♦❞❡❝❛♥❡✲✶✱✹✱✼✱✶✵✲t❡tr❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞

❉❖❚❆✲◆❈❙ ✷✲✭♣✲✐s♦t❤✐♦❝②❛♥❛t♦❜❡♥③②❧✮✲✶✱✹✱✼✱✶✵✲t❡tr❛❛③❛❝②❝❧♦❞❡❝❛♥❡✲✶✱✹✱✼✱✶✵✲t❡tr❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞

✭♣❉❖❚❆✲◆❈❙ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✲♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙✮

❉❖❚❆❚❖❈ ✭❉❖❚❆✭✵✮✲P❤❡✭✶✮✲❚②r✭✸✮✮♦❝tr❡♦t✐❞

❉❙❇ ❞♦✉❜❧❡✲str❛♥❞ ❜r❡❛❦

❉❚P❆ ❞✐❡t❤②❧❡♥❡tr✐❛♠✐♥❡♣❡♥t❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞

ε ❡①t✐♥❝t✐♦♥ ❝♦❡✣❝✐❡♥t

❊❛ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❡♥❡r❣②

❊❇❘❚ ❡①t❡r♥❛❧ ❜❡❛♠ r❛❞✐♦t❤❡r❛♣②

❡✳❣✳ ❡①❡♠♣❧✐ ❣r❛t✐❛✱ ❢♦r ❡①❛♠♣❧❡

❊❦✐♥ ❦✐♥❡t✐❝ ❡♥❡r❣②

❊❉❚❆ ❡t❤②❧❡♥❡❞✐❛♠✐♥❡t❡tr❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞

✷✵✶



✼✳✹✳ ▲✐sts ♦❢ ❆❜❜r❡✈✐❛t✐♦♥s ❈❤❛♣t❡r ✼✳ ❆♣♣❡♥❞✐①

❡t ❛❧ ❛♥❞ ♦t❤❡rs

❋ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡

❋❉❆ ❋♦♦❞ ❛♥❞ ❉r✉❣ ❆❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥ ✭❯❙✮

❋✐❣✳ ✜❣✉r❡

❢s ❢❡♠t♦s❡❝♦♥❞✱ ✶✵✲✶✺ s

❋❲❍▼ ❢✉❧❧ ✇✐❞t❤ ❛t ❤❛❧❢ ♠❛①✐♠✉♠

γ ❣❛♠♠❛

❣ ❣r❛♠

●❇q ❣✐❣❛ ❜❡❝q✉❡r❡❧✱ ✶✵✾ ❇q

●② ❣r❛②✱ ❏✴❦❣

❤ ❤♦✉r

❍❆▼❆ ❤✉♠❛♥ ❛♥t✐✲♠♦✉s❡ ❛♥t✐❜♦❞②

❍❇❙ ❤✉♠❛♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠

❍❊❍❆ ✶✱✹✱✼✱✶✵✱✶✸✱✶✻✲❤❡①❛❛③❛❝②❝❧♦♦❝t❛❞❡❝❛♥❡✲✶✱✹✱✼✱✶✵✱✶✸✱✶✻✲❤❡①❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞

❍P▲❈ ❤✐❣❤ ♣❡r❢♦r♠❛♥❝❡ ❧✐q✉✐❞ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②

❍❙❆ ❤✉♠❛♥ s❡r✉♠ ❛❧❜✉♠✐♥

❍❙❆❇ P❡❛rs♦♥ ✏❤❛r❞ ❛♥❞ s♦❢t ✭▲❡✇✐s✮ ❛❝✐❞s ❛♥❞ ❜❛s❡s✑ ❝♦♥❝❡♣t

❍❙❚❋ ❤✉♠❛♥ s❡r✉♠ tr❛♥s❢❡rr✐♥

■ s♣❡❝tr♦s❝♦♣② ✿ ✐♥t❡♥s✐t②❀ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝s✿ ✐♦♥✐❝ str❡♥❣t❤

✐✳❛✳ ✐♥t❡r ❛❧✐❛✱ ❛♠♦♥❣st ♦t❤❡rs

■❈ ✐♥t❡r♥❛❧ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥

■❈P✲▼❙ ✐♥❞✉❝t✐✈❡❧②✲❝♦✉♣❧❡❞✲♣❧❛s♠❛ ♠❛ss✲s♣❡❝tr♦♠❡tr②

■❣● ✐♠♠✉♥♦❣❧♦❜✉❧✐♥ ●

■PP❊ ■♥st✐t✉t❡ ♦❢ P❤②s✐❝s ❛♥❞ P♦✇❡r ❊♥❣✐♥❡❡r✐♥❣ ✭❘❯✮

✐✳r✳ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✉s

■❙❈ ✐♥t❡r s②st❡♠ ❝r♦ss✐♥❣

■❚▲❈ ✐♥st❛♥t t❤✐♥ ❧❛②❡r ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②

■❚❯ ■♥st✐t✉t❡ ❢♦r ❚r❛♥s✉r❛♥✐✉♠ ❊❧❡♠❡♥ts

■❯P❆❈ ■♥t❡r♥❛t✐♦♥❛❧ ❯♥✐♦♥ ♦❢ P✉r❡ ❛♥❞ ❆♣♣❧✐❡❞ ❈❤❡♠✐str②

❦❇q ❦✐❧♦ ❜❡❝q✉❡r❡❧

❦❉❛ ❦✐❧♦ ❞❛❧t♦♥✱ ✶✵✸ ❉❛

❦❡❱ ❦✐❧♦ ❡❧❡❝tr♦♥ ✈♦❧t✱ ✶✵✸ ❡❱

λ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤

▲ ❧✐❣❛♥❞

▲❊❚ ❧✐♥❡❛r ❡♥❡r❣② tr❛♥s❢❡r

▲♥✱ ▲♥✭■■■✮ ✭tr✐✈❛❧❡♥t✮ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡ ❡❧❡♠❡♥ts

