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❯♥✐✈❡rs✐t② ♦❢ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣

▼❛st❡r t❤❡s✐s

✐♥ P❤②s✐❝s

s✉❜♠✐tt❡❞ ❜②

❋❧♦r✐❛♥ ❉✐♥❣❡r

❜♦r♥ ✐♥ ❆❛❧❡♥
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❈❤❛r❛❝t❡r✐s❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ ❈❛✈✐t② ❘✐♥❣✲❉♦✇♥

❙♣❡❝tr♦♠❡t❡r ❢♦r ♠❡❛s✉r✐♥❣ ❈❖2✱ ❈❍4✱ δ
13❈❖2✱ ❛♥❞

δ13❈❍4 ✐♥ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r

✭❘❡✈✐s❡❞ ✈❡rs✐♦♥ ❢r♦♠ ❆✉❣✉st ✷✵✶✹✮

❚❤✐s ▼❛st❡r t❤❡s✐s ❤❛s ❜❡❡♥ ❝❛rr✐❡❞ ♦✉t ❜② ❋❧♦r✐❛♥ ❉✐♥❣❡r

❛t t❤❡

■♥st✐t✉t❡ ♦❢ ❊♥✈✐r♦♥♠❡♥t❛❧ P❤②s✐❝s

✉♥❞❡r t❤❡ s✉♣❡r✈✐s✐♦♥ ♦❢

❉r✳ ▼❛rt✐♥❛ ❙❝❤♠✐❞t ❛♥❞ ❉r✳ ■♥❣❡❜♦r❣ ▲❡✈✐♥





❆❜str❛❝t

❈♦♥t✐♥✉♦✉s ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ♦❢ t❤❡ ❣r❡❡♥❤♦✉s❡ ❣❛s❡s ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4✱ ❛❧♦♥❣ ✇✐t❤ t❤❡✐r

✐s♦t♦♣♦❧♦❣✉❡s 13❈❖2 ❛♥❞ 13❈❍4✱ ❛r❡ t❤❡ ❜❛s✐s ❢♦r ❡st✐♠❛t✐♥❣ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝

❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ✢✉①❡s ♦♥ ❤✐❣❤ t❡♠♣♦r❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ❛♥❞ ❢♦r ✐❞❡♥t✐❢②✐♥❣ t❤❡✐r s♦✉r❝❡s

❛♥❞ s✐♥❦s✳ ❚❤❡ ❈❛✈✐t② ❘✐♥❣✲❉♦✇♥ ❙♣❡❝tr♦♠❡t❡r ✭❈❘❉❙✮ ●✷✷✵✶✲✐ ♠❡❛s✉r❡s
12❈❖2✱

13❈❖2✱
12❈❍4✱

13❈❍4✱ ❛♥❞ ❍2❖ ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ❛♥❞ s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s❧② ✐♥ ❛

❣❛s s❛♠♣❧❡✳ ■♥ t❤✐s t❤❡s✐s✱ t❤❡ ❈❘❉❙ ●✷✷✵✶✲✐ ❤❛s ❜❡❡♥ ✐♥st❛❧❧❡❞ ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣

❢♦r r♦✉t✐♥❡ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ❛♥❛❧②s✐s ❛♥❞ ❢♦r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ♦❢ ❤✐❣❤❧② ❝♦♥❝❡♥tr❛t❡❞

❈❍4 s❛♠♣❧❡s✳ ■t ❤❛s ❜❡❡♥ ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡❞ ❛♥❞ t❤♦r♦✉❣❤❧② t❡st❡❞ ✐♥ t❡r♠s ♦❢

❛❝❝✉r❛❝②✱ ♣r❡❝✐s✐♦♥✱ ❛♥❞ ❝♦♠♣❛t✐❜✐❧✐t②✳ ■t ✇❛s ❢♦✉♥❞✱ t❤❛t ❢♦r ❛❝❝✉r❛t❡ r❡s✉❧ts✱

t❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t✐♦♥ ✐s ✐♥s✉✣❝✐❡♥t✱ ✇❤✐❝❤ ♠❛❦❡s ❛ ♣r❡❝❡❞✐♥❣

❞r②✐♥❣ ♥❡❝❡ss❛r②✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ❛♥ ✐♥str✉♠❡♥t❛❧ ♥♦♥✲❧✐♥❡❛r✐t② ✐♥ t❤❡ ❈❖2 ❛♥❞

❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ✇❛s ♦❜s❡r✈❡❞✳ ◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss✱ ❛ s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ②✐❡❧❞s

❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❝♦♠♣❛t✐❜❧❡ t♦ ♦t❤❡r r♦✉t✐♥❡ ✐♥str✉♠❡♥ts

✭✐✳❡✳ ❋♦✉r✐❡r ❚r❛♥s❢♦r♠ ■♥❢r❛❘❡❞ s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ✭❋❚■❘✮ ❛♥❞ ❣❛s ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤✮ ✐♥

❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ❲♦r❧❞ ▼❡t❡♦r♦❧♦❣✐❝❛❧ ❖r❣❛♥✐③❛t✐♦♥ r❡❝♦♠♠❡♥❞❛t✐♦♥s✳ ❚❤❡

δ
13❈❖2 r❡s✉❧ts ♦❢ ❈❘❉❙✱ ❋❚■❘✱ ❛♥❞ t❤❡ ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ❛r❡

❝♦♠♣❛t✐❜❧❡ ❢♦r ❝②❧✐♥❞❡r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✳ ❋♦r ❝♦♥t✐♥✉♦✉s ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts

❛ s②st❡♠❛t✐❝ ♦✛s❡t ♦❢ ∆(δ13❈❖2)❈❘❉❙−❋❚■❘ = (0.07± 0.11)h ✇❛s ♦❜s❡r✈❡❞✳

❑✉r③❢❛ss✉♥❣

❑♦♥t✐♥✉✐❡r❧✐❝❤❡ ▼❡ss✉♥❣❡♥ ❞❡r ❚r❡✐❜❤❛✉s❣❛s❡ ❈❖2 ✉♥❞ ❈❍4✱ s♦✇✐❡ ❞❡r❡♥ ■s♦✲

t♦♣♦❧♦❣❡ 13❈❖2 ✉♥❞
13❈❍4✱ ❡r❧❛✉❜❡♥ ③❡✐t❧✐❝❤ ❤♦❝❤❛✉❢❣❡❧öst❡ ❆❜s❝❤ät③✉♥❣❡♥ ❞❡r

❛t♠♦s♣❤är✐s❝❤❡♥ ❈❖2✲ ✉♥❞ ❈❍4✲❋❧üss❡ s♦✇✐❡ ❡✐♥❡ ❆♥❛❧②s❡ ✐❤r❡r ◗✉❡❧❧❡♥ ✉♥❞

❙❡♥❦❡♥✳ ❉❛s ❈❛✈✐t② ❘✐♥❣✲❉♦✇♥ ❙♣❡❦tr♦♠❡t❡r ✭❈❘❉❙✮ ●✷✷✵✶✲✐ ♠✐sst ❦♦♥t✐♥✉✐❡r✲

❧✐❝❤ ✉♥❞ s✐♠✉❧t❛♥ 12❈❖2✱
13❈❖2✱

12❈❍4✱
13❈❍4 ✉♥❞ ❍2❖ ✐♥ ❡✐♥❡r ●❛s♣r♦❜❡✳

■♥ ❞✐❡s❡r ❆r❜❡✐t ✇✉r❞❡ ❞❛s ❈❘❉❙ ●✷✷✵✶✲✐ ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ❢ür r♦✉t✐♥❡♠äÿ✐❣❡

❛t♠♦s♣❤är✐s❝❤❡ ▼❡ss✉♥❣❡♥ ✉♥❞ ③✉r ❱❡r♠❡ss✉♥❣ ✈♦♥ ❤♦❝❤❦♦♥③❡♥tr✐❡rt❡♥ ❈❍4✲

Pr♦❜❡♥ ✐♥st❛❧❧✐❡rt✳ ❉❛s ■♥str✉♠❡♥t ✇✉r❞❡ ❝❤❛r❛❦t❡r✐s✐❡rt ✉♥❞ s♦r❣❢ä❧t✐❣ ❜❡③ü❣❧✐❝❤

●❡♥❛✉✐❣❦❡✐t✱ Prä③✐s✐♦♥ ✉♥❞ ❑♦♠♣❛t✐❜✐❧✐tät ❣❡t❡st❡t✳ ❊s ✇✉r❞❡ ❢❡st❣❡st❡❧❧t✱ ❞❛ss

❞✐❡ ✐♥t❡r♥❡ ❲❛ss❡r❞❛♠♣❢❦♦rr❡❦t✉r ③✉ ✉♥❣❡♥❛✉❡♥ ❊r❣❡❜♥✐ss❡♥ ❢ü❤rt ✉♥❞ s♦♠✐t ❡✐♥❡

✈♦r❤❡r❣❡❤❡♥❞❡ ❚r♦❝❦♥✉♥❣ ♥♦t✇❡♥❞✐❣ ✐st✳ ❆✉ÿ❡r❞❡♠ ✇✉r❞❡ ❡✐♥❡ ✐♥str✉♠❡♥t❡❧❧❡

◆✐❝❤t❧✐♥❡❛r✐tät ✐♥ ❞❡♥ ❈❖2✲ ✉♥❞ ❈❍4✲❑♦♥③❡♥tr❛t✐♦♥❡♥ ❜❡♦❜❛❝❤t❡t✳ ❉❡♥♥♦❝❤ ❢ü❤rt

❜❡r❡✐ts ❡✐♥❡ ❊✐♥✲P✉♥❦t✲❑❛❧✐❜r✐❡r✉♥❣ ③✉ ❈❖2✲ ✉♥❞ ❈❍4✲❑♦♥③❡♥tr❛t✐♦♥✱ ❞✐❡ ♠✐t ❞❡♥

❛♥❞❡r❡♥ r♦✉t✐♥❡♠äÿ✐❣❡♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣❡r ■♥str✉♠❡♥t❡♥ ✭❞✳❤✳ ❋♦✉r✐❡r ❚r❛♥s❢♦r♠ ■♥✲

❢r❛❘❡❞ ❙♣❡❦tr♦♠❡t❡r ✭❋❚■❘✮ ✉♥❞ ●❛s✲❈❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤✮ ✐♥♥❡r❤❛❧❜ ❞❡r ❊♠♣❢❡❤❧✉♥✲

❣❡♥ ❞❡r ❲♦r❧❞ ▼❡t❡♦r♦❧♦❣✐❝❛❧ ❖r❣❛♥✐③❛t✐♦♥ ✈❡r❡✐♥❜❛r s✐♥❞✳ ❉✐❡ δ
13❈❖2✲

❊r❣❡❜♥✐ss❡ ✈♦♥ ❈❘❉❙✱ ❋❚■❘ ✉♥❞ ❞❡♠ ▼❛ss❡♥s♣❡❦tr♦♠❡t❡r ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ s✐♥❞ ❢ür

❚❛♥❦♠❡ss✉♥❣❡♥ ♠✐t❡✐♥❛♥❞❡r ✈❡r❡✐♥❜❛r✳ ❇❡✐ ❦♦♥t✐♥✉✐❡r❧✐❝❤❡♥ ❆✉ÿ❡♥❧✉❢t♠❡ss✉♥✲

❣❡♥ ✇✐r❞ ❤✐♥❣❡❣❡♥ ❡✐♥❡ s②st❡♠❛t✐s❝❤❡ ❆❜✇❡✐❝❤✉♥❣ ✈♦♥ ∆(δ13❈❖2)❈❘❉❙−❋❚■❘ =
(0.07± 0.11)h ❜❡♦❜❛❝❤t❡t✳





❈♦♥t❡♥ts

✶ ■♥tr♦❞✉❝t✐♦♥ ✾

✷ ❚❤❡♦r❡t✐❝❛❧ ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ✶✺
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✸ ❊①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ s❡t✲✉♣ ♦❢ t❤❡ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ s②st❡♠ ✷✶

✸✳✶ ❈❛✈✐t② r✐♥❣✲❞♦✇♥ s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✷✶
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✸✳✷ ❙❛♠♣❧❡ ✐♥❧❡t s②st❡♠ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✷✺
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▲✐❢❡ ♦♥ ❊❛rt❤ ✐s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❜② ✐ts ❝❧✐♠❛t❡ s②st❡♠✳ ❚❤✐s ✐s s❤♦✇♥ ♠♦st ♣r♦♠✐♥❡♥t❧②
❜② t❤❡ ❣❧❛❝✐❛❧s✱ t❤❡ ❡①t✐♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞✐♥♦s❛✉rs ♦r s✐♠♣❧② ❜② t❤❡ ✐♥❤♦s♣✐t❛❧✐t② ♦❢
❞❡s❡rts✳ ❇✉t ❛❧r❡❛❞② ❧❡ss st❛rt❧✐♥❣ ❝❧✐♠❛t❡ ❝❤❛♥❣❡s ❤❛❞ ❛ ❣r❡❛t ✐♠♣❛❝t ♦♥ ♠❛♥❦✐♥❞✳
❋♦r ❡①❛♠♣❧❡✱ t❤❡ r✐s❡ ❛♥❞ ❢❛❧❧ ♦❢ t❤❡ ❘♦♠❛♥ ❡♠♣✐r❡ ♠✐❣❤t ❜❡ s✉♣♣♦rt❡❞ ❜② ❝❧✐♠❛t❡
❝❤❛♥❣❡s ❬❍✉♥t✐♥❣t♦♥✱ ✶✾✶✼❪✳ ❆ ♠❛❥♦r ❛✐♠ ♦❢ ❝❧✐♠❛t❡ s❝✐❡♥❝❡ ✐s t♦ ✉♥❞❡rst❛♥❞ t❤❡
❝❧✐♠❛t❡ s②st❡♠ ♦❢ t❤❡ ❊❛rt❤ ❛♥❞ t❤❡r❡❜② t♦ ❢♦r❡❝❛st t❤❡ ✐♠♣❛❝t ♦❢ ❛ ❝❧✐♠❛t✐❝ ❝❤❛♥❣❡
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❚❤❡ ❢✉♥❝t✐♦♥✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❊❛rt❤✬s ❝❧✐♠❛t❡ s②st❡♠ ✐s ❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ✐♥❝♦♠✐♥❣ s♦❧❛r r❛✲
❞✐❛t✐♦♥ ✇❤✐❝❤ ❛❧♦♥❡ ✇♦✉❧❞ ❤❡❛t ✉♣ t❤❡ ❊❛rt❤✬s s✉r❢❛❝❡✱ ✐♥ r❛❞✐❛t✐✈❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠✱ t♦
✷✺✺❑✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ❝✉rr❡♥t ❣❧♦❜❛❧ ♠❡❛♥ s✉r❢❛❝❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✐s ✷✽✽❑✳ ❚❤❡ ❞✐s❝r❡♣✲
❛♥❝② ✐s ✉♥❞❡rst♦♦❞ s✐♥❝❡ ❆rr❤❡♥✐✉s ❬✶✽✾✻❪ ✐♥tr♦❞✉❝❡❞ t❤❡ ❝♦♥❝❡♣t ♦❢ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r❡
❛s ❛ ❤❡❛t✐♥❣ ❡❧❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❝❧✐♠❛t❡ s②st❡♠✳ ❆s ❛ ❜❧❛❝❦ ❜♦❞②✱ t❤❡ ❊❛rt❤✬s s✉r❢❛❝❡ ✐s
♣❡r♠❛♥❡♥t❧② ❡♠✐tt✐♥❣ ✐♥❢r❛✲r❡❞ r❛❞✐❛t✐♦♥ t♦ s♣❛❝❡✳ ❙❡✈❡r❛❧ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ tr❛❝❡ ❣❛s❡s✱
t❤❡ s♦✲❝❛❧❧❡❞ ❣r❡❡♥❤♦✉s❡ ❣❛s❡s✱ ♣❛rt✐❛❧❧② ❛❜s♦r❜ t❤✐s ✐♥❢r❛✲r❡❞ r❛❞✐❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❡♠✐t ❛
❢r❛❝t✐♦♥ ❜❛❝❦ t♦ ❊❛rt❤✱ ❧❡❛❞✐♥❣ t♦ ❛ ✸✸❑ ❤✐❣❤❡r s✉r❢❛❝❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ t❤❛♥ ✇✐t❤♦✉t
❛t♠♦s♣❤❡r❡✳ ❈♦♥s❡q✉❡♥t❧②✱ ❛♥ ✐♥❝r❡❛s❡ ✐♥ t❤❡ ❣r❡❡♥❤♦✉s❡ ❣❛s ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❧❡❛❞s t♦
❛♥ ✐♥❝r❡❛s❡❞ s✉r❢❛❝❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✳ ❚❤❡ ♠♦st ✐♠♣♦rt❛♥t ❣r❡❡♥❤♦✉s❡ ❣❛s❡s ❛r❡ ✇❛t❡r
✈❛♣♦✉r ✭❍2❖✮✱ ❝❛r❜♦♥ ❞✐♦①✐❞❡ ✭❈❖2✮✱ ♠❡t❤❛♥❡ ✭❈❍4✮✱ ❛♥❞ ♥✐tr♦✉s ♦①✐❞❡ ✭◆2❖✮✳ ■♥
♣❛❧❡♦✲r❡❝♦r❞s✱ ❛ ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ❜❡t✇❡❡♥ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ❣r❡❡♥❤♦✉s❡ ❣❛s ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❛♥❞
✐♥❝r❡❛s✐♥❣ s✉r❢❛❝❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❤❛s ❜❡❡♥ ♦❜s❡r✈❡❞✳ ❊s♣❡❝✐❛❧❧② t❤❡ ❡①tr❡♠❡ ❝❤❛♥❣❡s
✐♥ ❈❖2 ♠❛t❝❤ ✇✐t❤ t❤❡ ❡①tr❡♠❡ ❝❤❛♥❣❡s ✐♥ t❤❡ s✉r❢❛❝❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❬■P❈❈ ✱ ✷✵✶✸❪✳