➭❈✐ ♠✐❝r♦ ❈✉r✐❡✱ ✶✵✲✻❈✐

➭❣ ♠✐❝r♦❣r❛♠✱ ✶✵✲✻❣

➭❧ ♠✐❝r♦❧✐tr❡✱ ✶✵✲✻❧

➭♠ ♠✐❝r♦♠❡tr❡✱ ✶✵✲✻♠

✷✵✷



❈❤❛♣t❡r ✼✳ ❆♣♣❡♥❞✐① ✼✳✹✳ ▲✐sts ♦❢ ❆❜❜r❡✈✐❛t✐♦♥s

➭s ♠✐r❝♦s❡❝♦♥❞✱ ✶✵✲✻s

▼ ♠♦❧❛r ✴ ♠♦❧❛r✐t②

♠❆❜ ♠♦♥♦❝❧♦♥❛❧ ❛♥t✐❜♦❞②

▼❇q ♠❡❣❛ ❜❡❝q✉❡r❡❧✱ ✶✵✻❇q

♠❈✐ ♠✐❧❧✐ ❈✉r✐❡✱ ✶✵✲✸❈✐

▼❡❱ ♠❡❣❛ ❡❧❡❝tr♦♥ ✈♦❧t✱ ✶✵✻❡❱

▼❋❲ ♠❡t❛❧ ❢r❡❡ ✇❛t❡r ✭▼✐❧❧✐◗✮

♠❣ ♠✐❧❧✐❣r❛♠✱ ✶✵✲✸❣

♠✐♥ ♠✐♥✉t❡

♠❧ ♠✐❧❧✐❧✐tr❡✱ ✶✵✲✸❧

♠♠ ♠✐❧❧✐♠❡tr❡✱ ✶✵✲✸♠

▼❘■ ♠❛❣♥❡t✐❝ r❡s♦♥❛♥❝❡ ✐♠❛❣✐♥❣

♠s ♠✐❧❧✐s❡❝♦♥❞✱ ✶✵✲✸s

▼✇ ♠♦❧❡❝✉❧❛r ✇❡✐❣❤t

♥✭❍✷❖✮ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ✭✇❛t❡r✮ ♠♦❧❡❝✉❧❡s

◆❛❖❆❝ s♦❞✐✉♠ ❛❝❡t❛t❡

◆❍▲ ♥♦♥✲❍♦❞❣❦✐♥ ❧②♠♣❤♦♠❛

◆■❙❚ ◆❛t✐♦♥❛❧ ■♥st✐t✉t❡ ♦❢ ❙t❛♥❞❛r❞s ❛♥❞ ❚❡❝❤♥♦❧♦❣②

♥♠ ♥❛♥♦♠❡t❡r✱ ✶✵✲✾♠

◆▼❘ ♥✉❝❧❡❛r ♠❛❣♥❡t✐❝ r❡s♦♥❛♥❝❡

❖❆❝ ❛❝❡t❛t❡

❖❘◆▲ ❖❛❦ ❘✐❞❣❡ ◆❛t✐♦♥❛❧ ▲❛❜♦r❛t♦r✐❡s

P ♣❤♦s♣❤♦r❡s❝❡♥❝❡

P❇❙ ♣❤♦s♣❤❛t❡ ❜✉✛❡r❡❞ s❛❧✐♥❡

P❊❚ ♣♦s✐tr♦♥ ❡♠✐ss✐♦♥ t♦♠♦❣r❛♣❤②

P❊P❆ ✶✱✹✱✼✱✶✵✱✶✸✲♣❡♥t❛❛③❛❝②❝❧♦♣❡♥t❛❞❡❝❛♥❡✲✶✱✹✱✼✱✶✵✱✶✸✲♣❡♥t❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞

♣❍ ♣♦t❡♥t✐❛ ❤②❞r♦❣❡♥✐✐✱ ♣♦✇❡r ♦❢ ❤②❞r♦❣❡♥

♣s ♣✐❝♦s❡❝♦♥❞✱ ✶✵✲✶✷ s

♣✲❙❈◆ ♣❛r❛✲✐s♦t❤✐♦❝②❛♥❛t♦

♣✳✇✳ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦

❘❈P r❛❞✐♦❝❤❡♠✐❝❛❧ ♣✉r✐t②

❘■❈ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡

❘■❚ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦t❤❡r❛♣②

❘❢ r❡t❡♥t✐♦♥ ❢❛❝t♦r

❙❆ s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t②

❙❆P sq✉❛r❡ ❛♥t✐♣r✐s♠❛t✐❝

s❝❋✈ s✐♥❣❧❡✲❝❤❛✐♥ ✈❛r✐❛❜❧❡ ❢r❛❣♠❡♥t

❙❊❈ s✐③❡ ❡①❝❧✉s✐♦♥ ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②

❙❊✲❍P▲❈ s✐③❡✲❡①❝❧✉s✐♦♥ ❍P▲❈

❙● s✐❧✐❝❛ ❣❡❧

✷✵✸



✼✳✹✳ ▲✐sts ♦❢ ❆❜❜r❡✈✐❛t✐♦♥s ❈❤❛♣t❡r ✼✳ ❆♣♣❡♥❞✐①

❙P❊❈❚ s✐♥❣❧❡✲♣❤♦t♦♥ ❡♠✐ss✐♦♥ ❝♦♠♣✉t❡❞ t♦♠♦❣r❛♣❤②

❙❙❇ s✐♥❣❧❡✲str❛♥❞ ❜r❡❛❦

t t✐♠❡

t➼ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡

τ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡

❚ t❡♠♣❡r❛t✉r❡

❚❆❚ t❛r❣❡t❡❞ ❛❧♣❤❛ t❤❡r❛♣②

❚❊❍❉●❆ ◆✱◆✱◆✬✱◆✬ t❡tr❛❦✐s✲✷✲❡t❤②❧❤❡①②❧❞✐❣❧②❝♦❧❛♠✐❞❡

❚❊❚❆ ✶✱✹✱✽✱✶✶✲t❡tr❛❛③❛❝②❝❧♦t❡tr❛❞❡❝❛♥❡✲✶✱✹✱✽✱✶✶✲t❡tr❛❛❝❡t✐❝ ❛❝✐❞

❚❋ tr❛♥s❢❡rr✐♥

❚▼❆✰ t❡tr❛♠❡t❤②❧❛♠♠♦♥✐✉♠

❚▼❆❆ t❡tr❛♠❡t❤②❧❛♠♠♦♥✐✉♠ ❛❝❡t❛t❡

❚▼❆❈❧ t❡tr❛♠❡t❤②❧❛♠♠♦♥✐✉♠ ❝❤❧♦r✐❞❡

❚▼❆❈❧❖✹ t❡tr❛♠❡t❤②❧❛♠♠♦♥✐✉♠ ♣❡r❝❤❧♦r❛t❡

❚❖❉●❆ ◆✱◆✱◆✬✱◆✬ t❡tr❛♦❝t②❧❞✐❣❧②❝♦❧❛♠✐❞❡

❚❘■❙ tr✐s✭❤②❞r♦①②♠❡t❤②❧✮❛♠✐♥♦♠❡t❤❛♥❡
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✺✳✶✺ ❉❡❝❛② ♦❢ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t② ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ❛t ✺✾✽✳✽ ♥♠ ✭❧❡❢t✮ ❛♥❞
tr✐❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ✜t ♦❢ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ✭r✐❣❤t✮✳ ❚❤❡ ❡rr♦r ❢♦r ♥ ✐s ±✵✳✺ ❬✶✷✺❪✳ ✳ ✶✵✼

✺✳✶✻ ❧❡❢t✿ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❉❖❚❆ str✉❝t✉r❡✳ ❉❋❚✲❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥s s❤♦✇ t❤❛t t❤❡ r✐♥❣ str✉❝t✉r❡
✇✐t❤ ❡❛❝❤ t✇♦ ♦♣♣♦s❡❞ ❛❝❡t❛t❡ ❛r♠s ♣♦✐♥t✐♥❣ ✉♣ ❛♥❞ ❞♦✇♥ ✐s ❛♥ ❡♥❡r❣② ♠✐♥✐♠✉♠ ✳
❚❤✐s ✐s ❞✉❡ t♦ t❤❡ ❝❤❛✐r ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝②❝❧♦❞♦❞❡❝❛♥❡ r✐♥❣ ❜❡✐♥❣ ❢❛✈♦✉r❛❜❧❡ ♦✈❡r
t❤❡ ❜♦❛t ❝♦♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ✇❤✐❝❤ ✐s r❡q✉✐r❡❞ t♦ ❛❧❧♦✇ ❛❧❧ ❛r♠s t♦ ♣♦✐♥t t♦ t❤❡ s❛♠❡ s✐❞❡
♦❢ t❤❡ r✐♥❣✳ r✐❣❤t✿ ❙t❡r❡♦✈✐❡✇ ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ❬❊✉✭❍✷❉❖❚❆✮✭❍✷❖✮✺❪✰

♣r♦♣♦s❡❞ ❜② ❲✉ ❛♥❞ ❍♦rr♦❝❦s ❬✽❪✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✵✼
✺✳✶✼ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆ 5D0 →7 F0 s♣❡❝tr❛ ✭❊✉✭■■■✮✿❉❖❚❆ ❂ ✶✿✶✵✵✵✱ ♣❍ ✸✱ ❧❡❢t✮ ❝♦♠♣❛r❡❞

t♦ t❤❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ s♣❡❝tr❛ ✭r✐❣❤t✮ ❬✽❪✳ ❚❤❡ s♣❡❝tr❛ ✇❡r❡ r❡❝♦r❞❡❞ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ✜rst ✸✵
♠✐♥ ❛❢t❡r t❤❡ r❡❛❝t❛♥ts ✇❡r❡ ♠✐①❡❞✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✵✽

✺✳✶✽ ❙t✉❞② ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆ ✭❧❡❢t✮ ❛♥❞ ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭r✐❣❤t✮
✉♥❞❡r ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✭❊✉✿❉❖❚❆ ❂ ✶✿✶✵✵✵✱ ♣❍ ✸✮✳ ❚❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❛t ✺✼✾✳✶
♥♠ r❡♣r❡s❡♥ts t❤❡ ❊✉✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥✱ t❤❡ ❜❛♥❞ ❛t ✺✼✾✳✽ ♥♠ t❤❡ ✜♥❛❧ ❝♦♠♣❧❡①✳ ✳ ✳ ✳ ✶✵✾

✺✳✶✾ ❙♣❡❝✐❡s ♦❝❝✉r✐♥❣ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ❝♦✉rs❡ ♦❢ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙ ❝♦♠✲
♣❧❡①✱ ✐♥ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✱ ♣❍ ✸✳✺ ✲ ✶✵ ➦❈✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✶✵

✺✳✷✵ ❧❡❢t✿ ■♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s tr❛♣♣❡❞ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✲◆❈❙✱ ✐♥ ❚▼❆❈❧❖✹✱ ❚ ❂ ✺ ➦❈✳ ❚❤❡
s♣❡❝tr❛ ❜❡❢♦r❡ ❛♥❞ ❛❢t❡r t❤❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❛r❡ ❧❛r❣❡❧② ✐❞❡♥t✐❝❛❧ ❛♥❞ ❤❡♥❝❡
♣r♦✈❡ t❤❛t t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ✇❛s ❤❛❧t❡t ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t✳ r✐❣❤t✿ ❜✐❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ✜ts
♦❢ t❤❡ ❞❡❝r❡❛s❡ ♦❢ t❤❡ ✢♦✉r❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t② ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞❡❧❛② t✐♠❡✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✶✶

✺✳✷✶ ❧❡❢t✿ ❊♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ♦❢ t❤❡ tr❛♥s❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥ ✭✺✾✸✳✽ ♥♠✮
✈✐❛ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ s♣❡❝✐❡s ✭s❤♦✉❧❞❡r ❛t ✺✾✽✳✽ ♥♠✮ ✐♥t♦ t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①
✭✻✵✽✳✶ ♥♠✮ ❛t t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ♦❢ ✷✺✱ ✹✺✱ ✻✺ ❛♥❞ ✽✺ ➦❈ ✭♣❍ ✷✳✾✱ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✮✳ r✐❣❤t✿
❙♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐❛✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✶✺

✺✳✷✷ ✶❍✲◆▼❘ s♣❡❝tr❛ ♦❢ ❉❖❚❆ ✭❧❡❢t✮ ❛♥❞ ♣✲❙❈◆✲❇♥✲❉❖❚❆ ✭✏❉❖❚❆✲◆❈❙✑ ✱ r✐❣❤t✮ ✳ ✳ ✶✶✼
✺✳✷✸ ✶❍✲◆▼❘✲ ✭❧❡❢t✮ ❛♥❞ ❊❙■✲❚❖❋✲▼❙✲ s♣❡❝tr✉♠ ✭r✐❣❤t✮ ♦❢ ▲❛✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✶✼

✷✵✼



▲✐st ♦❢ ❋✐❣✉r❡s ▲✐st ♦❢ ❋✐❣✉r❡s

✺✳✷✹ ✶❍✲◆▼❘ s♣❡❝tr❛ ♦❢ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❝②❝❧❡ ✇✐t❤ ❉❖❚❆✲◆❈❆ ❛t ♣❍ ✸✱ ✺✳✺ ❛♥❞ ✾✳ ✳ ✶✶✾
✺✳✷✺ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡❛❝t✐♦♥ ❦✐♥❡t✐❝s ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ✶·✶✵✲✼ ▼ ❈♠✭■■■✮ ✇✐t❤

✶·✶✵✲✹ ▼ ❉❖❚❆ ✭❜❧❛❝❦✮✱ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭r❡❞✮ ❛♥❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✲♣r♦❝❡ss❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙
✭❣r❡❡♥✮ ❛t ✷✺ ➦❈✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✱ ♣❍ ✷✳✾✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✷✵

✺✳✷✻ t♦♣ ❛♥❞ ♠✐❞❞❧❡✿ ❙♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ✶·✶✵✲✼ ▼ ❈♠✭■■■✮ ✇✐t❤
❉❖❚❆ ✭❜❧❛❝❦✮✱ ❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭r❡❞✮ ❛♥❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ♣r♦❝❡ss❡❞ ♣❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭❣r❡❡♥✮
❛t ♣❍ ✷✳✾✳ ❜♦tt♦♠✿ r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ ❡♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ❢♦r t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❛t ✹✺ ➦❈✳ ✳ ✶✷✷

✺✳✷✼ ❆rr❤❡♥✐✉s ♣❧♦ts ♦❢ t❤❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts ❦ ❛♥❞ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❡♥❡r❣② Ea✳ ❚❤❡
❧♥ k ✐s ♣❧♦tt❡❞ ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ ✶✴❚ ❬❑❪❀ t❤❡ r❡s✉❧ts ❛r❡ s✉♠♠❛r✐s❡❞ ✐♥ t❤❡ t❛❜❧❡
❛❜♦✈❡✳ ❧❡❢t✿ ♣❧♦t ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚ ❂ ✷✺ ✲ ✾✸✳✺ ➦❈❀ r✐❣❤t✿ ♣❧♦t ❢♦r ❈♠✭■■■✮ ✇✐t❤
❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭r❡❞✮ ❛♥❞ ♣r♦❝❡ss❡❞ ♣❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭❜❧✉❡✮✱ ❚ ❂ ✷✺ ✲ ✾✵ ➦❈✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✷✹

✺✳✷✽ ❣r❛♣❤s✿ ❊②r✐♥❣ ♣❧♦t ♦❢ t❤❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ r❛t❡ ❝♦♥st❛♥ts k ❛♥❞ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❡♥t❤❛❧♣②
♦❢ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥✳ ❚❤❡ ❧♥ ✭k✴❚✮ ✐s ♣❧♦tt❡❞ ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ ✶✴❚ ❬❑❪✳ ❧❡❢t✿ ♣❧♦t ❢♦r
❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✱ ❚ ❂ ✷✺ ✲ ✾✸✳✺ ➦❈❀ r✐❣❤t✿ ♣❧♦t ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✱ ❚ ❂ ✷✺ ✲
✾✵ ➦❈✳ t❛❜❧❡✿ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ♣❛r❛♠❡t❡rs ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✷✺

✺✳✷✾ ❈♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ✶·✶✵✲✼ ▼ ❈♠ ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ❛t ✾✵➦❈✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✳ ❚❤❡
❜❧❛❝❦ ❛♥❞ r❡❞ s②♠❜♦❧s ♠❛r❦ t❤❡ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥ ✇✐t❤ t✐♠❡ ❢♦r ❈♠✭■■■✮✿❉❖❚❆ r❛t✐♦s ♦❢
✶ ✿ ✹ ❛♥❞ ✶ ✿ ✺✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✷✻

✺✳✸✵ ❊♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ❢♦r t❤❡ ❜❛t❝❤ ❡①♣❡r✐♠❡♥t ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛t ✼✵ ➦❈ ✭❝✭❈♠✭■■■✮ ❂ ✶·✶✵✲✼✱
❝✭❉❖❚❆✮ ❂ ✸·✶✵✲✼✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✮✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✷✽