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

✾



❋✐❣✉r❡ ✶✳✶✿ ❯♣♣❡r ❛♥❞ ♠✐❞❞❧❡ ♣❛♥❡❧✿ ❚♦❣❡t❤❡r ✇✐t❤ t❤❡ ♠♦❞❡r♥ ✐♥❝r❡❛s❡ ✐♥ ❈❖2

✭❛✮✱ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ♦①②❣❡♥ ✭❜✮ ❛♥❞ t❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ δ13❈
s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❈❖2 ✭❝✮ ❛r❡ ❞❡❝r❡❛s✐♥❣✳ ▲♦✇❡r ♣❛♥❡❧✿ ❚❤❡
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ✐♥ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❈❍4 ✐s ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ✭❞✮✳
❚❤❡ ❞❛t❛ ❛r❡ ❢r♦♠ t❤❡ st❛t✐♦♥s ❛t ▼❛✉♥❛ ▲♦❛ ✭▼▲❖✮✱ ❙♦✉t❤ P♦❧❡
✭❙P❖✮✱ ❆❧❡rt ✭❆▲❚✮✱ ❛♥❞ ❈❛♣❡ ●r✐♠ ✭❈●❖✮✳ ▼♦❞✐✜❡❞ ✈❡rs✐♦♥ ♦❢ ❋✐❣✲
✉r❡ ✻✳✸ ✐♥ ❬■P❈❈✱ ✷✵✶✸❪✳

✶✵



❋✐❣✉r❡ ✶✳✷✿ ❚❤❡ ❣❧♦❜❛❧ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❈❖2 ❝②❝❧❡ ❝♦♥s✐sts ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡r❛❝t✐♥❣ r❡s❡r✈♦✐rs
♦❝❡❛♥✱ ❜✐♦s♣❤❡r❡✱ ❛♥❞ ❛t♠♦s♣❤❡r❡✳ ❲✐t❤♦✉t ❞✐st✉r❜❛♥❝❡✱ t❤❡ ♥❛t✉r❛❧
r❡s❡r✈♦✐rs ❛r❡ ✐♥ ❞②♥❛♠✐❝ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠✱ ✐✳❡✳ t❤❡r❡ ✐s ♥♦ ♥❡t ✢✉① ❜❡t✇❡❡♥
t✇♦ r❡s❡r✈♦✐rs ✐♥ t❤❡ ❣❧♦❜❛❧ ❛♥❞ ❛♥♥✉❛❧ ♠❡❛♥✳ ❙✐♥❝❡ t❤❡ ❜❡❣✐♥♥✐♥❣ ♦❢ t❤❡
✐♥❞✉str✐❛❧✐s❛t✐♦♥ t❤❡ ❜✉r♥✐♥❣ ♦❢ ❢♦ss✐❧ ❢✉❡❧ ❤❛s ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ❛❞❞❡❞ ❈❖2

t♦ t❤✐s ❜❛❧❛♥❝❡❞ s②st❡♠✳ ❇② t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥s✱ ✐♥✐t✐❛❧❧② t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝
❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❤❛s ✐♥❝r❡❛s❡❞✳ ❇✉t t❤❡ ❞✐st✉r❜❡❞ s②st❡♠ r❡❛❝❤❡s ❢♦r
❛ ♥❡✇ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠✱ ✇❤❡r❡❢♦r❡ t❤❡ ❡①❝❤❛♥❣❡ ✢✉①❡s ❜❡t✇❡❡♥ ❛t♠♦s♣❤❡r❡
❛♥❞ t❤❡ ❜✐♦s♣❤❡r❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② t❤❡ ♦❝❡❛♥ ✐♥❝r❡❛s❡❞ ❛♥❞ ❢✉rt❤❡r♠♦r❡ ♥❡t
✢✉①❡s ♦❝❝✉rr❡❞✳ ❚❤❡ r❡❞ ♥✉♠❜❡rs ❣✐✈❡✱ ❢♦r t❤❡ ❝✉rr❡♥t ❞✐st✉r❜❡❞ s②st❡♠✱
t❤❡ ❡st✐♠❛t❡❞ ❝❛r❜♦♥ ✐♥✈❡♥t♦r② ♦❢ t❤❡ r❡s❡r✈♦✐r ✭✐♥ P❣❈✮ ❛♥❞ t❤❡ ❝❛r❜♦♥
✢✉①❡s ✭✐♥ P❣❈✴②❡❛r✮ ❜❡t✇❡❡♥ t✇♦ r❡s❡r✈♦✐rs✳ ❚❤❡ ❜❧❛❝❦ ♥✉♠❜❡rs ❣✐✈❡
✐ts ♠❡❛♥ ✐s♦t♦♣✐❝ δ13❈❖2 s✐❣♥❛t✉r❡✳ ❚❤❡ s❦❡t❝❤ ✐s ❞r❛✇♥ ❜② ■♥❣❡❜♦r❣
▲❡✈✐♥✱ t❤❡ ❞❛t❛ ❛r❡ ❢r♦♠ ❬■P❈❈✱ ✷✵✶✸❪ ❛♥❞ ❬▼♦♦❦✱ ✷✵✵✵❪✳

■♥ t❤❡ ✉♥❞✐st✉r❜❡❞ ❝❧✐♠❛t❡ s②st❡♠✱ t❤❡ ❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ✐♥ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r❡✱ t❤❡
❜✐♦s♣❤❡r❡✱ ❛♥❞ t❤❡ ♦❝❡❛♥ ✇❡r❡ ✐♥ ❛ ❞②♥❛♠✐❝ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠✳ ❚❤❡ ❜✐♦s♣❤❡r❡ ❛❜s♦r❜❡❞ ❜②
♣❤♦t♦s②♥t❤❡s✐s ✶✵✾P❣❈ ♣❡r ②❡❛r ❢r♦♠ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r❡ ❛♥❞ ❡♠✐tt❡❞ ✶✵✼P❣❈ ♣❡r ②❡❛r
❜② r❡s♣✐r❛t✐♦♥ ♦❢ ♣❧❛♥ts✱ ❢❛✉♥❛✱ ❛♥❞ s♦✐❧s✳ ❉✉❡ t♦ t❤❡ ✐♥❤♦♠♦❣❡♥❡✐t② ♦❢ t❤❡ ♦❝❡❛♥
s✉r❢❛❝❡ ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❛♥❞ s❛❧✐♥✐t② s♦♠❡ ♦❝❡❛♥ r❡❣✐♦♥s ♣❡r♠❛♥❡♥t❧②
❛❜s♦r❜❡❞ ❈❖2 ❢r♦♠ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r❡ ✇❤✐❧❡ ♦t❤❡r r❡❣✐♦♥s ♣❡r♠❛♥❡♥t❧② r❡❧❡❛s❡❞ ❈❖2 t♦
t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r❡✳ ■♥ t❤❡ ❞②♥❛♠✐❝❛❧ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❛♥ ❛♠♦✉♥t ♦❢ ✻✵P❣❈ ✇❛s ❡①❝❤❛♥❣❡❞
♣❡r ②❡❛r ❬■P❈❈ ✱ ✷✵✶✸❪✳ ■♥ t❤❡ ❝✉rr❡♥t ❞✐st✉r❜❡❞ s②st❡♠ ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✶✳✷✮✱ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧
✾P❣❈ ♣❡r ②❡❛r ❛r❡ ❡♠✐tt❡❞ t♦ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r❡ ❜② ❜✉r♥✐♥❣ ❢♦ss✐❧ ❢✉❡❧s ♦r ❧❛♥❞ ✉s❡
❝❤❛♥❣❡✳ ❇✉t ♦♥❧② ✹P❣❈ ♦❢ t❤✐s ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ✐♥♣✉t st❛② ✐♥ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r❡ ✇❤✐❧❡ ✸P❣❈
❣❡t st♦r❡❞ ✐♥ t❤❡ ❜✐♦s♣❤❡r❡ ❛♥❞ ✷P❣❈ ✐♥ t❤❡ ♦❝❡❛♥✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤❡
t♦t❛❧ ❈❖2 ❡①❝❤❛♥❣❡ ✢✉①❡s ✐♥❝r❡❛s❡❞ t♦ ❛❜♦✉t ✶✷✵P❣❈ ♣❡r ②❡❛r ❜❡t✇❡❡♥ ❛t♠♦s♣❤❡r❡
❛♥❞ ❜✐♦s♣❤❡r❡✱ ❛♥❞ ❛❜♦✉t ✽✵P❣❈ ♣❡r ②❡❛r ❜❡t✇❡❡♥ ❛t♠♦s♣❤❡r❡ ❛♥❞ ♦❝❡❛♥✳ ❇② t❤❡s❡

✶✶



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

❜② ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ♦❜s❡r✈❛t✐♦♥s✳ ❚❤✉s✱ ✇❤✐❧❡ t❤❡ ✐♥❝r❡❛s❡ ✐♥ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❈❖2 ❝♦♥✲
❝❡♥tr❛t✐♦♥ ✐s ♥♦t ❞❡♥✐❛❜❧❡✱ ✐t ✐s ♥♦t ♦❜✈✐♦✉s ✇❤✐❝❤ ❛♠♦✉♥t ✐s ❞✐r❡❝t❧② ❝♦♥tr✐❜✉t❡❞
❜② ❛♥t❤r♦♣♦❣❡♥✐❝ ❛❝t✐✈✐t② ❛♥❞ ✇❤✐❝❤ ❛♠♦✉♥t ✐s t❤❡ r❡s✉❧t ♦❢ ❢❡❡❞❜❛❝❦ ❡✛❡❝ts✱ ✐✳❡✳
r❡❧❡❛s❡❞ ❢r♦♠ ♥❛t✉r❛❧ r❡s❡r✈♦✐rs✳
❋♦rt✉♥❛t❡❧②✱ ❡❛❝❤ ❈❖2 s♦✉r❝❡ ❤❛s ✐ts ♦✇♥ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡ ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✶✳✷✮✳ ❲❤❡♥
t❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡s ♦❢ ❛❧❧ r❡❧❡✈❛♥t s♦✉r❝❡s ❛r❡ ❦♥♦✇♥✱ ✐t ✐s ♣♦ss✐❜❧❡ t♦ r❡❝♦♥str✉❝t
❢r♦♠ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r❡ ✐♥ ✇❤✐❝❤ ❢r❛❝t✐♦♥s t❤❡ ❞✐❢✲
❢❡r❡♥t s♦✉r❝❡s ❤❛✈❡ ❝♦♥tr✐❜✉t❡❞ t♦ t❤❡ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❈❖2 ✐♥ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r❡✳ ❍♦✇❡✈❡r✱
t❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ δ13❈❖2 s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ ❈❖2 ❢r♦♠ t❤❡ ❜✐♦s♣❤❡r❡ ❛♥❞ ❢♦ss✐❧ ❢✉❡❧ ❜✉r♥✐♥❣ ❛r❡
♣r❛❝t✐❝❛❧ ✐♥❞✐st✐♥❣✉✐s❤❛❜❧❡✳ ❇✉t ♠❡❛s✉r✐♥❣ ❛❧s♦ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ∆14❈❖2✱ t❤❡ ❛❜s♦✲
❧✉t❡ ❝♦♥tr✐❜✉t✐♦♥ ❢r♦♠ ❢♦ss✐❧ ❢✉❡❧s ❝❛♥ ❜❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❬▲❡✈✐♥ ❡t ❛❧✳✱ ✷✵✵✸❪✳

❆❧r❡❛❞② ❛❧❛r♠✐♥❣✱ t❤❡ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ♠❡❛♥ ❣❧♦❜❛❧ s✉r❢❛❝❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ✐s ❥✉st ❛ ❣❧♦❜✲
❛❧❧② ❛✈❡r❛❣❡❞ ✈❛❧✉❡✳ ❚❤❡ ❝❧✐♠❛t❡ ❝❤❛♥❣❡ ❤❛s ❛ ♠✉❝❤ ❜✐❣❣❡r ❛♥❞ ❧❡ss ✉♥❞❡rst♦♦❞
✐♠♣❛❝t ♦♥ ❝♦♥t✐♥❡♥t❛❧ ❛♥❞ r❡❣✐♦♥❛❧ s❝❛❧❡✳ ❇✉t t♦ ✉♥❞❡rst❛♥❞ t❤❡ ❤✐❣❤❧② ❝♦♠♣❧❡① ❝❧✐✲
♠❛t❡ s②st❡♠ ✐♥ ❛ s✉✣❝✐❡♥t ❞❡❣r❡❡ ♦❢ ❞❡t❛✐❧s✱ ❛❧s♦ ❤✐❣❤❧② ❝♦♠♣❧❡① ♣❤②s✐❝❛❧ ♠♦❞❡❧s ❛r❡
r❡q✉✐r❡❞ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ t❤❡♥ s✐♠✉❧❛t❡❞ ✈✐❛ ❝♦♠♣✉t❡r ♣♦✇❡r✳ ❋♦r ❛ s❛t✐s❢②✐♥❣ s✐♠✉❧❛t✐♦♥
♦✉t♣✉t ✐t ✐s ❝r✉❝✐❛❧ t♦ ❡♥t❡r ♠♦st ❛❝❝✉r❛t❡ ❞❛t❛ ❢♦r t❤❡ ♥✉♠❡r♦✉s ❝❧✐♠❛t❡ ♣❛r❛♠❡✲
t❡rs ❧✐❦❡ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❣r❡❡♥❤♦✉s❡ ❣❛s ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s✳ ▼♦st ❛❝❝✉r❛t❡ ❞❛t❛✱ t❤❛t
♠❡❛♥s s♠❛❧❧ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❡rr♦rs ❜✉t ❛❧s♦ s✉✣❝✐❡♥t ❧♦❝❛❧ ❛♥❞ t❡♠♣♦r❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥✳
❆ ❣♦♦❞ t❡♠♣♦r❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ✐s ♠❛♥❛❣❡❞ ❜② ❝♦♥t✐♥✉♦✉s ♠♦♥✐t♦r✐♥❣ ❛♥❞ ❛ ❣♦♦❞ ❧♦❝❛❧
r❡s♦❧✉t✐♦♥ ❜② ❛ ✇♦r❧❞✇✐❞❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♥❡t✇♦r❦✳

❚❤❡ ✜rst ♦♣t✐❝❛❧ t❡❝❤♥✐q✉❡ ✇❤✐❝❤ ♠❡❛s✉r❡❞ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ✐♥✲
s✐t✉ ✇❛s ❜② ◆♦♥✲❉✐s♣❡rs✐✈❡ ■♥❢r❛✲❘❡❞ ✭◆❉■❘✮ ❆❜s♦r♣t✐♦♥ ✇❤✐❝❤ ✇❛s ♠♦st ♣r♦♠✐✲
♥❡♥t❧② ✐♥st❛❧❧❡❞ ❛t ▼❛✉♥❛ ▲♦❛ ❜② ❈❤❛r❧❡s ❑❡❡❧✐♥❣ ✐♥ ✶✾✺✽ ❬❑❡❡❧✐♥❣ ✱ ✶✾✻✵❪✳ ❙✐♥❝❡
t❤❡ ✶✾✽✵s✱ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❈❍4 ✐s ♠❡❛s✉r❡❞ ❜② ●❛s ❈❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② ✭●❈✮ ❬❱❛❧❡♥t✐♥
❡t ❛❧✳✱ ✶✾✽✺❪✱ ✇❤✐❧❡ ◆❉■❘ ✐s ♥♦t ❛❜❧❡ t♦ ♠❡❛s✉r❡ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛✲
t✐♦♥ ✇✐t❤ ❤✐❣❤ ♣r❡❝✐s✐♦♥✳ ❇✉t ●❈ ✐s ♠❛✐♥t❡♥❛♥❝❡✲✐♥t❡♥s✐✈❡ ❛♥❞ t❤❡ t②♣✐❝❛❧ ♠❡❛✲
s✉r❡♠❡♥t ❢r❡q✉❡♥❝② ✐s ❛ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❛❧❧ ✺♠✐♥ ❬❍❛♠♠❡r ❡t ❛❧✳✱ ✷✵✵✽❪✳ ❚❤✉s✱ ●❈
✐s ♥♦t ✇❡❧❧ s✉✐t❡❞ ❢♦r ❛✉t♦♠❛t✐❝ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t st❛t✐♦♥s ❛♥❞ t❤❡ t❡♠♣♦r❛❧ r❡s♦❧✉✲
t✐♦♥ ❛♣♣❡❛rs t♦ ❜❡ ✉♥s❛t✐s❢❛❝t♦r② ❢♦r ❤✐❣❤ r❡s♦❧✉t✐♦♥ s✐♠✉❧❛t✐♦♥s✳ ■♥ t❤❡ ❧❛st t✇♦
❞❡❝❛❞❡s✱ t❤❡ q✉❛❧✐t② ♦❢ t✉♥❛❜❧❡ ❧❛s❡rs ❤❛s ✐♠♣r♦✈❡❞ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❛♥❞ ♥❡✇ ❝❛✈✐t②✲
❡♥❤❛♥❝❡❞ t❡❝❤♥✐q✉❡s ❧✐❦❡ ❋♦✉r✐❡r ❚r❛♥s❢♦r♠ ■♥❢r❛✲❘❡❞ ✭❋❚■❘✮ ❙♣❡❝tr♦♠❡tr② ❛♥❞
❈❛✈✐t② ❘✐♥❣✲❉♦✇♥ ❙♣❡❝tr♦♠❡tr② ✭❈❘❉❙✮ ❜❡❝❛♠❡ ♣r❛❝t✐❝❛❜❧❡ ❢♦r ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❣❛s
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❬P❛❧❞✉s ❛♥❞ ❑❛❝❤❛♥♦✈ ✱ ✷✵✵✺❪✳ ❚♦❞❛②✱ t❤❡s❡ t❡❝❤♥✐q✉❡s
❛r❡ r♦❜✉st ❛♥❞ r❡q✉✐r❡ ♦♥❧② ❧✐tt❧❡ ♠❛✐♥t❡♥❛♥❝❡ ✇❤❡r❡❢♦r❡ s✉❝❤ ♦♣t✐❝❛❧ s♣❡❝tr♦♠❡t❡r
❛r❡ ❛❧r❡❛❞② ❝♦♠♠❡r❝✐❛❧❧② ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ❛♥❞ ❜❡tt❡r s✉✐t❡❞ ❢♦r ❛✉t♦♠❛t✐❝ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts
t❤❛♥ ●❈✳ ❲❤✐❧❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❢r❡q✉❡♥❝✐❡s ❞♦✇♥ t♦ ❛ ❞❛t❛ ♣♦✐♥t ❡❛❝❤ s❡❝♦♥❞ ❛r❡
r❡❛❧✐s❡❞✱ ❛t ❧❡❛st t❤❡ ✶✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ❛r❡ ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ ✇✐t❤ t❤❡ q✉❛❧✐t② ♦❢ ●❈ ❛♥❛❧②s✐s✳
❇② t❤✐s✱ ❤✐❣❤✲r❡s♦❧✉t✐♦♥ ✐♥✲s✐t✉ ♠♦♥✐t♦r✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❣r❡❡♥❤♦✉s❡ ❣❛s ❝♦♥✲
❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❜❡❝❛♠❡ r❡❛❧✐t②✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ♦♣t✐❝❛❧ s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ❛r❡ r❡❧❛t✐✈❡❧② s♠❛❧❧
❛♥❞ t❤✉s s✉✐t❡❞ ❢♦r ✜❡❧❞ ❝❛♠♣❛✐❣♥s ♦r ❝❛♥ ❡✈❡♥ ♦♣❡r❛t❡ ✇❤✐❧❡ ❞r✐✈✐♥❣✳