✺✳✸✶ ❧❡❢t✿ ❙♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❝♦♥❞✉❝t❡❞ t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ st❛❜✐❧✐t②
❝♦♥st❛♥ts ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛t ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈✳ ❚❤❡ ❜❧❛❝❦ ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts r❡♣r❡s❡♥t t❤❡
❈♠✭■■■✮ ❛q✉♦ ✐♦♥✱ ✇❤✐❧❡ t❤❡ r❡❞ ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts r❡♣r❡s❡♥t t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①✳
r✐❣❤t✿ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ s❧♦♣❡ ❛♥❛❧②s❡s ❛♥❞ t❤❡r❡♦❢ ❞❡r✐✈❡❞ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✸✵

✺✳✸✷ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❛t ✼✵ ➦❈✱ ♠❡❛s✉r❡❞ ❛❢t❡r t❤❡ ✸ ❞ ❤❡❛t✐♥❣ ♣❡r✐♦❞ ❛♥❞
❛❣❛✐♥ ❛❢t❡r ✶✵ ❞ ♦❢ r♦♦♠ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ ✭❝✭❈♠✭■■■✮ ❂ ✶·✶✵✲✼ ▼✱
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✺✳✸✸ ❱❛♥✬t ❍♦✛ ♣❧♦t ❛♥❞ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs ❢♦r t❤❡ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆
s②st❡♠ ✭s♦❞✐✉♠✲✐♥❞❡♣❡♥❞❡♥t✮✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✸✸

✺✳✸✹ ❘❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡s ❢♦r t❤❡ ♣❍ ❞❡♣❡♥❞❡♥t ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢
❬❈♠✭■■■✮❉❖❚❆❪✲❛t ✻✵ ➦❈ ❛♥❞ ✾✵ ➦❈✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✳ ❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧②
♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ✭❞♦ts✮ ✐s ♣❧♦tt❡❞ ♦♥t♦ t❤❡ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡s ♦❜t❛✐♥❡❞ ❜②
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✺✳✸✺ ❘❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ♣❍ ❞❡♣❡♥❞❡♥t s♣❡❝✐❛t✐♦♥ st✉❞② ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ✇✐t❤ ❈❤❡❧❡①✳ ❚❤❡ ❡rr♦r
❜❛rs ❛r❡ ♦♠✐tt❡❞✳ ❚❤❡ ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ❢♦r ♣❍ ✸ ✲ ✺ ✐s ≤ ✺ ✪✱ ❜✉t
♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② ❤✐❣❤ ❛❜♦✈❡ ♣❍ ✺ ✭✉♣ t♦ ✶✺ ✪ ♦r ❤✐❣❤❡r✮✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✸✼

✺✳✸✻ ♣❍✲❞❡♣❡♥❞❡♥t s♣❡❝✐❡s ❞✐str✐❜✉t✐♦♥s ✭❧❡❢t✮✱ s❧♦♣❡ ❛♥❛❧②s❡s ❛♥❞ t❤❡r❡♦❢ ❞❡r✐✈❡❞ ❧♦❣ ❑
✈❛❧✉❡s ✭r✐❣❤t✮ ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✹✵

✺✳✸✼ ❱❛♥✬t ❍♦✛ ♣❧♦t ❢♦r ❡①tr❛♣♦❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❢♦r ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ t♦ ✷✺ ➦❈ ✭s♦❞✐✉♠✲
✐♥❞❡♣❡♥❞❡♥t✮✳ ❚❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❢♦r ✼✵ ➦❈ ✇❛s ❢♦✉♥❞ t♦ ❜❡ t♦♦ ❤✐❣❤ ❛♥❞
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✺✳✸✽ ❙tr✉❝t✉r❡ ♦❢ ▲♥✭■■■✮✴❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s✱ ❡st✐♠❛t❡❞ ❜② ❛♣♣❧②✐♥❣ t❤❡ ✐♦♥✐❝ r❛❞✐✐
❢♦r ❈◆✻ ❬✾✷❪✳ ❙tr✉❝t✉r❡s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ✇✐t❤ ❚✉r❜♦♠♦❧❡ ✻✳✹ s♦❢t✇❛r❡✱ ❣r❛♣❤✐❝s ❞r❛✇♥
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✺✳✸✾ ❘❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡s ❢♦r t❤❡ ♣❍ ❞❡♣❡♥❞❡♥t ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❬❆❝✭■■■✮❉❖❚❆❪✲

❛t ✻✵ ➦❈ ❛♥❞ ✾✵ ➦❈✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✳ ❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ♦❜t❛✐♥❡❞ s♣❡❝✐❛t✐♦♥
✭❞♦ts✮ ✐s ♣❧♦tt❡❞ ♦♥t♦ t❤❡ s♣❡❝✐❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡s ♦❜t❛✐♥❡❞ ❜② ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥s ✇✐t❤ P❍❘❊❊◗❈✳✶✹✹

✺✳✹✵ ❉❡❝❛② ♦❢ ✶ ➭❈✐ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❞✉r✐♥❣ ✸✵ ❞❛②s✳ ❚❤❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ ❇✐✲✷✵✾ ❛t♦♠s ✐s r❛♣✐❞❧②
✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ✜rst ✻ ❞❛②s✱ r❡❛❝❤✐♥❣ ❛ ♥✉♠❜❡r ❡q✉❛❧ t♦ ❆❝✲✷✷✺ ❛❢t❡r ✶✵ ❞❛②s✳ ✶✹✽

✺✳✹✶ ❚❤❡ ♠♦❧❡❝✉❧❡ str✉❝t✉r❡ ♦❢ ❚❊❍❉●❆✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✹✾
✺✳✹✷ ❧❡❢t✿ ❊♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr✉♠ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ s♣❡❝✐❡s ❢♦r♠❡❞ ✇✐t❤ ❉●❆ ❡❧✉❛t❡ ❛t ♣❍ ✶ ❛♥❞ ♣❍

✺✳✺✳ ❲❛s❤✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❉●❆ r❡s✐♥ ✇❛s ❞♦♥❡ ✇✐t❤ ✹ ▼ ❛♥❞ ✵✳✵✺ ▼ ❍◆❖✸✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳
r✐❣❤t✿ ❘❛❞✐♦❣r❛♣❤✐❝ ✐♠❛❣❡ ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺ ❜❧❛♥❦ ■❚▲❈ st✉❞② ✭✸▼▼ ✴ ✵✳✾ ✪ ◆❛❈❧✮✳ ✶✹✾

✺✳✹✸ ❘❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ ❛♥t✐❜♦❞② r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ❞❡♠♦♥str❛t✐♥❣ t❤❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺
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✺✳✹✹ P✐❝t✉r❡ ♦❢ ❨✲✭❙✮❍❊❚❉✱ ❛ ♠♦❞✐✜❡❞ ❉❖❚❆ ❝♦♠♣♦✉♥❞✱ ✐♥ t❤❡ ❛❝t✐✈❡ s✐t❡ ♦❢ t❤❡ ✷❉✶✷✳✺
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✺✳✹✺ ❈❤❡❧❡① ❜❧❛♥❦s✱ ✇✐t❤ ✭❜❧❛❝❦✮ ❛♥❞ ✇✐t❤♦✉t ✭r❡❞✮ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✺✷
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▲✐st ♦❢ ❋✐❣✉r❡s ▲✐st ♦❢ ❋✐❣✉r❡s

✺✳✹✻ ■♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✭❆❆✱ r✐❣❤t✮ ♦♥ t❤❡ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ✭✶✺ ♠✐♥✱ ✹✺ ➦❈✮✳ ✳ ✳ ✳ ✶✺✸
✺✳✹✼ ❑✐♥❡t✐❝ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲♠❆❜ ✐♥ ✷ ▼ ❚❘■❙ ❜✉✛❡r