✶✷



◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss✱ t❤❡s❡ ♥❡✇ ♦♣t✐❝❛❧ ✐♥str✉♠❡♥ts ❛r❡ ❛❧s♦ ❛❜❧❡ t♦ ♠❡❛s✉r❡ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥✲
tr❛t✐♦♥ ♦❢ r❛r❡ ✐s♦t♦♣♦❧♦❣✉❡s ❛♥❞ t❤✉s✱ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡s✳ ❚❤❡ ♦♥❧② ♥♦♥✲♦♣t✐❝❛❧
t❡❝❤♥✐q✉❡ t♦ ♠❡❛s✉r❡ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡s ✐s t❤❡ ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡tr② ✭▼❙✮✳ ❇✉t ▼❙
r❡q✉✐r❡s ✸✵✲✻✵♠✐♥ ♣❡r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❛♥❞ ♣❡r♠❛♥❡♥t ♠❛✐♥t❡♥❛♥❝❡✳ ❚❤✉s✱ ▼❙ ✐♥str✉✲
♠❡♥ts ❛r❡ ❣❡♥❡r❛❧❧② ♥♦t s✉✐t❡❞ ❢♦r ❝♦♥t✐♥✉♦✉s ♠♦♥✐t♦r✐♥❣✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ♥♦✇ ✐♥ ✷✵✶✹
t❤❡ ▼❙ st✐❧❧ ❣✐✈❡s t❤❡ ♠♦st ❛❝❝✉r❛t❡ ✈❛❧✉❡s ❢♦r t❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ ❈❖2 ❛♥❞
❈❍4✳ ❖♥ t❤❡ ♦t❤❡r ❤❛♥❞✱ ♦♣t✐❝❛❧ ✐♥str✉♠❡♥ts tr❡❛t ❡❛❝❤ ✐s♦t♦♣♦❧♦❣✉❡ t❤❡ s❛♠❡ ✇❛②✱
✐♥ ♣r✐♥❝✐♣❧❡✳ ❈♦♥s❡q✉❡♥t❧②✱ ❛❧s♦ 13❈❖2 ❛♥❞ ❡✈❡♥ 13❈❍4 ❝❛♥ ❜❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✈✐rt✉❛❧❧②
❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ❜② ❈❘❉❙✳

❚❤❡ ■♥st✐t✉t❡ ♦❢ ❊♥✈✐r♦♥♠❡♥t❛❧ P❤②s✐❝s ❛t ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ❯♥✐✈❡rs✐t② ✐s ♠♦♥✐t♦r✐♥❣ s❡✈✲
❡r❛❧ ❣r❡❡♥❤♦✉s❡ ❣❛s❡s s✐♥❝❡ ❞❡❝❛❞❡s ❛♥❞ ✐s ❝♦♥tr✐❜✉t✐♥❣ t♦ t❤❡ ❊✉r♦♣❡❛♥ ♠❡❛s✉r❡✲
♠❡♥t ♥❡t✇♦r❦s ■❈❖❙ ❛♥❞ ■♥●❖❙✳ ❇❡s✐❞❡s t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ ❈❖2✱
❈❍4✱ ◆2❖✱ ❈❖✱ ❙❋6✱ ❛♥❞ ❍2✱ ❛❧s♦ t❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ ❈❖2 ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦ 13❈✱
14❈✱ ♦r 18❖ ✐s ♠♦♥✐t♦r❡❞✳ ❆ ♥❡✇ ❝♦♠♣❛❝t ❈❘❉❙✱ t❤❡ ●✷✷✵✶✲✐ ❢r♦♠ P✐❝❛rr♦✱ ✇❛s
♣✉r❝❤❛s❡❞ ✐♥ ♦r❞❡r t♦ ✉s❡ t❤✐s s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ❛♥❞ ♣♦ss✐❜❧② ❛s ♠♦❜✐❧❡
✐♥str✉♠❡♥t ❛t ♦t❤❡r st❛t✐♦♥s ♦r ❝❧♦s❡ t♦ ❡♠✐tt❡rs ❧✐❦❡ ❧❛♥❞✜❧❧s ❛♥❞ ♣♦✇❡r ♣❧❛♥ts✳ ❚❤❡
●✷✷✵✶✲✐ ♠❡❛s✉r❡s ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ✭✇✐t❤ ❛ t❡♠♣♦r❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ ✸✳✻ s❡❝✮ ❛♥❞ s✐♠✉❧t❛✲
♥❡♦✉s❧② t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ 12❈❖2✱

13❈❖2✱
12❈❍4✱

13❈❍4✱ ❛♥❞ ❍2❖ ✇✐t❤✐♥ ❛ ❣❛s
s❛♠♣❧❡✳ ❚❤❡ ❛✐♠ ♦❢ t❤✐s ♠❛st❡r t❤❡s✐s ✇❛s t♦ ✐♥st❛❧❧✱ ❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡✱ ❛♥❞ t❡st t❤✐s ♥❡✇
✐♥str✉♠❡♥t✳

✶✸





✷ ❚❤❡♦r❡t✐❝❛❧ ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞

✷✳✶ ❇❛s✐❝s ♦❢ ❝❛r❜♦♥ ✐s♦t♦♣❡s

❚❤✐s s❡❝t✐♦♥ ❢♦❧❧♦✇s ❬▼♦♦❦ ✱ ✷✵✵✵❪✳

✷✳✶✳✶ P❤②s✐❝❛❧ ♦r✐❣✐♥ ❛♥❞ ♣r♦♣❡rt✐❡s

❆t♦♠s ✇✐t❤ t❤❡ s❛♠❡ ♣r♦t♦♥ ♥✉♠❜❡r ❜✉t ❞✐✛❡r✐♥❣ ♥❡✉tr♦♥ ♥✉♠❜❡rs ❛r❡ ❝❛❧❧❡❞ ✐s♦✲
t♦♣❡s✳ ▼♦❧❡❝✉❧❡s ✇❤✐❝❤ ❞✐✛❡r ✐♥ ♦♥❡ ♦r ♠♦r❡ ✐s♦t♦♣❡s ❛r❡ ❝❛❧❧❡❞ ✐s♦t♦♣♦❧♦❣✉❡s✳ ■s♦✲
t♦♣♦❧♦❣✉❡s ❤❛✈❡ t❤❡ s❛♠❡ ❝❤❡♠✐❝❛❧ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ❜✉t ❞✐✛❡r s❧✐❣❤t❧② ✐♥ ♣❤②s✐❝❛❧ ♣r♦♣❡r✲
t✐❡s✳ ❆ ❤✐❣❤❡r ♥❡✉tr♦♥ ♥✉♠❜❡r ✐♠♣❧✐❡s ❛ ❤✐❣❤❡r ♠❛ss✳ ❚❤❡ ♥✉♠❜❡r ✐♥ t❤❡ ❧❡❢t ✉♣♣❡r
❡❞❣❡ ♦❢ t❤❡ ❡❧❡♠❡♥t✬s ❧❡tt❡r ❣✐✈❡s ✐ts ❛t♦♠✐❝ ♠❛ss✱ ❡✳❣✳ t❤❡ ♠❛ss❡s ♦❢ 12❈ ❛♥❞ 13❈
❞✐✛❡r ❜② ♦♥❡ ❛t♦♠✐❝ ♠❛ss ✉♥✐t✳ ❉✉❡ t♦ ✐ts ✐♥❝r❡❛s❡❞ ♠❛ss t❤❡ ❤❡❛✈✐❡r ✐s♦t♦♣♦❧♦❣✉❡
❞✐✛❡rs ❛❧s♦ ✐♥ ❛❧❧ ♠❛ss✲❞❡♣❡♥❞✐♥❣ ♣❤②s✐❝❛❧ q✉❛♥t✐t✐❡s✳ ❆t ❛ ❣✐✈❡♥ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱ ✐t
❤❛s ♥♦r♠❛❧❧② ❛ ❤✐❣❤❡r ❜✐♥❞✐♥❣ ❡♥❡r❣②✱ ❛ s♠❛❧❧❡r ✈❡❧♦❝✐t② ❛♥❞ ❛ s♠❛❧❧❡r ♠♦❧❡❝✉❧❛r
❞✐✛✉s✐♦♥ ❝♦❡✣❝✐❡♥t✳ ❚♦❣❡t❤❡r t❤❡s❡ q✉❛♥t✐t✐❡s ❧❡❛❞ t♦ ❛ s♠❛❧❧❡r ❝♦❧❧✐s✐♦♥ ❢r❡q✉❡♥❝②
✇✐t❤ ♦t❤❡r ♠♦❧❡❝✉❧❡s ❛♥❞ ❛ s♠❛❧❧❡r r❡❛❝t✐♦♥ ✈❡❧♦❝✐t②✳

❋♦r ♠♦st ❡❧❡♠❡♥ts ♦♥❡ ❝♦♠♠♦♥ ✐s♦t♦♣❡ ✐s ♠✉❝❤ ♠♦r❡ ❛❜✉♥❞❛♥t t❤❛♥ t❤❡ ♦t❤❡r
r❛r❡ ✐s♦t♦♣❡✭s✮✳ ❋♦r ❡①❛♠♣❧❡✱ ✾✽✳✾✪ ♦❢ ❛❧❧ ❝❛r❜♦♥ ♦♥ ❊❛rt❤ ❝♦♥s✐sts ♦❢ 12❈ ❜✉t ♦♥❧②
✶✳✶✪ ❝♦♥s✐sts ♦❢ 13❈✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❝♦♠♠♦♥ ✐s♦t♦♣❡ ❣✐✈❡s✱ ✐♥
♣r✐♥❝✐♣❧❡✱ ❛❧r❡❛❞② ❛❧❧ r❡❧❡✈❛♥t ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛❜♦✉t ❤♦✇ ❡✳❣✳ ❛ ❝❛r❜♦♥✐❝ ❣❛s ❛❝ts ✐♥ t❤❡
❝❧✐♠❛t❡ s②st❡♠✳ ❆ s❡♣❛r❛t❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♦❢ ❛ r❛r❡ ✐s♦t♦♣❡ ♣r♦✈✐❞❡s
♥♦ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ❝♦♥❝❡r♥✐♥❣ t❤❡ st❛t❡ ♦❢ t❤❡ ❝❧✐♠❛t❡ s②st❡♠✳ ❇✉t ❜❡❝❛✉s❡
♦❢ ❢r❛❝t✐♦♥❛t✐♦♥✱ t❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ r❛t✐♦ R ♦❢ t❤❡ ❛❜✉♥❞❛♥❝❡ ♦❢ ❛ ♣❛rt✐❝✉❧❛r r❛r❡ ✐s♦t♦♣❡
r❡❧❛t✐✈❡ t♦ t❤❡ ❝♦♠♠♦♥ ✐s♦t♦♣❡ ❣✐✈❡s ✐♥s✐❣❤t ✐♥ t❤❡ ♣r♦❝❡ss❡s ✇❤✐❝❤ r✉♥ t❤❡ ❝❧✐♠❛t❡
s②st❡♠ ❛♥❞ ❛❧s♦ ✐♥ t❤❡ s♦✉r❝❡s ♦❢ t❤❡ ❣❛s✿

R =
❛❜✉♥❞❛♥❝❡ ♦❢ r❛r❡ ✐s♦t♦♣❡

❛❜✉♥❞❛♥❝❡ ♦❢ ❝♦♠♠♦♥ ✐s♦t♦♣❡
. ✭✷✳✶✮

❍♦✇❡✈❡r✱ ✐t ✐s ♥♦t s✉✐t❛❜❧❡ t♦ r❡♣♦rt t❤❡ ❛❝t✉❛❧ ✈❛❧✉❡ ♦❢ t❤❡ ✐s♦t♦♣❡ r❛t✐♦ Rsample✳
▼♦r❡ ❝♦♥✈❡♥✐❡♥t ✐s t❤❡ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ t❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ r❛t✐♦ Rstandard ♦❢ ❛ st❛♥❞❛r❞✳
❇❡❝❛✉s❡ t❤❡ r❡❧❛t✐✈❡ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ✉s✉❛❧❧② ❞✐✛❡rs ♦♥❧② ❜② s❡✈❡r❛❧ ♣❡r ♠✐❧❧✱ ✐t ❛♣♣❡❛rs t♦
❜❡ ✉s❡❢✉❧ t♦ r❡♣♦rt t❤✐s ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✐♥ t❤❡ δ✲♥♦t❛t✐♦♥ ❥✉st ❜② s✉❜tr❛❝t✐♥❣ ✶✿

δ =
Rsample

Rstandard

− 1. ✭✷✳✷✮

❉✉❡ t♦ ❜❡tt❡r r❡❛❞✐♥❣✱ δ✲✈❛❧✉❡s ❛r❡ ✉s✉❛❧❧② ❣✐✈❡♥ ✐♥ ♣❡r ♠✐❧❧✳ ■♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ 13❈✱ t❤❡
❛ss♦❝✐❛t❡❞ δ✲✈❛❧✉❡ ✐s ♥♦t❡❞ ❛s δ13❈✳

✶✺



✷✳✶✳✷ ■s♦t♦♣❡ ❢r❛❝t✐♦♥❛t✐♦♥

❲❤❡♥❡✈❡r ❛ ❝❤❡♠✐❝❛❧ s✉❜st❛♥❝❡ ❝♦❡①✐sts ✐♥ t✇♦ ✐♥t❡r❛❝t✐♥❣ ♣❤②s✐❝❛❧ ♣❤❛s❡s ✭❡✳❣✳ ❛s ❛
❣❛s ♦r ❜♦✉♥❞ ✐♥ ❛ s♦❧✐❞✮ ❛♥ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✐♥ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❝❝✉rs ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡s❡ ♣❤❛s❡s✳
❚❤✐s ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❞❡♣❡♥❞s ♦♥ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛♥❞ t❤❡ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ t❤❡
s✉❜st❛♥❝❡✳ ❉✉❡ t♦ ✐ts s❧✐❣❤t❧② ❞✐✛❡r❡♥t ♣❤②s✐❝❛❧ ♣r♦♣❡rt✐❡s t❤❡ ❤❡❛✈✐❡r ✐s♦t♦♣♦❧♦❣✉❡
✐s ♥♦r♠❛❧❧② ♠♦r❡ ❛❜✉♥❞❛♥t ✐♥ t❤❡ ❞❡♥s❡r ♣❤❛s❡✱ ✐✳❡✳ 13Rsolid >

13Rgas✳
❆ ✈❡r② ✐♠♣♦rt❛♥t ❡①❝❡♣t✐♦♥ ❛r❡ ♣❧❛♥ts✳ ❇❡❝❛✉s❡ 12❈ ❞✐✛✉s❡s ❛♥❞ r❡❛❝ts ❢❛st❡r✱ t❤❡
♠❡t❛❜♦❧✐s♠ ♦❢ ♣❧❛♥ts ❧❡❛❞s t♦ ❛ ❞❡♣❧❡t✐♦♥ ♦❢ δ13❈❖2 ✐♥ t❤❡ ♣❧❛♥t ❝♦♠♣♦✉♥❞s✱ ✐♥
❣❡♥❡r❛❧ ❤♦❧❞s 13Rplant <