♠❡❞✐✉♠✳ ✏❆❆✑ ✐♥❞✐❝❛t❡s t❤❡ ❛❧✐q✉♦ts t♦ ✇❤✐❝❤ ❛s❝♦r❜✐❝ ❛❝✐❞ ✭❆❆✮ ✇❛s ❛❞❞❡❞✳ ✳ ✳ ✶✺✹
✺✳✹✽ ❨✐❡❧❞s ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❛❢t❡r ✺ ♠✐♥ ✭❧❡❢t✮ ❛♥❞ ✶✺

♠✐♥ ✭r✐❣❤t✮ ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦ t❤❡ ♣❍✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✺✼
✺✳✹✾ ❙t❛❜✐❧✐t② st✉❞② ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✐♥ ◆❛❖❆❝ ✲ ✭❧❡❢t✮ ❛♥❞ ◆❛✷❈❖✸✲

❜✉✛❡r ✭r✐❣❤t✮✳ ❚❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❡♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ✭♥♦t ♥♦r♠❛❧✐s❡❞✱ t♦♣ r♦✇✮ r❡❝♦r❞❡❞
❜❡❢♦r❡ ❛♥❞ ❛❢t❡r ✜❧tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡s ♦♥❧② ✐♥❞✐❝❛t❡ ❛ ♠✐♥✐♠❛❧ ❧♦ss ♦❢ ❈♠✭■■■✮
❢r♦♠ t❤❡ ❝♦♥❥✉❣❛t❡ ✭r❡❞✮✳ ❚❤❡ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ ✢✉❝t✉❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t②
♦❢ ❜♦t❤ s❛♠♣❧❡s ✭❜♦tt♦♠ r♦✇✮ r❡♠❛✐♥s r♦✉❣❤❧② ❝♦♥st❛♥t ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ✹✵ ❞❛②s ♣❡r✐♦❞✳ ✶✻✵

✺✳✺✵ ❊♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ♦❢ t❤❡ ✜❧tr❛t❡ ✇✐t❤ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❈♠✭■■■✮ ✭r❡❞✮ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ t♦ t❤❡
♣✉r❡ s♣❡❝tr❛ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❊❉❚❆ ✭❣r❡❡♥✮ ❛♥❞ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✭❜❧✉❡✮✳
❚❤❡ ♠❛①✐♠❛ ♦❢ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❜❛♥❞s ♦❢ ♦t❤❡r ❈♠✭■■■✮ s♣❡❝✐❡s ✇❤✐❝❤ ❝♦✉❧❞ ❤❛✈❡ ♣♦ss✐❜❧❡
❜❡❡♥ ❢♦r♠❡❞ ❛r❡ ✐♥❞✐❝❛t❡❞ ♦♥ t❤❡ ❧❡❢t✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✻✶

✺✳✺✶ ❙t❛❜✐❧✐t② st✉❞② ♦❢ ❆❝✲❉❖❚❆✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✐♥ ❊❉❚❆✴s❡r✉♠ ✭✐♥❝✉❜❛t✐♦♥ ❛t ✸✼ ➦❈✱
❧❡❢t✮ ❛♥❞ ✐♥ ✈❛r✐♦✉s ❜✉✛❡r ♠❡❞✐❛ ✭✐♥❝✉❜❛t✐♦♥ ❛t ✷✺ ➦❈✱ r✐❣❤t✮✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✻✷

✺✳✺✷ ❙❡r✉♠ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✐♥ ❤✉♠❛♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠✳ ❚❤❡ s❛♠♣❧❡s
✐♥❞✐❝❛t❡❞ ✇✐t❤ ✭✯✮ ✭❧❡❢t ❞✐❛❣r❛♠✮ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❛❧❧ s❛♠♣❧❡s ✐♥ t❤❡ r✐❣❤t ❞✐❛❣r❛♠ ✇❡r❡
✐♥❝✉❜❛t❡❞ ✉♥❞❡r ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳ ❚❤❡ st❛❜✐❧✐t② st✉❞② ♦♥ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆❚❖❈
✇❛s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❜② ❝♦✇♦r❦❡rs ✐♥ ♦✉r ❣r♦✉♣ ✭r✐❣❤t ❞✐❛❣r❛♠✱ r❡❞ ❬✷✾✷❪✮✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✻✸

✺✳✺✸ ❉✐❛❣r❛♠ ✜tt❡❞ ❢♦r ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❜✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ✐♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ❢r♦♠ t❤❡
st❛❜✐❧✐t② ❝✉r✈❡ ♦❢ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✻✺

✺✳✺✹ ❙❛t✉r❛t✐♦♥ ❜✐♥❞✐♥❣ ❝✉r✈❡ ❢♦r ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ✭❙❆ ❂ ✶ ➭❈✐✴✶✵✵➭❣
♠❆❜✮ ✐♥❝✉❜❛t❡❞ ✇✐t❤ ❑✹✷✷ ❧②♠♣❤♦♠❛ ❝❡❧❧s❀ ❣r❛♣❤✿ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❜✐♥❞✲
✐♥❣ ❝✉r✈❡❀ ✐♥s❡t ✿ ❝♦rr❡❧❛t✐♥❣ ❧✐♥❡❛r ❙❝❛t❝❤❛r❞ ♣❧♦t✳ ❚❤❡ Kd ❛♥❞ Bmax ❛r❡ ❣✐✈❡♥ ✐♥
♥▼ ❛♥❞ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ ❛♥t✐❣❡♥s✴❝❡❧❧✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❚❤❡ ❣r❛♣❤ ✇❛s ❣❡♥❡r❛t❡❞ ✇✐t❤
●r❛♣❤P❛❞ Pr✐s♠ ✺ ❬✷✾✺❪✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✻✼

✻✳✶ ❈♦♠♣❧❡① ❢♦r♠❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ❧♦❣ ❑ ❬▲♥❉❖❚❆❪✲ ❛❝r♦ss t❤❡ ❧❛♥t❤❛♥✐❞❡ s❡r✐❡s✱ ❞❡✲
t❡r♠✐♥❡❞ ❜② ❲✉ ❛♥❞ ❍♦rr♦❝❦s ✭✭✶✮ ❬✾❪✮✱ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ t♦ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❬▲♥❉❖❚❆❪✲ ❢r♦♠
❧✐t❡r❛t✉r❡ ❞❛t❛❜❛s❡s ✭✭✷✮ ❬✺✱ ✶✺✾❪✮✱ r❡❝❡♥t ♣✉❜❧✐❝❛t✐♦♥ ❢♦r ❬❈♠❉❖❚❆❪✲✱ ❬❆♠❉❖❚❆❪✲

❛♥❞ ❬❊✉❉❖❚❆❪✲ ✭✭✸✮ ❬✶✷✻❪✮ ❛♥❞ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ❬❆❝❉❖❚❆❪✲✱ ❬❈♠❉❖❚❆❪✲ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥
t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✭✹✮✳ ❆❧❧ ❝♦♥st❛♥ts ❛r❡ ✈❛❧✐❞ ❢♦r ✷✺ ➦❈✱ ■ ❂ ✵✳✶✳ ❚❤❡ r❡❛s♦♥ ❢♦r t❤❡
❞✐s❝r❡♣❛♥❝② ❜❡t✇❡❡♥ ✭✸✮ ❛♥❞ ✭✹✮ ✐s ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ ♣❛r❛❣r❛♣❤ ✺✳✸✳✷✳✶✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✼✻