13Rair ❬P❛r❦ ❛♥❞ ❊♣st❡✐♥✱ ✶✾✻✶❪✳

✷✳✶✳✸ ■s♦t♦♣❡s ✐♥ ❝❛r❜♦♥

❈❛r❜♦♥ ✐s r❡❛❧✐s❡❞ ✐♥ ♥❛t✉r❡ ✐♥ t✇♦ st❛❜❧❡ ✐s♦t♦♣❡s ❛♥❞ ♦♥❡ r❛❞✐♦❛❝t✐✈❡ ✐s♦t♦♣❡✳ ❚❤❡
❝♦♠♠♦♥ ✐s♦t♦♣❡ ✐s 12❈ ✇✐t❤ ❛♥ ❛❜✉♥❞❛♥❝❡ ♦❢ ✾✽✳✾✪✱ t❤❡ r❛r❡ ✐s♦t♦♣❡ 13❈ ❤❛s ❛♥
❛❜✉♥❞❛♥❝❡ ♦❢ ✶✳✶✪✳ ❚❤❡ r❛❞✐♦❛❝t✐✈❡ ✐s♦t♦♣❡ 14❈ ❤❛s ❛♥ ❛❜✉♥❞❛♥❝❡ ♦❢ ❧❡ss t❤❛♥
10−10✪ ❛♥❞ ❛ ❤❛❧❢✲❧✐❢❡ ♦❢ ✺✼✵✵ ②❡❛rs✳ ❚❤❡ 14❈ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐s ✇❡❧❧ ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ ❢♦r
❞❛t✐♥❣ ♣✉r♣♦s❡s✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ✐t ❝❛♥ ❜❡ ✉s❡❞ t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ ❛♠♦✉♥t ♦❢ ❢♦ss✐❧ ❢✉❡❧
❈❖2 ✐♥ ❛♥ ❛✐r s❛♠♣❧❡ ❬▲❡✈✐♥ ❡t ❛❧✳✱ ✷✵✵✸❪✱ ❬❱♦❣❡❧ ❡t ❛❧✳✱ ✷✵✶✵❪✱ ❬▲❡✈✐♥ ❡t ❛❧✳✱ ✷✵✶✶❪✳ ■♥
t❤✐s t❤❡s✐s ♦♥❧② 12❈ ❛♥❞ 13❈ ❛r❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❛♥❞ ❞✐s❝✉ss❡❞✳

❇② ❝♦♥✈❡♥t✐♦♥✱ t❤❡ ✐♥t❡r♥❛t✐♦♥❛❧ st❛♥❞❛r❞ ❢♦r t❤❡ r❛t✐♦ 13❈✴12❈ ✐s ❣✐✈❡♥ ❜② t❤❡
❱✐❡♥♥❛ P❡❡ ❉❡❡ ❇❡❧❡♠♥✐t❡ ✭❱P❉❇✮ s❝❛❧❡ 13RV PDB = 0.0112372 ❬■❆❊❆✱ ✶✾✾✸❪✳ ■t ✐s
t❤❡✱ ❛rt✐✜❝✐❛❧❧② ❝♦♥st❛♥t✱ ✐s♦t♦♣✐❝ r❛t✐♦ 13R ✐♥ t❤❡ ♠❛r✐♥❡ ❢♦ss✐❧ ❇❡❧❡♠♥✐t❡❧❧❛ ❛♠❡r✐✲
❝❛♥❛ ❢♦✉♥❞ ✐♥ t❤❡ P❡❡✲❉❡❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ✐♥ ❙♦✉t❤ ❈❛r♦❧✐♥❛✳ ❇② ❞❡✜♥✐t✐♦♥✱ ✐t ✐s ❛ss♦❝✐✲
❛t❡❞ ✇✐t❤ δ13❈ = 0h✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤✐s ❢♦ss✐❧ ❜❡❧♦♥❣s t♦ t❤❡ ♠♦st ❡♥r✐❝❤❡❞ ♥❛t✉r❛❧
s✉❜st❛♥❝❡s ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦ 13R✳ ❆s ❛ ❝♦♥s❡q✉❡♥❝❡✱ ♠♦st ♦t❤❡r ❝❛r❜♦♥✐❝ ❝♦♠♣♦✉♥❞s
❤❛✈❡ ❛ ♥❡❣❛t✐✈❡ δ13❈ s✐❣♥❛t✉r❡ ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✷✳✶✮✳ ❚❤❡ ❛♥♥✉❛❧ ♠❡❛♥ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡
♦❢ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❈❖2 ❛t t❤❡ ♠❛r✐♥❡ st❛t✐♦♥ ✐♥ ▼❛❝❡ ❍❡❛❞ ✭■r❡❧❛♥❞✮✱ ❛ ❣♦♦❞ ❡st✐♠❛✲
t✐♦♥ ❢♦r t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣✱ ✇❛s ✐♥ ✷✵✶✷ δ13❈❖2 = −8.4h

❬◆❖❆❆✱ ✷✵✶✹❪✳ ❚❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ ❈❖2 r❡s♣✐r❡❞ ❜② ♣❧❛♥ts ✐s ❧♦✇❡r ❞✉❡ t♦
❢r❛❝t✐♦♥❛t✐♦♥ ❞✉r✐♥❣ ♣❤♦t♦s②♥t❤❡s✐s✱ r❛♥❣✐♥❣ ❢♦r ❈3 ♣❧❛♥ts ❢r♦♠ δ13❈❖2 = −20h

t♦ −30h✳ ❋r♦♠ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ♦❢ 14❈❖2 ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r✱ ✐♥ ✇✐♥t❡r t❤❡
s♦✉r❝❡ str❡♥❣t❤ ♦❢ ❜✐♦s♣❤❡r❡ ❛♥❞ ❛♥t❤r♦♣♦❣❡♥✐❝ ❛❝t✐✈✐t✐❡s ❛r❡ s♣❧✐t ✐♥ ❤❛❧❢ ❛♥❞ ✐♥
s✉♠♠❡r t❤❡ ❜✐♦s♣❤❡r❡ ✐s ❝♦♥tr✐❜✉t✐♥❣ ❡✈❡♥ ♠♦r❡ ❬▲❡✈✐♥ ❡t ❛❧✳✱ ✷✵✵✸❪✳ ❚❤✉s✱ ❢♦r ❡st✐✲
♠❛t✐♥❣ ❤♦✇ ♠✉❝❤ ❛♥❞ ✇❤✐❝❤ ❦✐♥❞ ♦❢ ❢♦ss✐❧ ❢✉❡❧ ✐s ❜✉r♥❡❞ ✐t ✐s ♠❛♥❞❛t♦r② t♦ ❤❛✈❡ ❛
s✉✣❝✐❡♥t ❦♥♦✇❧❡❞❣❡ ♦❢ t❤❡ ❜✐♦s♣❡r✐❝ ❝❛r❜♦♥ ✢✉①✳ ❚❤❡ ❜✐♦s♣❤❡r✐❝ s✐❣♥❛❧ ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣
❝♦♠❡s ♣r✐♠❛r② ❢r♦♠ ❈3 ♣❧❛♥ts✱ t❤❡ ♦♥❧② r❡❧❡✈❛♥t ❈4 ♣❧❛♥t ✐s ❝♦r♥✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❝✉❧t✐✈❛t❡❞
♦♥ ✶✻✪ ♦❢ t❤❡ s✉rr♦✉♥❞✐♥❣ ❝r♦♣❧❛♥❞ ❬❙t❛t✐st✐s❝❤❡s ▲❛♥❞❡s❛♠t ❇❛❞❡♥✲❲ürtt❡♠❜❡r❣ ✱
✷✵✶✹❛❪ ❛♥❞ ❡♠✐ss✐♦♥s ❢r♦♠ t❤❡ ❢❛✉♥❛ ❛r❡ ♣r❡s✉♠❛❜❧❡ ❝♦♥tr✐❜✉t✐♥❣ ❧❡ss t❤❛♥ ✶✵✪✳
❚❤❡ ♠❛②♦r ❛♥t❤r♦♣♦❣❡♥✐❝ ❈❖2 s♦✉r❝❡s ✐♥ ❇❛❞❡♥✲❲ürtt❡♠❜❡r❣ ❛r❡ t❤❡ ❡♥❡r❣② s❡❝✲
t♦r ✭✷✻✪ ♦❢ ❛♥t❤r♦♣♦❣❡♥✐❝ s♦✉r❝❡ str❡♥❣t❤✮✱ ✐♥❞✉str② ✭✶✻✪✮✱ ❤❡❛t✐♥❣ ✭✷✻✪✮✱ ❛♥❞
tr❛✣❝ ✭✸✷✪✮ ❬❙❝❤♠✐❞t ✱ ✷✵✶✹❪✳ ❚❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ t❤❡ ♠❛❥♦r ❈❖2 s♦✉r❝❡s ✐♥
❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ❛r❡ ❧✐st❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✷✳✶✳

✶✻



❋✐❣✉r❡ ✷✳✶✿ δ13❈ s✐❣♥❛t✉r❡ ✐♥ ❝❛r❜♦♥✐❝ ❝♦♠♣♦✉♥❞s ❬▼♦♦❦✱ ✷✵✵✵❪

✶✼



■♥ ✷✵✶✵ ✐♥ ❇❛❞❡♥✲❲ürtt❡♠❜❡r❣ ✺✹✪ ♦❢ t❤❡ ♠❡t❤❛♥❡ ❡♠✐ss✐♦♥s ❛r❡ ❢r♦♠ t❤❡ ❛❣r✐✲
❝✉❧t✉r❡ ✭❝❛tt❧❡ ❜r❡❡❞✐♥❣✮✱ ✸✶✪ ❢r♦♠ ✇❛st❡ ♠❛♥❛❣❡♠❡♥t✱ ❛♥❞ ✶✶✪ ❢r♦♠ ♠✐♥✐♥❣ ❛♥❞
❣❛s s✉♣♣❧② ❬❙t❛t✐st✐s❝❤❡s ▲❛♥❞❡s❛♠t ❇❛❞❡♥✲❲ürtt❡♠❜❡r❣ ✱ ✷✵✶✹❜❪✳
❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ❛❧❧ r❡❣✐♦♥❛❧ ❞❛t❛ ♠✐❣❤t ❜❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡❞ ❜② ❧❛r❣❡ ✐♥❞✉str✐❛❧ ❡♠✐tt❡rs ❧✐❦❡
❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ❩❡♠❡♥t ✭▲❡✐♠❡♥✮ ❛♥❞ ❇❆❙❋ ✭▲✉❞✇✐❣s❤❛❢❡♥✮✳

❚❛❜❧❡ ✷✳✶✿ ■s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡s ♦❢ t❤❡ ♠❛❥♦r s♦✉r❝❡s ♦❢ ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣✳

◆❛♠❡ δ13❈❖2 ✐♥ h δ13❈❍4 ✐♥ h ❘❡❢❡r❡♥❝❡

▼❛❝❡ ❍❡❛❞ ✭❝❧❡❛♥ ❛✐r✮ ✲✽✳✹✵ ✭✷✵✶✶✲✶✷✮ ✲✹✼✳✹✼ ✭✷✵✶✵✲✶✶✮ ❬◆❖❆❆✱ ✷✵✶✹❪

❈3 P❧❛♥ts −25± 5 ✭♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡✮ ❬▼♦♦❦ ✱ ✷✵✵✵❪
❊①❤❛✉st ❡♠✐ss✐♦♥s −28.4± 0.1 −28.0± 2.4 ❬❇ö♥✐s❝❤✱ ✶✾✾✼❪
❈♦❛❧ ♣♦✇❡r ♣❧❛♥t ▼❆ ✲✷✺ ✭♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡❄✮✶ ❬❱❛r❞❛❣ ✱ ✷✵✶✷❪
❉♦♠❡st✐❝ ❤❡❛t✐♥❣ ✲✸✽✳✺ −40.3± 0.7✷ ❬❱❛r❞❛❣ ✱ ✷✵✶✷❪
❇❆❙❋ ✭✐♥❞✉str②✮ ✲✹✾ ❄ ❬❱❛r❞❛❣ ✱ ✷✵✶✷❪
❈❛tt❧❡ ❜r❡❡❞✐♥❣ ✭♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡✮ −61.8± 2.0 ❬●❧❛t③❡❧✲▼❛tt❤❡✐❡r ✱ ✶✾✾✼❪
▲❛♥❞✜❧❧ s✐t❡s ✭♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡❄✮ −55.4± 1.4 ❬❇❡r❣❛♠❛s❝❤✐ ❡t ❛❧✳✱ ✶✾✾✽❪

✶❚❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ ❝♦❛❧ ❣❛s ✐s −27.2± 2h✱ r❛♥❣✐♥❣ ❢r♦♠ ✲✼✵ t♦ ✲✶✸h ❬●❧❛t③❡❧✲▼❛tt❤❡✐❡r ✱
✶✾✾✼❪✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ♠❡t❤❛♥❡ ❡♠✐ss✐♦♥s ❢r♦♠ ❛ ❝♦❛❧ ♣♦✇❡r ♣❧❛♥t ❛r❡ ❡✐t❤❡r ♥♦t ❡①✐st✐♥❣ ♦r ❛t
❧❡❛st ♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡✳

✷■s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ t❤❡ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s ♣r♦✈✐❞❡❞ ❜② t❤❡ ♠✉♥✐❝✐♣❛❧ ✉t✐❧✐t✐❡s ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣✳ ❍♦✇❡✈❡r✱
✐t s❡❛s♦♥❛❧❧② ✈❛r✐❡s ❢r♦♠ ✲✺✵ t♦ ✲✸✹h ❬●❧❛t③❡❧✲▼❛tt❤❡✐❡r ✱ ✶✾✾✼❪✱ s❡❡ ❛❧s♦ ❈❤❛♣t❡r ✻✳

✶✽



✷✳✷ ❈❛✈✐t② ❘✐♥❣✲❉♦✇♥ ❙♣❡❝tr♦♠❡tr② ✭❈❘❉❙✮

❉✉❡ t♦ q✉❛♥t✉♠ ♠❡❝❤❛♥✐❝s ❡❛❝❤ ♠♦❧❡❝✉❧❡ ❤❛s ✐ts ✉♥✐q✉❡ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ s♣❡❝tr✉♠✳ ❋r♦♠
t❤❡ ♣❤②s✐❝❛❧ ♣♦✐♥t ♦❢ ✈✐❡✇✱ ✐s♦t♦♣♦❧♦❣✉❡s ❛r❡ ❥✉st ❞✐✛❡r❡♥t ♠♦❧❡❝✉❧❡s✳ ❲❤❡♥ ❛ ❣❛s
s❛♠♣❧❡ ✐s ✐rr❛❞✐❛t❡❞ ❜② ❛ ❧❛s❡r ❜❡❛♠ ✇✐t❤ ❛ s✉✐t❛❜❧❡ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤✱ ♦♥❧② ♦♥❡ ♦❢ t❤❡
✐s♦t♦♣♦❧♦❣✉❡s ✐s s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❛❜s♦r❜✐♥❣ s♦♠❡ ❧✐❣❤t ✇❤✐❧❡ t❤❡ ♦t❤❡rs ❛r❡ ♥♦t✳ ❚❤✉s✱
❞✐✛❡r❡♥t ✐s♦t♦♣♦❧♦❣✉❡s ❝❛♥ ❜❡ ❞✐✛❡r❡♥t✐❛t❡❞ ❜② ✐rr❛❞✐❛t✐♥❣ t❤❡ ❣❛s s❛♠♣❧❡ ✇✐t❤ ❛
❧❛s❡r ❜❡❛♠ ♦❢ ❛ ♠❛t❝❤✐♥❣ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ❬❉❡♠trö❞❡r ✱ ✷✵✶✵❪✳

■♥ ❈❛✈✐t② ❘✐♥❣✲❉♦✇♥ ❙♣❡❝tr♦♠❡tr② ✭❈❘❉❙✮✱ t❤❡ ❜❡❛♠ ❢r♦♠ ❛ s✐♥❣❧❡✲❢r❡q✉❡♥❝② ❧❛s❡r
❡♥t❡rs ❛ ❝❛✈✐t② ❞❡✜♥❡❞ ❜② t✇♦ ♦r ♠♦r❡ ❤✐❣❤ r❡✢❡❝t✐✈✐t② ♠✐rr♦rs✳ ❚❤❡ ♠✐rr♦rs ❛r❡ ♥♦t
♣❡r❢❡❝t❧② r❡✢❡❝t✐♥❣ ❜✉t ❤❛✈❡ ❛ r❡✢❡❝t✐✈✐t② ♦❢ ✾✾✳✾✾✾✪ ❬❱❛♥ P❡❧t ✱ ✷✵✵✽❪✳ ❙♦ ❛ s♠❛❧❧
❢r❛❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧✐❣❤t ✐s ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ❧❡❛❦✐♥❣ ♦✉t✳ ❆ ♣❤♦t♦❞❡t❡❝t♦r ✐s ❝♦✉♥t✐♥❣ t❤❡
♣❤♦t♦♥s ✇❤✐❝❤ ❧❡❛❦ t❤r♦✉❣❤ ♦♥❡ ♦❢ t❤❡ ♠✐rr♦rs✳ ❲❤❡♥ t❤❡ ♣❤♦t♦❞❡t❡❝t♦r ♠❡❛s✉r❡s ❛
❝❡rt❛✐♥ t❤r❡s❤♦❧❞ ✭r❡❛❝❤❡❞ ❛❢t❡r ❛ ❢❡✇ t❡♥s ♦❢ ♠✐❝r♦s❡❝♦♥❞s✮ t❤❡ ❧❛s❡r ✐s ✐♠♠❡❞✐❛t❡❧②
t✉r♥❡❞ ♦✛✳ ❆❢t❡r✇❛r❞s✱ t❤❡ ❧✐❣❤t ✐♥t❡♥s✐t② I(t) ✐♥ t❤❡ ❝❛✈✐t② ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ❞❡❝r❡❛s❡s
❞✉❡ t♦ ❧❡❛❦❛❣❡✳ ❚❤❡ ❧❡❛❦✐♥❣ r❛t❡ ✐s ♣r♦♣♦rt✐♦♥❛❧ t♦ t❤❡ r❡♠❛✐♥✐♥❣ ✐♥t❡♥s✐t② ❛♥❞
t❤❡r❡❢♦r❡✱ t❤❡ ❞❡❝❛②✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② t❤❡ r✐♥❣✲❞♦✇♥✱ ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡♥s✐t② ✐s ❣♦✈❡r♥❡❞ ❜② ❛♥
❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ❞❡❝❛② ❧❛✇✿