✷✵✾





▲✐st ♦❢ ❚❛❜❧❡s

✶✳✶ ❖✈❡r✈✐❡✇ ♦❢ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡s ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❝♦♠♠♦♥❧② ❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ r❛❞✐♦t❤❡r❛♣② ❛♥❞
♥✉❝❧❡❛r ✐♠❛❣✐♥❣ ✭❞❛t❛ ❞❡r✐✈❡❞ ❢r♦♠ ❬✹✺❪✮✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✽

✶✳✷ ❙✉♠♠❛r② ♦❢ t❤❡ ❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ ❝❤❛r❣❡❞ ♣❛rt✐❝❧❡s ❛♣♣❧✐❝❛❜❧❡ ❢♦r
r❛❞✐♦t❤❡r❛♣②✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✷✵

✶✳✸ ●✉✐❞❡❧✐♥❡ ❢♦r t❤❡ ❜✉✐❧❞✉♣ ♦❢ r❛❞✐♦❝♦♥❥✉❣❛t❡s ♠❛t❝❤✐♥❣ t❤❡ s♣❡❝✐✜❝ t❤❡r❛♣❡✉t✐❝ ♥❡❡❞s✳ ✷✵

✸✳✶ ❆❝✐❞ ❞✐ss♦❝✐❛t✐♦♥ ❝♦♥st❛♥ts ♣❑❛✱♥ ❢♦r ❍✹❉❖❚❆ ✭✷✺➦❈✱ ■ ❂ ✵✳✶ ❚▼❆❈❧✮✳ ❉❛t❛ ❞❡✲
r✐✈❡❞ ❢r♦♠ ❬✶✶❪✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✹✾

✸✳✷ ❈♦♠♣❧❡① st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❧♦❣ ❑ ❢♦r ❝♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❉❖❚❆ ✇✐t❤ ✈❛r✐♦✉s ♠❡t❛❧ ❝❛t✐♦♥s
❛t ✷✺ ➦❈✱ ■ ❂ ✵✳✶❀ t❛❦❡♥ ❢r♦♠ ◆■❙❚ ❞❛t❛❜❛s❡ ❬✶✺✾❪❀ ❜❧✉❡✿ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ ❜② ■❯P❆❈ ❬✺❪✳ ✳ ✹✾

✸✳✸ ❈♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❤✉♠❛♥ ❜❧♦♦❞ s❡r✉♠ ❝♦♠♣♦♥❡♥ts ♦❢ ♣❛rt✐❝✉❧❛r ✐♥t❡r❡st ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t
t♦ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦❝♦♥❥✉❣❛t❡ st❛❜✐❧✐t② ✉♥❞❡r ♣❤②s✐♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❬✶✹✷❪✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✻✺

✹✳✶ ▼❛✐♥ γ✲❡♥❡r❣✐❡s ♦❢ ❇✐✲✷✶✸✱ ❋r✲✷✷✶✱ ❆❝✲✷✷✺ ❛♥❞ ❘❛✲✷✷✺ ✇✐t❤ ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ❡♠✐ss✐♦♥
♣r♦❜❛❜✐❧✐t✐❡s ❬✷✸✺❪✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✼✹

✹✳✷ ❘❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ❛ss❡ss♠❡♥t ♦❢ ✈❛r✐♦✉s ■❚▲❈ s②st❡♠s t♦ ✐❞❡♥t✐❢② s✉✐t❛❜❧❡ s②st❡♠s ❢♦r
r❡❧✐❛❜❧❡ s❡♣❛r❛t✐♦♥ ♦❢ ❢r❡❡ ❆❝✭■■■✮ ❢r♦♠ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆✲♠❆❜✳ ❚❤❡
♠♦st s✉✐t❛❜❧❡ ■❚▲❈ s②st❡♠s ❛r❡ ❤✐❣❤❧✐❣❤t❡❞ ✐♥ ❜❧✉❡✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✽✺

✺✳✶ ❉❡t❡r♠✐♥❡❞ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❉❖❚❆ ✐♥ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢
✷✺ ✲ ✾✵ ➦❈ ✭♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✭♣✳✇✳✮✮ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ❉❖❚❆ ❛t
✷✺ ➦❈ ✐♥ ✈❛r✐♦✉s ❡❧❡❝tr♦❧②t❡ ♠❡❞✐❛ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ❞❛t❛ ❢♦r ❉❚P❆ ❛♥❞
❚❊❚❆✳ ❚❤❡ ✈❛❧✉❡s ✇✐t❤♦✉t ❡rr♦r r❛♥❣❡ ✇❡r❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ❧✐t❡r❛t✉r❡
❞❛t❛✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✾✸

✺✳✷ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs ❢♦r t❤❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❉❖❚❆ ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✮ ✐♥
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❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥t ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ✇✐t❤ ❚❘▲❋❙ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈
✭❝✭❈♠✭■■■✮ ❂ ✶·✶✵✲✼ ▼✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✮✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✷✼

✺✳✶✸ ❊①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❧♦❣ ❑ ❢♦r ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛t ✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈ ✐♥ ◆❛❈❧❖✹ ❛♥❞
✉♥❞❡r s♦❞✐✉♠✲❢r❡❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✱ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ t♦ ♣✉❜❧✐s❤❡❞ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥✲
st❛♥ts ❢♦r ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✷✾

✺✳✶✹ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ s♦♠❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ❢♦r ▲♥✭■■■✮✴❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s ✐♥ t❤❡ ❧✐t❡r✲
❛t✉r❡✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✸✷

✺✳✶✺ ❙t❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❧♦❣ ❑ ❬❈♠✭❉❖❚❆✮❪✲✱ ❬◆❛✭❉❖❚❆✮❪✸✲ ❛♥❞ ♣❑❛✱♥ ✈❛❧✉❡s ❞❡t❡r♠✲
✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼✮✱ r❡❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢♦r ■ ❂ ✵✱ ❛s ✇❡❧❧ ❛s t❤❡ ❆ ✈❛❧✉❡s
❢♦r t❤❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡s ❬✷✼✾❪✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✸✺

✺✳✶✻ ❊①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛♥❞ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ st❛❜✐❧✐t②
❝♦♥st❛♥t ❧♦❣ ❑ ♦❢ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ✇✐t❤ ❘❛❞✐♦ ✲ ■❚▲❈ ✐♥ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ r❛♥❣❡ ♦❢
✹✺ ✲ ✾✵ ➦❈ ✭❝✭❆❝✭■■■✮✮ ❂ ✸·✶✵✲✶✵ ▼✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼✮✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✸✾

✺✳✶✼ ❙✉♠♠❛r② ♦❢ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣❛r❛♠❡t❡rs ❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡①❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮ ❛♥❞
❆❝✭■■■✮ ✇✐t❤ ❉❖❚❆ ✭✐♥ s♦❞✐✉♠✲❢r❡❡ ♠❡❞✐❛✱ ■ ❂ ✵✳✶ ▼✮✳ ❚❤❡ ✈❛❧✉❡s ✐♥ ❜r❛❝❦❡ts
r❡♣r❡s❡♥t t❤❡ ♣❛r❛♠❡t❡rs ♦❜t❛✐♥❡❞ ❜② ✜tt✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❧♦❣ ❑ ✈❛❧✉❡s ✐♥ ♠❡❞✐❛ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣
◆❛✰✭■ ❂ ✵✳✶ ▼✮✳ ❚❤❡ ✈❛❧✉❡s ✐♥❞✐❝❛t❡s ✇✐t❤ ❛st❡r✐s❦ ❛r❡ st❛♥❞❛rt ❞❛t❛ ❢♦r ■ ❂ ✵✳ ✳ ✳ ✶✹✸

✺✳✶✽ ❙t❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ❧♦❣ ❑ ❬❆❝✭❉❖❚❆✮❪✲❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✭■ ❂ ✵✳✶ ▼✮✱
r❡❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢♦r ■ ❂ ✵✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✹✹