I(t) = I0 · e
−λ0·t ✭✷✳✸✮

✇✐t❤ t❤❡ ✐♥✐t✐❛❧ ✐♥t❡♥s✐t② I0 ❛♥❞ t❤❡ r✐♥❣✲❞♦✇♥ t✐♠❡ τ0 = 1
λ0

♦❢ t❤❡ ✏❡♠♣t②✑ ❝❛✈✐t②✳
■♥ t❤✐s ❝♦♥t❡①t✱ ❛♥ ❡♠♣t② ❝❛✈✐t② ✐s ♥♦t ❡✈❛❝✉❛t❡❞ ❜✉t ✜❧❧❡❞ ✇✐t❤ ❛ ❣❛s ✇❤✐❝❤ ✐s
♥♦t ❛❜s♦r❜✐♥❣ ❛t t❤❡ ❝✉rr❡♥t ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ♦❢ t❤❡ ❧❛s❡r✳ Pr❛❝t✐❝❛❧❧②✱ ❛♥ ❡♠♣t② ❝❛✈✐t②
✐s r❡❛❧✐s❡❞ ❜② s❤✐❢t✐♥❣ t❤❡ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ♦❢ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✲t✉♥❛❜❧❡ ❧❛s❡r ✐♥ ❛ r❛♥❣❡
✇❤❡r❡ ♥♦ ❛❜s♦r❜❡r ❡①✐sts✳ ❲❤❡♥ ❛♥ ❛❜s♦r❜✐♥❣ ❣❛s ❡♥t❡rs t❤❡ ❝❛✈✐t② ✭r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② t❤❡
❧❛s❡r ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ✐s t✉♥❡❞ ❢♦r ♠❛t❝❤✐♥❣ t❤❡ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❧✐♥❡ ♦❢ t❤✐s ❣❛s✮✱ ❛ s❡❝♦♥❞ ❧♦ss
♠❡❝❤❛♥✐s♠ ♦❝❝✉rs✳ ❆❣❛✐♥ t❤❡ ❧❛s❡r ✐s t✉r♥❡❞ ♦✛ ✇❤❡♥ t❤❡ ♣❤♦t♦❞❡t❡❝t♦r r❡❛❝❤❡s t❤❡
t❤r❡s❤♦❧❞✱ s♦ t❤❡ ✐♥✐t✐❛❧ ✐♥t❡♥s✐t② I0 ✐s t❤❡ s❛♠❡✳ ❇✉t t❤❡ ❧✐❣❤t ❜❡❛♠ ❡①♣❡r✐❡♥❝❡s t✇♦
❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ❧♦ss ♠❡❝❤❛♥✐s♠s✱ t❤❡ ❧❡❛❦❛❣❡ ❛♥❞ t❤❡ ❛❜s♦r♣t✐♦♥✿

I(t) = I0 · e
−(λ0+λa)·t ✭✷✳✹✮

✇❤❡r❡ t❤❡ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❝♦❡✣❝✐❡♥t λa ❞❡♣❡♥❞s ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ t❤❡ ❇❡❡r✲▲❛♠❜❡rt ❧❛✇✱
♠♦r❡ ♦r ❧❡ss ❧✐♥❡❛r❧②✱ ♦♥ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛❜s♦r❜✐♥❣ ♠♦❧❡❝✉❧❡s✳ ❚❤❡ r✐♥❣✲
❞♦✇♥ t✐♠❡ ♦❢ t❤❡ ✏✜❧❧❡❞✑ ❝❛✈✐t② ✐s τa = 1

λ0+λa

✳ ❇② ❝♦♠♣❛r✐♥❣ t❤❡ r✐♥❣✲❞♦✇♥ t✐♠❡ ♦❢
t❤❡ ❡♠♣t② ❝❛✈✐t② ❛♥❞ ♦❢ t❤❡ ✜❧❧❡❞ ❝❛✈✐t②✱ t❤❡ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❝♦❡✣❝✐❡♥t λa ❛♥❞ t❤✉s t❤❡
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛❜s♦r❜✐♥❣ ❣❛s ❝❛♥ ❜❡ ❞❡r✐✈❡❞✳

❚❤❡ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❧✐♥❡s ♦❢ ♠♦❧❡❝✉❧❡s ❛r❡ ♥♦ ♣❡r❢❡❝t❧② ❞✐s❝r❡t❡ ♣❡❛❦s ❜✉t ▲♦r❡♥t③✲s❤❛♣❡❞
❞✉❡ t♦ t❤❡ ♥❛t✉r❛❧ ❧✐♥❡ ✇✐❞t❤✱ ❉♦♣♣❧❡r ❜r♦❛❞❡♥✐♥❣✱ ❛♥❞ ♣r❡ss✉r❡ ❜r♦❛❞❡♥✐♥❣✳ ❇②
✜tt✐♥❣ ❛ ▲♦r❡♥t③✲♣❡❛❦ ✐♥ t❤❡ ❞❛t❛ ♦❢ ❛ s❝❛♥♥❡❞ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❧✐♥❡✱ t❤❡ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❝♦❡❢✲
✜❝✐❡♥t ❝❛♥ ❜❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✇✐t❤ ❤✐❣❤ ❛❝❝✉r❛❝②✳

❆ ❞❡t❛✐❧❡❞ ♦✈❡r✈✐❡✇ ♦❢ ❈❘❉❙ ❝❛♥ ❜❡ ❢♦✉♥❞ ✐♥ ❬P❛❧❞✉s ❛♥❞ ❑❛❝❤❛♥♦✈ ✱ ✷✵✵✺❪✳

✶✾





✸ ❊①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ s❡t✲✉♣ ♦❢ t❤❡ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣

s②st❡♠

✸✳✶ ❈❛✈✐t② r✐♥❣✲❞♦✇♥ s♣❡❝tr♦♠❡t❡r

❚❤❡ ❝❛✈✐t② r✐♥❣✲❞♦✇♥ s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ✭●✷✷✵✶✲✐ ❢r♦♠ P✐❝❛rr♦✮ ✐s ❛❜❧❡ t♦ ♠❡❛s✉r❡ t❤❡
❣❛s ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ 12❈❖2✱

13❈❖2✱
12❈❍4✱

13❈❍4✱ ❛♥❞ ❍2❖ ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ❛♥❞ s✐✲
♠✉❧t❛♥❡♦✉s❧② ✇✐t❤ ❛ t❡♠♣♦r❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ ✸✳✻ s❡❝✳ ■t ✐s ♥♦t ♠❡❛s✉r✐♥❣ ✐s♦t♦♣♦❧♦❣✉❡s
✇❤✐❝❤ ❝♦♥t❛✐♥ ♦t❤❡r ✐s♦t♦♣❡s t❤❛♥ 16❖ ❛♥❞ 1❍ ❛♥❞ ✐s t❤❡r❡❢♦r❡ ❡①♣❧✐❝✐t❧② ♥♦t ❛❜❧❡ t♦
♠❡❛s✉r❡ t❤❡ t♦t❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ✇✐t❤♦✉t ❛ss✉♠♣t✐♦♥s ❝♦♥❝❡r♥✐♥❣
t❤❡ ♥♦t ❞❡t❡❝t❡❞ ✐s♦t♦♣♦❧♦❣✉❡s✳ ❖♥ t❤❡ ♦t❤❡r ❤❛♥❞✱ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♦✉t♣✉t ❡♥❛❜❧❡s
t♦ ❝❛❧❝✉❧❛t❡ δ13❈❖2 ❛♥❞ δ13❈❍4 ❞✐r❡❝t❧②✳

✸✳✶✳✶ ❈❛✈✐t② ❛♥❞ ▲❛s❡rs

❚❤❡ ●✷✷✵✶✲✐ ❝❛✈✐t② ❤❛s ❛ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ✸✺♠❧ ❛♥❞ ❛ ❧❡♥❣t❤ ♦❢ ✷✺ ❝♠✳ ❚❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t
❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛r❡ ❝♦♥tr♦❧❧❡❞ ❜② ♠✉❧t✐♣❧❡ s❡♥s♦rs ❛♥❞ ❤♦❧❞ ❝♦♥st❛♥t✳ ❚❤❡ ❝❛✈✐t② t❡♠♣❡r✲
❛t✉r❡ ✐s r❡❣✉❧❛t❡❞ ❛t (45 ± 0.0003) ◦❈ ❛♥❞ t❤❡ ❝❛✈✐t② ♣r❡ss✉r❡ ❛t (148 ± 0.02)❚♦rr✳
❚❤❡ ❧❛s❡r ❜❡❛♠ ✐s ❤♦❧❞ ✐♥ t❤❡ ❝❛✈✐t② ❜② ❛ t❤r❡❡✲♠✐rr♦r✲s②st❡♠s ✇❤✐❝❤ ♠❛② ❧❡❛❞ t♦
❛♥ ❡✛❡❝t✐✈❡ ♣❛t❤ ❧❡♥❣t❤ ♦❢ ♠♦r❡ t❤❛♥ ✷✵ ❦♠✳ ❚✇♦ ♠✐rr♦rs ✇♦✉❧❞ ❧❡❛❞ t♦ ❛ st❛♥❞✐♥❣
✇❛✈❡✱ t❤r❡❡ ♠✐rr♦rs ❧❡❛❞ t♦ ❛ ❣✉✐❞❡❞ tr❛✈❡❧❧✐♥❣ ✇❛✈❡ ✇❤✐❝❤ ♦✛❡rs ♠✉❝❤ ❤✐❣❤❡r ❛❝❝✉✲
r❛❝② ❬❱❛♥ P❡❧t ✱ ✷✵✵✽❪✳

❚❤❡ s♣❡❝tr✉♠ ✐s s❝❛♥♥❡❞ ❜② t❤r❡❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✲t✉♥❛❜❧❡ ❧❛s❡rs ✇✐t❤ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ r❛♥❣❡s
❛r♦✉♥❞ ✶✻✵✵ ♥♠✱ ✶✻✺✶ ♥♠✱ ❛♥❞ ✶✻✺✾ ♥♠✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✸✳✷✱ ❛♥❞ ✸✳✸ ♦r ❆✳✽✮✳
❚❤❡ ❧❛s❡r ❛t 6252 1

cm
♠❛t❝❤❡s ✇✐t❤ t❤❡ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❧✐♥❡s ♦❢ 12❈❖2 ❛♥❞

13❈❖2 ✭s❡❡ ❋✐❣✲
✉r❡ ✸✳✷✮✱ t❤❡ s❡❝♦♥❞ ❧❛s❡r ❛t 6057 1

cm
♠❛t❝❤❡s ✇✐t❤ t❤❡ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❧✐♥❡s ♦❢ ❍P✲12❈❍4✱

❛♥❞ t❤❡ t❤✐r❞ ❧❛s❡r ❛t 6229 1
cm

s❝❛♥s ❍❘✲12❈❍4✱
13❈❍4 ✭s❛♠❡ ♣❡❛❦ ✐♥ ❍P✲ ❛♥❞ ❍❘✲

♠♦❞❡✱ s❡❡ ♥❡①t s❡❝t✐♦♥ ❛❜♦✉t t❤❡s❡ ♠♦❞❡s✮✱ ❛♥❞ ❍2❖ ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✸✳✸ ❢♦r t❤❡ s❡❝♦♥❞
❛♥❞ t❤✐r❞ ❧❛s❡r✮✳ ❚❤❡ ❡①❛❝t ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ♦❢ t❤❡ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❧✐♥❡s ❛r❡ ❧✐st❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✸✳✶✳
❆❧t♦❣❡t❤❡r t❤❡ ❧❛s❡rs s❝❛♥ ❛t ✻✽ ❞✐✛❡r❡♥t ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤s✳

❋♦r t❤❡ s❝❛♥s✱ t❤❡ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ st❡♣s ❛r❡ r❡❛❧✐s❡❞ ❜② ❛ ❧❛s❡r t❛r❣❡t✐♥❣ ❝♦♥tr♦❧ ❧♦♦♣
❛♥❞ ❛ ✇❛✈❡♠❡t❡r ✇❤✐❝❤ ❢❡❡❞❜❛❝❦ t❤❡ ❧❛s❡r ❝♦♥tr♦❧ ❡❧❡❝tr♦♥✐❝s ✉♥t✐❧ t❤❡ ❧❛s❡r ✐s t✉♥❡❞
t♦ ❛ s✉✐t❛❜❧❡ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ✇❤✐❝❤ ✐s t❤❡♥ s❛✈❡❞ ❛t t❤❡ ✇❛✈❡♠❡t❡r✳ ❲✐t❤✐♥ t❤❡ ❝❛✈✐t②✱
t❤❡ ❧❛s❡r ❜❡❛♠ ✐s ❣✉✐❞❡❞ ✐♥ ❝②❝❧❡ ❜② t❤r❡❡ ♠✐rr♦rs ❛♥❞ ❛ ♣❤♦t♦❞❡t❡❝t♦r ✐s ❝♦♥t✐♥✲
✉♦✉s❧② ♠❡❛s✉r✐♥❣ t❤❡ ✐♥t❡♥s✐t②✱ ✇❤✐❝❤ ✐s tr❛♥s♠✐tt❡❞ t❤r♦✉❣❤ ♦♥❡ ♦❢ t❤❡ ♠✐rr♦rs✳
❋r♦♠ t❤❡ ❞❡t❡❝t❡❞ ✐♥t❡♥s✐t② ❡✈♦❧✉t✐♦♥✱ t❤❡ ❛♥❛❧②s✐s ❡❧❡❝tr♦♥✐❝s ❝❛❧❝✉❧❛t❡ ❢♦r ❡✈❡r②

✷✶



✐s♦t♦♣♦❧♦❣✉❡ t❤❡ r✐♥❣✲❞♦✇♥ t✐♠❡ ❛♥❞ ✜♥❛❧❧② t❤❡ ❣❛s ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❜② ❝♦♠♣❛r✐♥❣ t❤❡
r✐♥❣✲❞♦✇♥ t✐♠❡ ✇✐t❤ t❤❡ ❛❝t✉❛❧ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤s s❛✈❡❞ ❛t t❤❡ ✇❛✈❡♠❡t❡r ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✸✳✶✮✳

❋✐❣✉r❡ ✸✳✶✿ ▼❡❛s✉r❡♠❡♥t ♣r✐♥❝✐♣❧❡ ♦❢ t❤❡ ●✷✶✸✷✲✐ ❬■♥t❡r♥❛❧ ♣r❡s❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ P✐✲
❝❛rr♦ ♣r♦✈✐❞❡❞ ❜② ❈❤r✐s ❘❡❧❧❛✱ ✷✵✶✹❪ ✇❤✐❝❤ ✐s s✐♠✐❧❛r t♦ t❤❡ ●✷✷✵✶✲
✐✳ ❚❤❡ s❝❛♥s ❛r❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞ ❜② t❤r❡❡ ❧❛s❡rs ✇✐t❤ t❡♠♣❡r❛t✉r❡✲t✉♥❛❜❧❡
✇❛✈❡❧❡♥❣t❤✳ ❚❤❡ ❧❛s❡r ✐s t✉♥❡❞ t♦ t❤❡ ❞❡s✐r❡❞ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ❜② t❤❡ ❧❛s❡r
t❛r❣❡t✐♥❣ ❝♦♥tr♦❧ ❧♦♦♣ ❛♥❞ ❛ ✇❛✈❡♠❡t❡r✱ ✇❤✐❝❤ t❡♠♣♦r❛r✐❧② s❛✈❡s t❤❡
✇❛✈❡❧❡♥❣t❤✳ ❚❤❡ ❧❛s❡r ❜❡❛♠ ❡♥t❡rs t❤❡ ❝❛✈✐t② ✇❤❡r❡ t❤❡ ❜❡❛♠ ✐s ❣✉✐❞❡❞
✐♥ ❝②❝❧❡ ❜② t❤r❡❡ ♠✐rr♦rs✳ ❚❤❡ ❝❛✈✐t② ❤❛s ❛ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ✸✺♠❧ ❛♥❞ ✐s
♣r❡ss✉r❡ ❛♥❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❝♦♥tr♦❧❧❡❞✳ ❚❤❡ ❧✐❣❤t ✐♥t❡♥s✐t②✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❧❡❛❦✲
✐♥❣ t❤r♦✉❣❤ ♦♥❡ ♦❢ t❤❡ ♠✐rr♦rs✱ ✐s ❞❡t❡❝t❡❞ ❜② ❛ ♣❤♦t♦❞❡t❡❝t♦r✳ ❚❤❡
❛♥❛❧②s✐s ❡❧❡❝tr♦♥✐❝s ❝❛❧❝✉❧❛t❡ t❤❡ r✐♥❣✲❞♦✇♥ t✐♠❡s ❢r♦♠ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡❞
✐♥t❡♥s✐t② ❡✈♦❧✉t✐♦♥✳ ❋✐♥❛❧❧②✱ t❤❡ r✐♥❣✲❞♦✇♥ t✐♠❡s ❛r❡ ❝♦♠♣❛r❡❞ ✇✐t❤
t❤❡ ❛❝t✉❛❧ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤s s❛✈❡❞ ❜② t❤❡ ✇❛✈❡♠❡t❡r t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ ❣❛s
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✳

✷✷



❋✐❣✉r❡ ✸✳✷✿ ❚❤❡ s❝❛♥♥❡❞ ❈❖2 ❧✐♥❡s ❛s ❞✐s♣❧❛②❡❞ ✐♥ t❤❡ ❈❘❉❙ ❈♦♥tr♦❧❧❡r✿ ❇♦t❤
♣❡❛❦s✱ 12❈❖2 ❛t 6251.8 1

cm
❛♥❞ 13❈❖2 ❛t 6251.3 1

cm
✱ ❛r❡ s❝❛♥♥❡❞ ❜② t❤❡

s❛♠❡ ❧❛s❡r✳ ❋♦r t❤❡ ♦t❤❡r t✇♦ ❧❛s❡rs s✐♠✐❧❛r s♣❡❝tr❛ ❝❛♥ ❜❡ ❞✐s♣❧❛②❡❞
✐♥ t❤❡ ❝♦♥tr♦❧❧❡r✱ s❡❡ ❋✐❣✉r❡❆✳✽✳

✷✸



❋✐❣✉r❡ ✸✳✸✿ ❊♥✈✐r♦♥♠❡♥t ♦❢ t❤❡ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❧✐♥❡s ♦❢ ❈❍4 ❛♥❞ ❍2❖ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ s❝❛♥♥❡❞
❜② t✇♦ ♦❢ t❤❡ ❧❛s❡rs✳ ▲❡❢t✿ ❍P✲12❈❍4 ♣❡❛❦✳ ❘✐❣❤t✿ ❍❘✲12❈❍4 ♣❡❛❦✱
13❈❍4 ♣❡❛❦✱ ❛♥❞ ❍2❖ ♣❡❛❦✳ ▼♦❞✐✜❡❞ ✜❣✉r❡ ❢r♦♠ ❬■♥t❡r♥❛❧ ♣r❡s❡♥t❛t✐♦♥
♦❢ P✐❝❛rr♦ ♣r♦✈✐❞❡❞ ❜② ❈❤r✐s ❘❡❧❧❛✱ ✷✵✶✹❪✳

❚❛❜❧❡ ✸✳✶✿ ❲❛✈❡♥✉♠❜❡r ❛♥❞ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ♦❢ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❧✐♥❡s s❝❛♥♥❡❞ ❜② t❤❡ ❧❛s❡rs

P❡❛❦ 12❈❖2
13❈❖2 ❍P✲12❈❍4 ❍❘✲12❈❍4

13❈❍4 ❍2❖

❲❛✈❡♥✉♠❜❡r ✐♥ 1
❝♠

✻✷✺✶✳✼✻ ✻✷✺✶✳✸✷ ✻✵✺✼✳✵✽ ✻✵✷✽✳✺✺ ✻✵✷✾✳✵✾ ✻✵✷✽✳✼✽
❲❛✈❡❧❡♥❣t❤ ✐♥ ♥♠ ✶✺✾✾✳✺ ✶✺✾✾✳✼ ✶✻✺✵✳✾ ✶✻✺✽✳✽ ✶✻✺✽✳✻ ✶✻✺✽✳✼

✸✳✶✳✷ ❚✇♦ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✲♠♦❞❡s ✐♥ ♠❡t❤❛♥❡

❋♦r ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ 12❈❍4 ❛♥❞ 13❈❍4 ❤❛✈❡ s✉✐t❛❜❧❡ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❧✐♥❡s ❛t
✶✻✺✵✳✾ ♥♠ ❛♥❞ ✶✻✺✽✳✻ ♥♠✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❚❤❡s❡ ❧✐♥❡s ❛r❡ s❝❛♥♥❡❞ ✐♥ ❡✈❡r② ♠❡❛s✉r❡✲
♠❡♥t ❛♥❞ ❛r❡ t❤❡ ❞❛t❛ ❜❛s✐s ❢♦r t❤❡ ❍✐❣❤ Pr❡❝✐s✐♦♥ ❍P✲♠♦❞❡✳ ❯♥❢♦rt✉♥❛t❡❧②✱ t❤❡
12❈❍4 ♣❡❛❦ ❛t ✶✻✺✵✳✾ ♥♠ s❛t✉r❛t❡s ✇❤❡♥ t❤❡ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❡①❝❡❡❞s ✶✷ ♣♣♠ ✭s❡❡
❋✐❣✉r❡❆✳✽✱ ✇❤❡r❡ t❤✐s ♣❡❛❦ ✐s ❛❧r❡❛❞② s❤❛r♣ ❢♦r♠❡❞ ❛t ♦♥❧② ✷ ♣♣♠✮✳ ❋♦r ❛ ❧❛r❣❡r
♦♣❡r❛t✐♥❣ r❛♥❣❡✱ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ✐s ❛❧s♦ s❝❛♥♥✐♥❣ ❛♥♦t❤❡r 12❈❍4 ❧✐♥❡ ❛t ✶✻✺✽✳✽ ♥♠✳
❚❤✐s ❧✐♥❡ ✐s ♠✉❝❤ ❜r♦❛❞❡r t❤❛♥ t❤❡ ❧✐♥❡ ❛t ✶✻✺✵✳✽ ♥♠✱ ♠❡❛♥✐♥❣ ❛ ❤✐❣❤❡r s❛t✉r❛t✐♦♥
❧❡✈❡❧ ❜✉t ❛❧s♦ ❧❡ss ♣r❡❝✐s✐♦♥ ❢♦r ❛ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❜❡❧♦✇ ✶✷ ♣♣♠✳ ❚❤❡ ❞❛t❛ ♦❢ t❤✐s
❧✐♥❡ ❛r❡ t❤❡ ❜❛s✐s ♦❢ t❤❡ ❍✐❣❤ ❘❛♥❣❡ ❍❘✲♠♦❞❡✳ ❋♦r t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♦❢ ❛♠❜✐❡♥t
❛✐r ✇✐t❤ t❤❡ t②♣✐❝❛❧ 12❈❍4 ♠♦❧❡ ❢r❛❝t✐♦♥ ♦❢ ✷ ♣♣♠✱ t❤❡ ❍P✲♠♦❞❡ ✐s ♠♦r❡ ♣r❡❝✐s❡✳
❋♦r s❛♠♣❧❡s ✇✐t❤ ❛ ♠♦❧❡ ❢r❛❝t✐♦♥ ❛r♦✉♥❞ ✶✵ ♣♣♠ t❤❡ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ♦❢ ❜♦t❤ ♠♦❞❡s ✐s
❝♦♠♣❛r❛❜❧❡✳ ❋♦r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ ✶✷ ♣♣♠ t❤❡ ❍P✲♠♦❞❡ ✐s ♥♦t ✇♦r❦✐♥❣✳

✷✹



✸✳✷ ❙❛♠♣❧❡ ✐♥❧❡t s②st❡♠

❋✐❣✉r❡ ✸✳✹✿ ❙❡t✲✉♣ ♦❢ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t s②st❡♠✳ ●r❡❡♥✿ ❉❡✈✐❝❡s ❢r♦♠ P✐❝❛rr♦✳ ❉❛r❦
❜❧✉❡✿ ❈❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❛♥❞ q✉❛❧✐t② ❝♦♥tr♦❧ ❝②❧✐♥❞❡rs✳ ❘❡❞✿ Pr❡ss✉r❡ ❘❡❣✉✲
❧❛t♦rs P❘✳ ▲✐❣❤t ❜❧✉❡✿ ❆♠❜✐❡♥t ❛✐r s❛♠♣❧✐♥❣ s②st❡♠ ❛♥❞ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s
s❛♠♣❧❡ ❜❛❣✳ ❆❧❧ s❛♠♣❧❡s ❛r❡ ❝♦♥♥❡❝t❡❞ t♦ ❛♥ ✐♥❧❡t ♣♦rt ♦❢ t❤❡ ✶✻✲♣♦rt
✈❛❧✈❡✳ ❚❤❡ ✶✻✲♣♦rt ✈❛❧✈❡ ✐s ❝♦♥tr♦❧❧❡❞ ❜② t❤❡ s♦❢t✇❛r❡ ♦❢ t❤❡ ❈❘❉❙
❛♥❛❧②s❡r✳

❋♦r ❛✉t♦♠❛t✐❝ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱ ✇❡ ❤❛✈❡ ❜✉✐❧t ❛♥ ✐♥❧❡t s②st❡♠ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ❛ ✶✻✲♣♦rt
r♦t❛r②✲✈❛❧✈❡ ✭❱❛❧❝♦ ❱❛❧✈❡ ❢r♦♠ ❱■❈■➤✱ ♠♦❞❡❧✿ ❊▼❚✷❈❙❉✶✻❯❲❊✮✳ ■ts ♦✉t❧❡t ✐s
❝♦♥♥❡❝t❡❞ t♦ t❤❡ ✐♥❧❡t ♦❢ t❤❡ ❈❘❉❙ ❛♥❛❧②s❡r✳ ❆t ✉♣ t♦ ✶✻ ✐♥❧❡t ♣♦rts ❞✐✛❡r❡♥t ❣❛s
s❛♠♣❧❡s ✭❡✳❣✳ ❝②❧✐♥❞❡rs✱ ❜❛❣s✱ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ❧✐♥❡✮ ❝❛♥ ❜❡ ❝♦♥♥❡❝t❡❞✳ ❚❤❡ ❝♦♠♣✉t❡r
❝❛♥ ❝♦♥tr♦❧ t❤❡ ✶✻✲♣♦rt ✈❛❧✈❡ ✈✐❛ ❛ s❡r✐❛❧ ♣♦rt✳ ❚❤❡ ♣r❡✲✐♥st❛❧❧❡❞ P✐❝❛rr♦ ❙❝❤❡❞✉❧❡r
❛❧❧♦✇s t♦ ♣❡r❢♦r♠ ❛✉t♦♠❛t✐❝ ❛♥❞ ❝②❝❧✐❝ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t s❡q✉❡♥❝❡s✳
❋♦r s❡❝✉r✐t②✱ ❡✈❡r② s❡❝♦♥❞ ♣♦rt ♦❢ t❤❡ ✈❛❧✈❡ ✐s ❝❧♦s❡❞ ❜② ❛ ❜❧✐♥❞ ♣❧✉❣✳ ❙♦ ❡✛❡❝t✐✈❡❧②
♦♥❧② ❡✐❣❤t ♣♦rts ❛r❡ ✐♥ ✉s❡ ❛t t❤❡ ♠♦♠❡♥t✳ ❚❤r❡❡ ♣♦rts ✭✸✱✺✱✼✮ ❛r❡ r❡s❡r✈❡❞ ❢♦r
❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❛♥❞ q✉❛❧✐t② ❝♦♥tr♦❧ ❝②❧✐♥❞❡rs✳ ❚✇♦ ♣♦rts ✭✾✱✶✶✮ ❛r❡ ✉s✉❛❧❧② ✐♥ ✉s❡ ❢♦r
♠❡❛s✉r✐♥❣ ❛♥❞ ❝❛❧✐❜r❛t✐♥❣ s❛♠♣❧❡s ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❤✐❣❤❧② ❝♦♥❝❡♥tr❛t❡❞ ❈❍4✳ ❆♠❜✐❡♥t
❛✐r ✐s ♣❡r♠❛♥❡♥t❧② ❝♦♥♥❡❝t❡❞ t♦ ♣♦rt ✶ ❛♥❞ t✇♦ ♣♦rts ❛r❡ ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ❢♦r ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧
s❛♠♣❧❡s✳ ❚❤❡ ✇❤♦❧❡ ✐♥❧❡t s②st❡♠ ✐s ❜✉✐❧t ✇✐t❤ st❛✐♥❧❡ss st❡❡❧ t✉❜❡s ❢r♦♠ ❉♦❝❦✇❡✐❧❡r➤

✭s✐③❡✿ ✶✴✶✻✑✱ ✶✴✽✑✱ ✶✴✹✑✱ ❚❈❈✲q✉❛❧✐t②✮ ❛♥❞ ✜tt✐♥❣s ❢r♦♠ ❙✇❛❣❡❧♦❦➤✳

✷✺



❋✐❣✉r❡ ✸✳✺✿ P❤♦t♦❣r❛♣❤② ♦❢ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ s❡t✲✉♣✳ ❚❤❡ ❝♦r❡ ❝♦♠♣♦♥❡♥ts ❞♦ ♥♦t
r❡q✉✐r❡ ♠♦r❡ t❤❛♥ ❛ ❞❡s❦✳ ❆✐♠✐♥❣ ❢♦r ❛ ♠♦❜✐❧❡ ✐♥str✉♠❡♥t✱ s♠❛❧❧❡r
❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡rs ❛r❡ r❡q✉✐r❡❞✳ ❇❡❝❛✉s❡ ❡✈❡r② ✺ ❤♦✉rs ♦♥❧② ❛❜♦✉t
✽✵✵♠❧ ♦❢ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❣❛s ❛r❡ r❡q✉✐r❡❞✱ ❛❧s♦ s♠❛❧❧❡r ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡rs
❛♣♣❡❛r t♦ ❜❡ ♣♦ss✐❜❧❡✳ ❆❧❧ ✐♥ ❛❧❧✱ t❤❡ ●✷✷✵✶✲✐ s❡t✲✉♣ ✐s s✉✐t❛❜❧❡ ❛s ♠♦❜✐❧❡
✐♥str✉♠❡♥t✳

✷✻



✸✳✸ ❆♠❜✐❡♥t ❛✐r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t

❆t t❤❡ ■♥st✐t✉t❡ ♦❢ ❊♥✈✐r♦♥♠❡♥t❛❧ P❤②s✐❝s✱ t✇♦ s✉❝t✐♦♥ ♣✐♣❡s s✉♣♣❧② t❤❡ ❧❛❜♦r❛t♦r②
✇✐t❤ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ❢r♦♠ t❤❡ r♦♦❢ ♦❢ t❤❡ ❜✉✐❧❞✐♥❣ ✭s❛♠♣❧✐♥❣ ❤❡✐❣❤t✿ ❝❛✳ ✸✵♠✮✳ ❖♥❡
♣✐♣❡ ✐s s❛♠♣❧✐♥❣ ❛✐r ❢r♦♠ ❙♦✉t❤✲❊❛st✱ ✇❤❡r❡ t❤❡ ❝✐t② ❧❛②s✱ t❤❡ ♦t❤❡r ❧✐♥❡ ✐s s❛♠♣❧✐♥❣
❛✐r ❢r♦♠ ❙♦✉t❤✲❲❡st✱ ✇❤❡r❡ t❤❡ ❝❛♠♣✉s ♦❢ t❤❡ ✉♥✐✈❡rs✐t② ✐s ❧♦❝❛t❡❞✳ ❚❤❡ ❈❘❉❙ ✐s
♠❡❛s✉r✐♥❣ ❙♦✉t❤✲❊❛st ❛✐r ♦♥❧②✳ ❚❤✐s ❛✐r ✐♥t❛❦❡ ✐s ❛❧s♦ ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② s❛♠♣❧❡❞ ❜② t❤❡
❋♦✉r✐❡r ❚r❛♥s❢♦r♠ ■♥❢r❛✲r❡❞ ❙♣❡❝tr♦♠❡t❡r ❬❍❛♠♠❡r ❡t ❛❧✳✱ ✷✵✶✸❪ ❛♥❞✱ ✈✐❛ ❛ ❜✉✛❡r
✈♦❧✉♠❡✱ ❜② t❤❡ ●❛s ❈❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤ ❬❍❛♠♠❡r ❡t ❛❧✳✱ ✷✵✵✽❪✳ ❚❤❡ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤
t❤❡s❡ ✐♥str✉♠❡♥ts ✐s ♣r❡s❡♥t❡❞ ✐♥ ❙❡❝t✐♦♥ ✺✳

❚❤❡ ❙♦✉t❤✲❊❛st ❛✐r ✐♥t❛❦❡ ❧✐♥❡ ✐s ✢✉s❤❡❞ ❜② ❛ r♦t❛r② ✈❛♥❡ ♣✉♠♣✳ ❋r♦♠ t❤✐s ✐♥✲
t❛❦❡ ❧✐♥❡✱ ❛ s✉♣♣❧② ❧✐♥❡✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ✢✉s❤❡❞ ❜② ❛ ♠❡♠❜r❛♥❡ ♣✉♠♣ ✭❑◆❋ ◆❡✉❜❡r❣❡r
●♠❜❍✮ ❛♥❞ ❛♥ ♦✈❡r♣r❡ss✉r❡ ✈❛❧✈❡✱ ❜r❛♥❝❤❡s ♦✛ t♦ t❤❡ ❈❘❉❙✳ ❇❡❢♦r❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱
t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ✐s ❞r✐❡❞ ❜② ❛ ✇❛t❡r ❝♦♥❞❡♥s✐♥❣ tr❛♣ ❝♦♥♥❡❝t❡❞ ✐♥ s❡r✐❡s ❜❡t✇❡❡♥
t❤❡ s✉❝t✐♦♥ ♣✐♣❡ ❛♥❞ t❤❡ ♠❡♠❜r❛♥❡ ♣✉♠♣✳ ❚❤❡ tr❛♣ ✭✈♦❧✉♠❡✿ ✷✸✵♠❧✮ ✐s ❧♦❝❛t❡❞
✐♥ ❛ ✇❡❧❧✲✐s♦❧❛t❡❞ r❡s❡r✈♦✐r ♦❢ ❡t❤❛♥♦❧ ✇❤✐❝❤ ✐s ❦❡♣t ❛t ❛ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ♦❢ ✲✹✵ ◦❈ ❜② ❛
❝r②♦st❛t ✭▲❛✉❞❛ ❊❚❑✺✵✮✳ ❚❤❡ ❝♦♥❞❡♥s✐♥❣ tr❛♣ ❤❛s t♦ ❜❡ r❡♣❧❛❝❡❞ t✇✐❝❡ ❛ ✇❡❡❦✳

❉❡s♣✐t❡ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ✐s ❛❜❧❡ t♦ ♠❡❛s✉r❡ ✇✐t❤♦✉t ♣r❡❧♦❛❞ ♣r❡ss✉r❡ ❞✉❡ t♦ t❤❡ P✐✲
❝❛rr♦ ♣✉♠♣ ❛t t❤❡ ♦✉t❧❡t ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t✱ t❤❡ r❡❝♦♠♠❡♥❞❡❞ ♣r❡❧♦❛❞ ♣r❡ss✉r❡ ✐s
✵✳✷✲✵✳✺ ❜❛r✳ ❆ ♣r❡❧♦❛❞ ♣r❡ss✉r❡ ♦❢ ♠♦r❡ t❤❛♥ ✵✳✺ ❜❛r ♠✐❣❤t ❞❛♠❛❣❡ t❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧ ♦✈❡r✲
♣r❡ss✉r❡ ✈❛❧✈❡ ✭♣❡rs♦♥❛❧ ❝♦rr❡s♣♦♥❞❡♥❝❡ ✇✐t❤ P✐❝❛rr♦✮✳ ❚♦ ❜❡ ♦♥ t❤❡ s❛✈❡ s✐❞❡✱ ✇❡
s✉♣♣❧② t❤❡ s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ✇✐t❤ ❛♥ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ✢♦✇ ♦❢ 40 ♠❧

♠✐♥
✱ ✇❤✐❝❤ r♦✉❣❤❧② ♠❛t❝❤❡s

✇✐t❤ ❛♥ ♣r❡❧♦❛❞ ♣r❡ss✉r❡ ♦❢ ✵✳✺ ❜❛r✳ ❚❤✐s ✈❛❧✉❡ ❝❛♥ ❜❡ r❡❛❧✐s❡❞ ❜② t❤❡ ♠❛t❝❤✐♥❣
s❡tt✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ♦✈❡r♣r❡ss✉r❡ ✈❛❧✈❡✳ ■♥ t❤✐s s❡tt✐♥❣✱ t❤❡ ♠❡♠❜r❛♥❡ ♣✉♠♣ s✉♣♣❧✐❡s ❛
✢✉① ♦❢ r♦✉❣❤❧② 1.38 ▲

♠✐♥
t♦ t❤❡ ♦✈❡r♣r❡ss✉r❡ ✈❛❧✈❡ ✇❤❡♥ t❤❡ ❝♦♥❞❡♥s✐♥❣ tr❛♣ ❞♦❡s ♥♦t

❝♦♥t❛✐♥ ❛♥② ✐❝❡✳ ■♥ s✉♠♠❡r✱ ✇❤❡♥ ❛ ❧♦t ♦❢ ✇❛t❡r ✐s ❝♦♥❞❡♥s✐♥❣✱ ♦♥❧② ❛ ✢♦✇ ♦❢ ❞♦✇♥
t♦ 0.36 ▲

♠✐♥
✐s s✉♣♣❧✐❡❞ ❜❡❢♦r❡ t❤❡ ❝♦♥❞❡♥s✐♥❣ tr❛♣ ✐s r❡♣❧❛❝❡❞✳

❋♦r ❝♦♥s✐st❡♥❝②✱ ❛❧❧ ♠❡❛s✉r❡❞ ❝②❧✐♥❞❡rs s❤♦✉❧❞ ❛❧s♦ s✉♣♣❧② ❛ ✢♦✇ ♦❢ 40 ♠❧
♠✐♥

✇❤✐❝❤ ✇❡
❝❛r❡❢✉❧❧② ❝♦♥tr♦❧❧❡❞ s✐♥❝❡ ❆♣r✐❧ ✷✵✶✹✳ ❇❡❢♦r❡ t❤❛t ❞❛t❡✱ ✇❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✇✐t❤ s♦♠❡✇❤❛t
❛r❜✐tr❛r② ✢♦✇s ❜❡t✇❡❡♥ ✸✵ ❛♥❞ ✼✵ ♠❧

♠✐♥
✭♣r❡❧♦❛❞ ♣r❡ss✉r❡ ♦❢ ✶✳✺ ❜❛r✮✳✶

✸✳✹ ❈❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❛♥❞ q✉❛❧✐t② ❝♦♥tr♦❧

❋♦r t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✭❙❡❝t✐♦♥ ✹✳✺✮ ♦❢ t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ❞❛t❛ ❛♥❞ s❛♠♣❧❡s ❛t ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r
❝♦♥❞✐t✐♦♥s✱ ✇❡ ✉s❡❞ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡rs ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❝❛❧❧❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✸✳✹ ▲❖❲
❛♥❞ ❍■●❍✳ ❋♦r t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♦❢ s❛♠♣❧❡s ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❤✐❣❤❧② ❝♦♥❝❡♥tr❛t❡❞ ✐♥ ❈❍4✱ ✇❡
✉s❡❞ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡r ▼❙❚❉✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ❢♦r q✉❛❧✐t② ❝♦♥tr♦❧ t❤❡ ❝②❧✐♥❞❡r
❚❆❘●❊❚ ✐s ♠❡❛s✉r❡❞ ✇✐t❤ ❛ ✜①❡❞ ❢r❡q✉❡♥❝② ✐♥ ❜❡t✇❡❡♥ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ✭♦r ♦t❤❡r✮
♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✳ ❆❧❧ ❝②❧✐♥❞❡rs ✇❡r❡ ✜❧❧❡❞ ✇✐t❤ ❛ ❞✐✈✐♥❣ ❝♦♠♣r❡ss♦r ✭♠♦❞❡❧✿ P✸❲✱
❇❛✉❡r✱ ●❡r♠❛♥②✮ ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣✳ ❚❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ t❤❡s❡ ❝②❧✐♥❞❡rs ❛r❡

✶■♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛❜♦✉t t❤❡ s✉♣♣❧✐❡❞ ✢♦✇ ✐s ❧♦❣❣❡❞ ❛s t❤❡ ♣❛r❛♠❡t❡r ❖✉t❧❡t ❱❛❧✈❡ ✐♥ t❤❡ ♦✉t♣✉t ✜❧❡✳

✷✼



t❛❦❡♥ ❢r♦♠ ●❈ ❛♥❛❧②s✐s ♦❢ t❤❡ ♣r❡ss✉r✐s❡❞ ❝②❧✐♥❞❡rs✱ t❤❡ δ✲✈❛❧✉❡s ❛r❡ r❡s✉❧ts ❢r♦♠
♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡tr② ✭s❡❡ ❚❛❜❧❡ ✹✳✼✮✳
❲❡ ✉s❡❞ ❜② ❞❡❢❛✉❧t ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦rs ❢r♦♠ ❙❝♦tt②➋ ✭♠♦❞❡❧✿ ✶✹❆✱ ❙❝♦tt ❙♣❡❝✐❛❧t②
●❛s❡s✱ ❯❙❆✮✳ ❋♦r ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇❡ t❡st❡❞ ❛ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ❢r♦♠ ❚❡s❝♦♠ ✇❤✐❝❤
✜♥❛❧❧② ✇❛s ❝♦♥♥❡❝t❡❞ ❛t ❍■●❍ s✐♥❝❡ ❆♣r✐❧ ✷✵✶✹✳

✷✽



✹ ❈❤❛r❛❝t❡r✐s❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥

■t ✐s q✉✐t❡ ❡❛s② t♦ ✐♥st❛❧❧ t❤❡ ●✷✷✵✶✲✐ ❛♥❞ ❛❢t❡r s✇✐t❝❤✐♥❣ ♦♥ ✐t st❛rts ❛✉t♦♠❛t✐❝❛❧❧②
t♦ ♠❡❛s✉r❡ ❛♥❞ r❡❝♦r❞ ✇❤❛t❡✈❡r ✐s ❝♦♥♥❡❝t❡❞ t♦ ✐ts ❣❛s ✐♥❧❡t✳ ❇✉t ❛✐♠✐♥❣ ❢♦r ❛❝❝✉✲
r❛t❡ ❛♥❞ ♣r❡❝✐s❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✱ ♣♦t❡♥t✐❛❧ ✐♥str✉♠❡♥t❛❧ ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t✐❡s ♥❡❡❞ t♦ ❜❡
❝❤❛r❛❝t❡r✐s❡❞ ❛♥❞ ❛ s✉✐t❛❜❧❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❛♥❞ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t str❛t❡❣② ❤❛s t♦ ❜❡ ❞❡✈❡❧✲
♦♣❡❞✳ ❆❢t❡r t❤❡ ✐♥st❛❧❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ✐♥ ❆♣r✐❧ ✷✵✶✸✱ ✇❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞ t❤❡ ✜rst
s❡r✐❡s ♦❢ t❡sts✳ ■♥ ❏✉♥❡ ✷✵✶✸✱ ✇❡ ❞❡t❡❝t❡❞ ❛ ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡❞ δ13❈
✈❛❧✉❡s ❛♥❞ t❤❡ ❜❛r♦♠❡tr✐❝ ♣r❡ss✉r❡✱ ✇❤✐❝❤ ❡①❝❡❡❞❡❞ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥s
✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✽✮✳ ❈♦♥s❡q✉❡♥t❧②✱ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ✇❛s ✐♥ r❡♣❛✐r ❛t P✐❝❛rr♦ ✭❯✳❙✳❆✳✮
❢r♦♠ ❆✉❣✉st t♦ ❖❝t♦❜❡r ✷✵✶✸✳ ❆s ❧♦♥❣ ❛s ♥♦t ♦t❤❡r✇✐s❡ st❛t❡❞✱ ❛❧❧ ❞❛t❛ s❤♦✇♥ ✐♥
t❤✐s t❤❡s✐s ❛r❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ r❡♣❛✐r❡❞ ✐♥str✉♠❡♥t✳

✹✳✶ ❉❛t❛ ♦✉t♣✉t ❛♥❞ ❛♥❛❧②s✐s

✹✳✶✳✶ ❉❛t❛ ♦✉t♣✉t ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t

❚❤❡ ❜❛s✐❝ ❞❛t❛ ♦✉t♣✉t ✐s s❛✈❡❞ ✐♥ ♦♥❡ ❆❙❈■■ ✜❧❡ ♣❡r ❤♦✉r✳ ❚❤❡ ♦✉t♣✉t ✐s ❛❧r❡❛❞②
tr❛♥s❧❛t❡❞ ❢r♦♠ r❛✇ ❡❧❡❝tr✐❝ s✐❣♥❛❧s t♦ ♣❤②s✐❝❛❧ q✉❛♥t✐t✐❡s ❜② t❤❡ s♦❢t✇❛r❡ ♦❢ t❤❡
❛♥❛❧②s❡r✳ P❡r ❞❡❢❛✉❧t✱ ✺✵ ♣❛r❛♠❡t❡rs ❛r❡ s❛✈❡❞ ✐♥ t❤❡ ❜❛s✐❝ ✜❧❡s✶✳ ❲✐t❤✐♥ ❡❛❝❤ ✸✳✻ s✱
❢♦✉r ❞❛t❛ r♦✇s ❛r❡ ❛❞❞❡❞ t♦ ❛ ✜❧❡✳ ❚❤❡ ♠♦st ✐♠♣♦rt❛♥t ♣❛r❛♠❡t❡rs ❛r❡✿

❼ ❚❤❡ ♠♦❧❡ ❢r❛❝t✐♦♥ ♦❢ 12❈❖2✱
13❈❖2✱

12❈❍4✱
13❈❍4✱ ❛♥❞ ❍2❖✳ ❋♦r ❈❍4✱ ❛❧❧ ❞❛t❛

❛r❡ ♣r♦✈✐❞❡❞ s❡♣❛r❛t❡❧② ✐♥ ❍P✲ ❛♥❞ ❍❘✲♠♦❞❡✳

❼ ❚❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧ ❝♦♠♣✉t❡r ❛✉t♦♠❛t✐❝❛❧❧② ❛♣♣❧✐❡s ❛ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t✐♦♥ ❢♦r
12❈❖2 ❛♥❞ 12❈❍4✳ ❚❤❡ ♦✉t♣✉t ❝♦♥t❛✐♥s t❤❡ ❛❝t✉❛❧ ♠❡❛s✉r❡❞ ✭✇❡t✮ ❛♥❞ t❤❡
✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t❡❞ ✭❞r②✮ ❞❛t❛✳

❼ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤❡ ❝♦♠♣✉t❡r ❛✉t♦♠❛t✐❝❛❧❧② ❝❛❧❝✉❧❛t❡s δ13❈❖2 ❛♥❞ δ13❈❍4 ❜②
✉s✐♥❣ t❤❡ ❞r② 12❈ ♠♦❧❡ ❢r❛❝t✐♦♥ ❛♥❞ t❤❡ ✇❡t 13❈ ♠♦❧❡ ❢r❛❝t✐♦♥✳ ❚❤❡ δ✲✈❛❧✉❡s
❛r❡ ♣r♦✈✐❞❡❞ ❛s r❛✇ ❞❛t❛ ❜✉t ❛❧s♦ ❛✈❡r❛❣❡❞ ❛s r✉♥♥✐♥❣ ♠❡❛♥s ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦
✸✵✲s❡❝✱ ✷✲♠✐♥✱ ❛♥❞ ✺✲♠✐♥ ✐♥t❡r✈❛❧s✳

❼ ❙❡✈❡r❛❧ t✐♠❡ st❛♠♣s ❧✐❦❡ ❞❛t❡✱ ❝❧♦❝❦ t✐♠❡✱ ❛♥❞ ▲♦t✉s✲t✐♠❡ ❛r❡ ♣r♦✈✐❞❡❞✳

✶❚❤✐s ✐s t❤❡ ❞❡❢❛✉❧t ♥✉♠❜❡r ♦❢ ♣❛r❛♠❡t❡rs✳ ❲✐t❤ t❤❡ ♣r❡✲✐♥st❛❧❧❡❞ ❙❡t✲✉♣ ❚♦♦❧ ❛❧s♦ ♦t❤❡r ♣❛r❛♠✲
❡t❡rs ❝❛♥ ❜❡ ❛❞❞❡❞ t♦ t❤❡ ❜❛s✐❝ ♦✉t♣✉t ✜❧❡✳ ❆♥②✇❛②✱ ❛❧❧ ♠❡❛s✉r❡❞ ♣❛r❛♠❡t❡rs ❛r❡ s❛✈❡❞ ✐♥ t❤❡
❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❧♦❣✲✜❧❡s✳

✷✾



❼ ❚❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ❝❛♥ ❝♦♠♠✉♥✐❝❛t❡ ✇✐t❤ t❤❡ ✶✻✲♣♦rt✲✈❛❧✈❡✳ ❚❤❡ ❝✉rr❡♥t ♣♦rt
✐s ❞♦❝✉♠❡♥t❡❞ ❢♦r ❡✈❡r② ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♣♦✐♥t✳ ❚❤✐s ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ✐s r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r
t❤❡ ❡①t❡r♥❛❧ ❞❛t❛ ❛♥❛❧②s✐s✳

❼ ❆❧r❡❛❞② ✐♥ t❤❡ ❜❛s✐❝ ✜❧❡s✱ ❜✉t ♠♦r❡ ♣r♦♠✐♥❡♥t ✐♥ t❤❡ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❧♦❣✲✜❧❡s✱ ❛
❧♦t ♦❢ s❡♥s♦r ❞❛t❛ ❛r❡ ❞♦❝✉♠❡♥t❡❞✱ ✇❤✐❝❤ ❤❡❧♣s ✐♥ tr♦✉❜❧❡✲s❤♦♦t✐♥❣✳ ❋✐rst ♦❢
❛❧❧✱ t❤❡ t❤❡r♠♦❞②♥❛♠✐❝ ♣r♦❝❡ss q✉❛♥t✐t✐❡s✱ t❤❡ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❛♥❞ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡
✐♥ t❤❡ ❝❛✈✐t② ❛♥❞ t❤❡ ❣❛s ✢♦✇ t❤r♦✉❣❤ t❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧ ♦✈❡r♣r❡ss✉r❡ ✈❛❧✈❡✱ ❛r❡
♠♦♥✐t♦r❡❞✳

✹✳✶✳✷ ❉❛t❛ ❛♥❛❧②s✐s ✇✐t❤ ●◆❯ ❘

P✐❝❛rr♦ ✐s ♥♦t ♣r♦✈✐❞✐♥❣ ❛ ♣r♦❣r❛♠ ❢♦r ❡①t❡r♥❛❧ ❞❛t❛ ❛♥❛❧②s✐s✳ ■ ✇r♦t❡ t❤❡ ❛♥❛❧②s✐s
r♦✉t✐♥❡ ❜② ♠②s❡❧❢ ✇✐t❤ t❤❡ ♣r♦❣r❛♠♠✐♥❣ ❧❛♥❣✉❛❣❡ ●◆❯ ❘✳ ❚❤✐s ❧❛♥❣✉❛❣❡ ✐s ✇❡❧❧
s✉✐t❡❞ ❢♦r tr❡❛t✐♥❣ ❧❛r❣❡ ❛♠♦✉♥ts ♦❢ ❞❛t❛ ❛♥❞ ✐s ❛❜❧❡ t♦ ♣❧♦t t❤❡ r❡s✉❧ts ✐♥ ❛ ✇✐❞❡
✈❛r✐❛t✐♦♥ ♦❢ ✉s❡r ♠♦❞✐✜❡❞ ✇❛②s✳ ❚❤❡ ❝♦r❡ r♦✉t✐♥❡ ❝♦♥s✐sts ♦❢ ♠♦r❡ t❤❛♥ ✸✵✵✵ ❧✐♥❡s
♦❢ ❝♦❞❡✳ ❲✐t❤ ✐ts ❤❡❧♣✱ ✇❡ ❝❛♥ ❛✉t♦♠❛t✐❝❛❧❧② ✐♠♣♦rt ❛❧❧ r❡❧❡✈❛♥t ❞❛t❛ ✐♥ ●◆❯ ❘✱
✢❛❣ ❜❛❞ ❞❛t❛✱ ❛♣♣❧② ❝♦rr❡❝t✐♦♥s✱ ❛♥❞ ❝❛❧✐❜r❛t❡ t❤❡ ❝♦rr❡❝t❡❞ ❞❛t❛✳ ❋♦r ❡①t❡r♥❛❧
tr❡❛t♠❡♥t✱ t❤❡ r♦✉t✐♥❡ ❣✐✈❡s ♦✉t s❡✈❡r❛❧ ❝s✈✲✜❧❡s ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ r❡s✉❧ts✿ ✶✮
❛❧❧ r❛✇ ❞❛t❛ ♦❢ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❜♦♥❞ ✐♥ ♦♥❡ ✜❧❡✱ ✷✮ t❤❡ ✢❛❣❣❡❞ r❛✇ ❞❛t❛✱ ✸✮ t❤❡
❝♦rr❡❝t❡❞ ❞❛t❛✱ ❛♥❞ ✹✮✰✺✮ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ❞❛t❛✳ ❚❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ❞❛t❛ ❛r❡ ♣r♦❞✉❝❡❞
✐♥ t✇♦ ✜❧❡s ❞❡♣❡♥❞✐♥❣ ♦♥ t❤❡ ❞❡s✐r❡❞ ♣❤②s✐❝❛❧ q✉❛♥t✐t✐❡s ✭s❡❡ ❙❡❝t✐♦♥ ✹✳✺✳✹✮✳ ❋✉r✲
t❤❡r♠♦r❡✱ ❛ ❜✉♥❞❧❡ ♦❢ ♠♦❞✉❧❡s ✐s ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ✇❤✐❝❤ ✇✐❧❧ ❜❡ ❧✐st❡❞ ✐♥ ❛ s✉♣♣❧❡♠❡♥t❛r②
♠❛♥✉❛❧✳