✺✳✶✾ ❖✈❡r✈✐❡✇ ♦❢ s♦♠❡ s❡❧❡❝t❡❞ ■❈P✲▼❙ r❡s✉❧ts ❢♦r ✈❛r✐♦✉s s❛♠♣❧❡s t❛❦❡♥ ❢r♦♠ t❤r❡❡
❞✐✛❡r❡♥t ❆❝✲✷✷✺ ❝❤❛r❣❡s✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✹✻

✺✳✷✵ ❘❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ♣❍✲❞❡♣❡♥❞❡♥t st✉❞② ♦♥ t❤❡ ❆❝✲✷✷✺✲❉❖❚❆✲♠❆❜ ❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ❦✐♥❡t✐❝s✳ ✳ ✶✺✻
✺✳✷✶ ❆✈❡r❛❣❡ r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ②✐❡❧❞s ❛❝❤✐❡✈❡❞ ❢♦r r❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣s ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡

♦♣t✐♠✐s❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ ❧❛❜❡❧❧❡❞ ❉❖❚❆✲❝❤❡❧❛t❡❞ ▼❛❜❚❤❡r❛➤
✇✐t❤ ✈❛r✐♦✉s s♣❡❝✐✜❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s✳ ❚❤❡ r❡❛❝t✐♦♥s ✇❡r❡ ❝♦♥❞✉❝t❡❞ ❛t ♣❍ ✾ ❛♥❞ ✸✼✱ ✹✷ ♦r
✹✺ ➦❈✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✺✽

✻✳✶ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❞❛t❛ ❢♦r t❤❡ ♣r♦t♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ ❍✹❉❖❚❆ ✐♥ ✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹❛♥❞ ✐♥ ◆❛✲
❢r❡❡ ♠❡❞✐✉♠ ♦❜t❛✐♥❡❞ ✐♥ t❤✐s ✇♦r❦✱ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ t♦ ❞❛t❛ ❢♦r ❍✺❉❚P❆ ✭✶✳✵✺ ▼
◆❛❈❧❖✹❬✷✻✵❪✮✳ ❋♦r ❉❖❚❆✱ t❤❡ ∆RH✱ ∆RS ✈❛❧✉❡s ✐♥ ❜r❛❝❦❡ts r❡♣r❡s❡♥t t❤❡ r❡s✲
✉❧ts ❢♦r t❤❡ s♦❞✐✉♠✲❢r❡❡ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ t❤❡ ✈❛❧✉❡s ✐♥❞✐❝❛t❡❞ ✇✐t❤ ❛st❡r✐s❦ r❡♣r❡s❡♥t t❤❡
st❛♥❞❛r❞ ❞❛t❛ ❛t ■ ❂ ✵✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✼✵

✻✳✷ ❙♣❡❝tr♦s❝♦♣✐❝ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ ✈❛r✐♦✉s ❈♠✭■■■✮✲ ❛♥❞ ❊✉✭■■■✮ s♣❡❝✐❡s ✐♥✈❡st✐❣❛t❡❞ ✐♥ t❤❡
♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ❞❛t❛ ❢♦r ❊✉✭■■■✮❉❖❚❆✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✼✷

✻✳✸ ❑✐♥❡t✐❝ ❞❛t❛ ❢♦r t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆✲◆❈❙ ✭♣❍ ✷✳✾✱
✵✳✶ ▼ ◆❛❈❧❖✹✮✳ ❊①❝❡♣t ❢♦r ♣r♦❝❡ss❡❞ ♣❉❖❚❆✲◆❈❙✱ t❤❡ ♣❛r❛♠❡t❡rs ❦✱ ❆✱ ❊❛✱
∆RH

‡✱ ∆RS
‡✱ ∆RG

‡
25➦❈ ❛r❡ ♣r❡s❡♥t❡❞ ❛s ❛✈❡r❛❣❡ ✈❛❧✉❡s ❢r♦♠ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts ❝♦♥✲

❞✉❝t❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦✳ ❚❤❡ ❡rr♦rs r❡✢❡❝t t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✼✸
✻✳✹ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❞❛t❛ ❢♦r ◆❛✭■✮❉❖❚❆✱ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆ ♦❜t❛✐♥❡❞

✐♥ t❤✐s ✇♦r❦ ✭♣✳✇✳✮ ✐♥ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ ❧✐t❡r❛t✉r❡ ❞❛t❛ ❢♦r ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ ▲♥✭■■■✮❉❖❚❆
❛♥❞ ❆♥✭■■■✮❉❖❚❆ ❝♦♠♣❧❡①❡s✳ ❆❧❧ ❝♦♥st❛♥ts ❛r❡ ✈❛❧✐❞ ❢♦r ■ ❂ ✵✳✶ ▼ ✐❢ ♥♦t st❛t❡❞
♦t❤❡r✇✐s❡✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✼✹

✻✳✺ ❚❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ st❛♥❞❛r❞ ❞❛t❛ ❢♦r ◆❛✭■✮❉❖❚❆✱ ❈♠✭■■■✮❉❖❚❆ ❛♥❞ ❆❝✭■■■✮❉❖❚❆
♦❜t❛✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦ ✭■ ❂ ✵✮ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✼✺

✻✳✻ ❖♣t✐♠✐s❡❞ ♣r♦t♦❝♦❧ ❢♦r t❤❡ s②♥t❤❡s✐s ♦❢ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝❛❧❧② ❛♥❞ ❦✐♥❡t✐❝❛❧❧② st❛❜❧❡
❆❝✲✷✷✺✲❧❛❜❡❧❧❡❞ ❉❖❚❆✲◆❈❙✲▼❛❜❚❤❡r❛➤ ❝♦♥❥✉❣❛t❡s ✇✐t❤ ♣r❡s❡r✈❡❞ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ✐♥✲
t❡r❣r✐t② ❛♥❞ t❤❡✐r ♣❤❛r♠❛❝♦❧♦❣✐❝❛❧ ♣r♦♣❡rt✐❡s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✐♥ t❤❡ ♣r❡s❡♥t ✇♦r❦✳ ✳ ✳ ✳ ✶✼✼

✷✶✷



❇✐❜❧✐♦❣r❛♣❤②

❬✶❪ ❙❝❤❡✐♥❜❡r❣✱ ❉✳❆✳ ❛♥❞ ▼❝❉❡✈✐tt✱ ▼✳❘✳✱ ❆❝t✐♥✐✉♠✲✷✷✺ ✐♥ ❚❛r❣❡t❡❞ ❆❧♣❤❛✲P❛rt✐❝❧❡ ❚❤❡r❛♣❡✉t✐❝
❆♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s✱ ❈✉rr❡♥t ❘❛❞✐♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s✱ ✹✱ ✸✵✻✕✸✷✵✱ ✷✵✶✶✳

❬✷❪ ❉❡❛❧✱ ❑✳❆✳❀ ❉❛✈✐s✱ ■✳❆✳❀ ▼✐r③❛❞❡❤✱ ❙✳❀ ❑❡♥♥❡❧✱ ❙✳❏✳❀ ❛♥❞ ❇r❡❝❤❜✐❡❧✱ ▼✳❲✳✱ ■♠♣r♦✈❡❞ ✐♥ ✈✐✈♦
st❛❜✐❧✐t② ♦❢ ❛❝t✐♥✐✉♠✲✷✷✺ ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ❝♦♠♣❧❡①❡s✱ ❏♦✉r♥❛❧ ♦❢ ▼❡❞✐❝✐♥❛❧ ❈❤❡♠✐str②✱ ✹✷✭✶✺✮✱
✷✾✽✽✕✷✾✾✷✱ ✶✾✾✾✳