❆❧❧ ❞❛t❛ ❛r❡ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ ✐♥ ❯❚❈ t♦ ❜❡ ❝♦♥s✐st❡♥t t❤r♦✉❣❤♦✉t t❤❡ ②❡❛r ❛♥❞ t❤❡ ❣❧♦❜❡✳

✹✳✶✳✸ ❙♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t

❇② ❞❡❢❛✉❧t✱ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s❧② ♠❡❛s✉r❡s 13❈❖2 ❛♥❞
13❈❍4 ❜✉t ✐t ✐s ❛❧s♦

❛❜❧❡ t♦ ❢♦❝✉s ♦♥ ♦♥❡ ♦❢ t❤❡♠✳ ■♥ t❤❡s❡ ♠♦❞❡s✱ t❤❡ ♦t❤❡r ♦♥❡ ✐s ♥♦t ♠❡❛s✉r❡❞ ❜✉t
t❤❡ ❢♦❝✉ss❡❞ ♦♥❡ ✐s ♠❡❛s✉r❡❞ ♠♦r❡ ♣r❡❝✐s❡❧②✳ ❚❤❡ ♠♦❞❡ s❡❧❡❝t✐♦♥ ✐s ♣r❡✈✐♦✉s t♦ t❤❡
♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❛♥❞ t❤❡r❡❜② ♦❜❧✐❣❛t♦r② ❞✉r✐♥❣ ❛♥ ❛✉t♦♠❛t✐❝ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳ Pr✐♠❛r✐❧②
❛✐♠✐♥❣ ❢♦r ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ♠♦♥✐t♦r✐♥❣✱ ✇❡ ❛r❡ ♥♦✇ ♦♥❧② ❞✐s❝✉ss✐♥❣ t❤❡ ✏❙✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s
♠♦❞❡✑✳ ■♥ ❙❡❝t✐♦♥ ✹✳✷✱ ✇❡ ✇✐❧❧ ❛❧s♦ ✐♥tr♦❞✉❝❡ t❤❡ ✏δ13❈❍4✲♦♥❧② ♠♦❞❡✑✳

❚❤❡ t❡♠♣♦r❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈❘❉❙ ✐s ✸✳✻ s❡❝✶✳ ❖♥ t❤❡ ♦♥❡ ❤❛♥❞✱ t❤✐s ✐s ♠✉❝❤
❤✐❣❤❡r t❤❛♥ r❡q✉✐r❡❞ ❛♥❞ ♦♥ t❤❡ ♦t❤❡r ❤❛♥❞ t❤❡ ✸✳✻✲s❡❝ ❞❛t❛ ❛r❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡❞ ❜② ♥♦✐s❡✳
❚❤❡r❡❢♦r❡ ❛♥❞ ❞✉❡ t♦ ❧✐♠✐t❡❞ ❝♦♠♣✉t✐♥❣ ❝❛♣❛❝✐t②✱ ✇❡ ❞❡❝✐❞❡❞ t♦ ❛✈❡r❛❣❡ t❤❡ ♦✉t♣✉t
❞❛t❛ t♦ ✶✲♠✐♥ ✈❛❧✉❡s✳ ■♥ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣✱ ✇❡ tr❡❛t t❤❡s❡ ✶✲♠✐♥ ✈❛❧✉❡s ❛s ♦✉r ❛❝t✉❛❧
r❛✇ ❞❛t❛ ✇❤❡r❡ ✇❡ ✐❣♥♦r❡ t❤❡ st❛t✐st✐❝❛❧ ❡rr♦r ♦❢ t❤❡ ✶✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ❛♥❞ t❤❡r❡❢♦r❡
r❡❣❛r❞ t❤❡s❡ r❛✇ ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts ❛s ❡rr♦r ❢r❡❡ ❛♥❞ ●❛✉ss✐❛♥ ❞✐str✐❜✉t❡❞✳ ▲❛t❡r✱ ✇❡ ✇✐❧❧

✶❚❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ♦✉t♣✉t ✐s ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ✹ ❧✐♥❡s ❛❧❧ ✸✳✻ s✱ ♦♥❡ ❧✐♥❡ ♣❡r s♣❡❝tr✉♠✳ ❆ ❝♦♠♣❧❡t❡ ♠❡❛✲
s✉r❡♠❡♥t ❝②❝❧❡ ❝♦♥t❛✐♥s ✹ s♣❡❝tr❛✳

✸✵



♣r✐♠❛r✐❧② ✉s❡ ✶✺✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ❛s ❧♦✇❡st t❡♠♣♦r❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥✳
❚❤❡ ♠❛♥✉❢❛❝t✉r❡r ❣✐✈❡s s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥s ❢♦r t❤❡ ♣❡r❢♦r♠❛♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t✱ ✇❤✐❝❤
❣✐✈❡ t❤❡ ✇♦rst✲❝❛s❡ ❜❡♥❝❤♠❛r❦s ❢♦r t❤❡ ❡①♣❡❝t❛❜❧❡ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ❛♥❞ ❞r✐❢ts✳ ❚♦ ❝❤❡❝❦ t❤❡
s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥s✱ ✇❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❛♥ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ❝②❧✐♥❞❡r ❢♦r t❤r❡❡ ❞❛②s✳ ❚❤❡ r❛✇✱ ✐♥t❡r✲
♥❛❧❧② ✇❛t❡r✲❝♦rr❡❝t❡❞ r❡s✉❧ts ❛✈❡r❛❣❡❞ ♦✈❡r ✶✱ ✺✱ ❛♥❞ ✻✵♠✐♥ ❛r❡ s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✳
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−50

−48

−46

−44

−42

δ
1
3
C

H
4
 i
n
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●

●

●
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04.12.13 05.12.13 06.12.13

1min 5min 60min

❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✿ ❘❛✇✱ ✐♥t❡r♥❛❧❧② ✇❛t❡r✲❝♦rr❡❝t❡❞ ❞❛t❛ ♦❢ ❛ ❞r② ❣❛s ❝②❧✐♥❞❡r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t
❛✈❡r❛❣❡❞ ♦✈❡r ✶✱ ✺✱ ♦r ✻✵♠✐♥✳ ◆♦ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♦r ❞r✐❢t ❝♦rr❡❝t✐♦♥ ✇❛s
❛♣♣❧✐❡❞✳

✸✶



❚❤❡ ❞❡✜♥✐t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥s ✇❡r❡ ♠❛❞❡ ❜② t❤❡ ♠❛♥✉❢❛❝t✉r❡r ❬P✐❝❛rr♦✱ ✷✵✶✹❪✱
t❤❡ s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ ♠❛♥✉❢❛❝t✉r❡r ❛r❡ ♠❛r❦❡❞ ❛s ❣r❡② ❧✐♥❡s ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✷ ❛♥❞ ✹✳✸✳

12❈ ❈♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ Pr❡❝✐s✐♦♥ ❇❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ r❛✇ ✶✲s❡❝ ❞❛t❛✱ t❤❡ s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥ ✐s
❞❡✜♥❡❞ ❛s t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ✇✐t❤✐♥ ❛♥ ✐♥t❡r✈❛❧ ♦❢ ✸✵ s❡❝✳ ❋♦r ❈❍4 ✇❛s s♣❡❝✐✜❡❞
σ30 s = 5 ♣♣❜ + 0.05% ♦❢ r❡❛❞✐♥❣ ✇❤✐❧❡ ✇❡ ♠❡❛s✉r❡❞ σ30 s = 3.5 ♣♣❜✳ ❋♦r ❈❖2 ❛
r❡❧❛t✐✈❡ ❡rr♦r ♦❢ ✉♣ t♦ ✷✳✷% ✇❛s s♣❡❝✐✜❡❞✳ ❲✐t❤ ❛♥ ♦✈❡r❛❧❧ ❈❖2✲❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢
r♦✉❣❤❧② ✹✺✵ ♣♣♠✱ ✇❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✇✐t❤ ❛ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ♦❢ σ30 s

❬❈❖
2
❪
≈

0.74
450

= 0.16%✳ ❚❤❡
12❈✲s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥ ✐s ♠❛t❝❤❡❞ ❢♦r ❜♦t❤ ❣❛s❡s✳

δ13❈ Pr❡❝✐s✐♦♥ ❇❛s❡❞ ♦♥ ✺✲♠✐♥✉t❡ ❛✈❡r❛❣❡s✱ t❤❡ s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥ ✐s ❞❡✜♥❡❞ ❛s t❤❡
st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡s❡ ✺✲♠✐♥ ✈❛❧✉❡s ❞✉r✐♥❣ ✶ ❤♦✉r✳ ❚❤❡ ♠❡❛♥ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✲
✈✐❛t✐♦♥s ❛r❡ σ1❤♦✉r@5♠✐♥(δ

13❈❖2) = 0.095h ❛♥❞ σ1❤♦✉r@5♠✐♥(δ
13❈❍4) = 0.4h✱ s❡❡

❋✐❣✉r❡ ✹✳✷✳ ❚❤❡ δ13❈ ♣r❡❝✐s✐♦♥✲s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥ ✐s ♠❛t❝❤❡❞ ❢♦r ❜♦t❤ ❣❛s❡s✳

δ13❈ ❉r✐❢t ❇❛s❡❞ ♦♥ ✶✲❤♦✉r ❛✈❡r❛❣❡s✱ t❤❡ s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥ ✐s ❞❡✜♥❡❞ ❜② t❤❡ ♣❡❛❦✲t♦✲
♣❡❛❦ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ✇✐t❤✐♥ ❛♥ ✐♥t❡r✈❛❧ ♦❢ ✷✹ ❤♦✉rs✳ ❋♦r ❜♦t❤ ❣❛s❡s✱ t❤❡ ♠❡❛♥ ❞r✐❢t ✐s ♦♥❧②
❤❛❧❢ ❛s ❧❛r❣❡ ❛s s♣❡❝✐✜❡❞✱ t❤❡ δ13❈ ❞r✐❢t✲s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥s ❛r❡ ♠❛t❝❤❡❞✱ s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✸✳
❘❡♠❛r❦✿ ❚❤❡ ❞❛t❛ s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶ ❛r❡ ❢r♦♠ ❉❡❝❡♠❜❡r ✷✵✶✸✳ ❲❤❡♥ ❝❤❡❝❦✐♥❣
t❤❡ s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥s ✐♥ ❆♣r✐❧ ✉♥t✐❧ ❏✉♥❡ ✷✵✶✸✱ t❤❡ ❞r✐❢t ✐♥ δ13❈❍4 ✇❛s s♦♠❡t✐♠❡s ♠♦r❡
t❤❛♥ t✇✐❝❡ t❤❡ s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ ✇❡ s❡♥t t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ❜❛❝❦ ❢♦r r❡♣❛✐r ✭s❡❡
❙❡❝t✐♦♥ ✹✳✹✳✶✮✳

❚❛❜❧❡ ✹✳✶✿ ❙♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ r❡♣❛✐r❡❞ ✐♥str✉♠❡♥t ❣✐✈❡♥ ❜② t❤❡ ♠❛♥✉❢❛❝t✉r❡r ❛♥❞
♠❡❛s✉r❡❞ ✐♥ ❉❡❝❡♠❜❡r ✷✵✶✸✳ ❚❤❡ ❡①❛❝t ❞❡✜♥✐t✐♦♥s ❛r❡ ❣✐✈❡♥ ✐♥ ❬P✐❝❛rr♦✱
✷✵✶✹❪✳

❙♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥ ❉❡✜♥✐t✐♦♥ ▼❛♥✉❢❛❝t✉r❡r ▼❡❛s✉r❡❞
12❈❖2 ♣r❡❝✐s✐♦♥ σ30 s ❁✷✳✷✪ ♦❢ r❡❛❞✐♥❣ ✵✳✶✻✪ ♦✳ r✳
12❈❍4 ♣r❡❝✐s✐♦♥ σ30 s ✺ ♣♣❜✰✵✳✵✺✪ ♦✳ r✳ ✸✳✺ ♣♣❜
δ13❈❖2 ♣r❡❝✐s✐♦♥ σ1❤♦✉r@5♠✐♥ ✵✳✶✻h ✵✳✵✾✺h

δ13❈❍4 ♣r❡❝✐s✐♦♥ σ1❤♦✉r@5♠✐♥ ✶✳✶✺h ✵✳✹h

δ13❈❖2 ❞r✐❢t ∆max ✐♥ ✷✹ ❤❅✶❤ ✵✳✻h ✵✳✸h

δ13❈❍4 ❞r✐❢t ∆max ✐♥ ✷✹ ❤❅✶❤ ✶✳✺h ✵✳✽h

✸✷



●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●
●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

0.06

0.08

0.10

0.12

0.14

0.16

δ
1
3
C

O
2
 i
n

 ‰

04.12.13 05.12.13 06.12.13

Presicion of δ
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1hour−mean Global mean Specification

❋✐❣✉r❡ ✹✳✷✿ ❈❤❡❝❦✐♥❣ t❤❡ ♣r❡❝✐s✐♦♥✲s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥ ♦❢ δ13❈❖2 ❛♥❞ δ13❈❍4 ✭✐♥ s✐♠✉❧✲
t❛♥❡♦✉s ♠♦❞❡✮✳ ❚❤❡ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ✐s ❤❡r❡ ❞❡✜♥❡❞ ❛s st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢
✺✲♠✐♥ ✈❛❧✉❡s ❛✈❡r❛❣❡❞ ♦✈❡r ✶ ❤♦✉r✳ ●r❡② ❧✐♥❡s✿ s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥s ❣✐✈❡♥ ❜②
t❤❡ ♠❛♥✉❢❛❝t✉r❡r✳ ❘❡❞ ❧✐♥❡s✿ ♠❡❛♥ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ♦✈❡r ✸ ❞❛②s✳
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Drift of δ
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  values given by the maximum difference in 24hour, associated with the start time
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Maximum difference within 24h Specification

❋✐❣✉r❡ ✹✳✸✿ ❈❤❡❝❦✐♥❣ t❤❡ ❞r✐❢t✲s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥ ♦❢ δ13❈❖2 ❛♥❞ δ13❈❍4 ✭✐♥ s✐♠✉❧t❛♥❡✲
♦✉s ♠♦❞❡✮✳ ❚❤❡ ❞r✐❢t ✐s ❞❡✜♥❡❞ ❛s ♣❡❛❦✲t♦✲♣❡❛❦ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ♦❢ ✶✲❤♦✉r
❛✈❡r❛❣❡s ✇✐t❤✐♥ ✷✹ ❤♦✉rs✳ ●r❡② ❧✐♥❡s✿ s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥s ❣✐✈❡♥ ❜② t❤❡ ♠❛♥✲
✉❢❛❝t✉r❡r✳
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✹✳✷ ❆❧❧❛♥ ✈❛r✐❛♥❝❡ ❛♥❛❧②s✐s ♦❢ t❤❡ ♦✉t♣✉t ❞❛t❛

❋r♦♠ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✱ ✇❡ ❝❛♥ s❡❡ t❤❛t ✶✲♠✐♥ ❛♥❞ ❡✈❡♥ ✺✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ❤❛✈❡ st✐❧❧ ❛♥ ✉♥✲
s❛t✐s❢❛❝t♦r② ♣r❡❝✐s✐♦♥ ❛♥❞ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❡rr♦r ❢♦r t❤❡ δ13❈ ✈❛❧✉❡s✳ ❲✐t❤ ❛ ❧❛r❣❡r
❛✈❡r❛❣✐♥❣ ♣❡r✐♦❞✱ t❤❡ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ❝❛♥ ❜❡ ✐♥❝r❡❛s❡❞✱ ❛t ❧❡❛st ❢♦r ❛ ❞r✐❢t✲❢r❡❡ ✐♥str✉♠❡♥t✳
❍♦✇❡✈❡r✱ ❛ ❧❛r❣❡r ❛✈❡r❛❣✐♥❣ ♣❡r✐♦❞ ♠❡❛♥s ❧❡ss t❡♠♣♦r❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥✳ ❚❤✉s✱ ❛ ❝♦♠✲
♣r♦♠✐s❡ ❜❡t✇❡❡♥ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ❛♥❞ t