❬✸❪ ▼✐❡❞❡r❡r✱ ▼✳❀ ❍❡♥r✐❦s❡♥✱ ●✳❀ ❆❧❦❡✱ ❆✳❀ ▼♦ss❜r✉❣❣❡r✱ ■✳❀ ◗✉✐♥t❛♥✐❧❧❛✲▼❛rt✐♥❡③✱ ▲✳❀
❙❡♥❡❦♦✇✐ts❝❤✲❙❝❤♠✐❞t❦❡✱ ❘✳❀ ❛♥❞ ❊ss❧❡r✱ ▼✳✱ Pr❡❝❧✐♥✐❝❛❧ ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛❧♣❤❛✲♣❛rt✐❝❧❡ ❣❡♥✲
❡r❛t♦r ♥✉❝❧✐❞❡ ❆❝✲✷✷✺ ❢♦r s♦♠❛t♦st❛t✐♥ r❡❝❡♣t♦r r❛❞✐♦t❤❡r❛♣② ♦❢ ♥❡✉r♦❡♥❞♦❝r✐♥❡ t✉♠♦rs✱ ❈❧✐♥✲
✐❝❛❧ ❈❛♥❝❡r ❘❡s❡❛r❝❤✱ ✶✹✭✶✶✮✱ ✸✺✺✺✕✸✺✻✶✱ ✷✵✵✽✳

❬✹❪ ▼✐❡❞❡r❡r✱ ▼✳❀ ❙❝❤❡✐♥❜❡r❣✱ ❉✳❆✳❀ ❛♥❞ ▼❝❉❡✈✐tt✱ ▼✳❘✳✱ ❘❡❛❧✐③✐♥❣ t❤❡ ♣♦t❡♥t✐❛❧ ♦❢ t❤❡ ❆❝t✐♥✐✉♠✲
✷✷✺ r❛❞✐♦♥✉❝❧✐❞❡ ❣❡♥❡r❛t♦r ✐♥ t❛r❣❡t❡❞ ❛❧♣❤❛ ♣❛rt✐❝❧❡ t❤❡r❛♣② ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s✱ ❆❞✈❛♥❝❡❞ ❉r✉❣
❉❡❧✐✈❡r② ❘❡✈✐❡✇s✱ ✻✵✭✶✷✮✱ ✶✸✼✶✕✶✸✽✷✱ ✷✵✵✽✳

❬✺❪ ❆♥❞❡r❡❣❣✱ ●✳❀ ❆r♥❛✉❞✲◆❡✉✱ ❋✳❀ ❉❡❧❣❛❞♦✱ ❘✳❀ ❋❡❧❝♠❛♥✱ ❏✳❀ ❛♥❞ P♦♣♦✈✱ ❑✳✱ ❈r✐t✐❝❛❧ ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥
♦❢ st❛❜✐❧✐t② ❝♦♥st❛♥ts ♦❢ ♠❡t❛❧ ❝♦♠♣❧❡①❡s ♦❢ ❝♦♠♣❧❡①♦♥❡s ❢♦r ❜✐♦♠❡❞✐❝❛❧ ❛♥❞ ❡♥✈✐r♦♥♠❡♥t❛❧
❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s ✭■❯P❆❈ ❚❡❝❤♥✐❝❛❧ ❘❡♣♦rt✮✱ P✉r❡ ❛♥❞ ❆♣♣❧✐❡❞ ❈❤❡♠✐str②✱ ✼✼✭✽✮✱ ✶✹✹✺✕✶✹✾✺✱
✷✵✵✺✳

❬✻❪ ▼❝❉❡✈✐tt✱ ▼✳❘✳❀ ▼❛✱ ❉✳❙✳❀ ❙✐♠♦♥✱ ❏✳❀ ❋r❛♥❦✱ ❘✳❑✳❀ ❛♥❞ ❙❝❤❡✐♥❜❡r❣✱ ❉✳❆✳✱ ❉❡s✐❣♥ ❛♥❞
s②♥t❤❡s✐s ♦❢ ❆❝✲✷✷✺ r❛❞✐♦✐♠♠✉♥♦♣❤❛r♠❛❝❡✉t✐❝❛❧s✱ ❆♣♣❧✐❡❞ ❘❛❞✐❛t✐♦♥ ❛♥❞ ■s♦t♦♣❡s✱ ✺✼✭✻✮✱
✽✹✶✕✽✹✼✱ ✷✵✵✷✳

❬✼❪ ❑❛♥♥❡♥❣✐❡ss❡r✱ ❙✳✱ ❘❛❞✐♦❧❛❜❡❧❧✐♥❣ ♦❢ ❛♥t✐❜♦❞✐❡s ❛♥❞ ♣❡♣t✐❞❡s ✇✐t❤ ❆❝✲✷✷✺✱ ❉✐♣❧♦♠❛r❜❡✐t✱ ❯♥✐✲
✈❡rs✐t② ♦❢ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣✱ ✷✵✵✾✳

❬✽❪ ❲✉✱ ❙✳▲✳ ❛♥❞ ❍♦rr♦❝❦s✱ ❲✳❉✳✱ ❑✐♥❡t✐❝s ♦❢ ❝♦♠♣❧❡①✲❢♦r♠❛t✐♦♥ ❜② ♠❛❝r♦❝②❝❧✐❝ ♣♦❧②❛③❛
♣♦❧②❝❛r❜♦①②❧❛t❡ ❧✐❣❛♥❞s ✲ ❉❡t❡❝t✐♦♥ ❛♥❞ ❝❤❛r❛❝t❡r✐③❛t✐♦♥ ♦❢ ❛♥ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ✐♥ t❤❡ ❊✉✸✰✲
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Eidesstattliche Versicherung gemäß § 8 der Promotionsordnung 
der Naturwissenschaftlich-Mathematischen Gesamtfakultät 

der Universität Heidelberg 
 
 
 
 
1. Bei der eingereichten Dissertation zu dem Thema 
 
 
___________________________________________________________________ 
 
___________________________________________________________________ 
 
___________________________________________________________________ 
 
 
handelt es sich um meine eigenständig erbrachte Leistung. 
 
 
2. Ich habe nur die angegebenen Quellen und Hilfsmittel benutzt und mich keiner 
unzulässigen Hilfe Dritter bedient. Insbesondere habe ich wörtlich oder sinngemäß 
aus anderen Werken übernommene Inhalte als solche kenntlich gemacht. 
 
 
3. Die Arbeit oder Teile davon habe ich wie folgt/bislang nicht1) an einer Hochschule 
des In- oder Auslands als Bestandteil einer Prüfungs- oder Qualifikationsleistung vor- 
gelegt. 
 
Titel der Arbeit:_______________________________________________________ 
 
___________________________________________________________________ 
 
Hochschule und Jahr:__________________________________________________ 
 
Art der Prüfungs- oder Qualifikationsleistung:_______________________________ 
 
 
4. Die Richtigkeit der vorstehenden Erklärungen bestätige ich. 
 
 
5. Die Bedeutung der eidesstattlichen Versicherung und die strafrechtlichen Folgen einer 
unrichtigen oder unvollständigen eidesstattlichen Versicherung sind mir bekannt. 
 
Ich versichere an Eides statt, dass ich nach bestem Wissen die reine Wahrheit erklärt und 
nichts verschwiegen habe. 
 
 
 
 
_____________                                                                                 _________________ 
Ort und Datum                                                                                            Unterschrift 
 
1)

 Nicht Zutreffendes streichen. Bei Bejahung sind anzugeben: der Titel der andernorts vorgelegten 
Arbeit, die Hochschule, das Jahr der Vorlage und die Art der Prüfungs- oder Qualifikationsleistung. 


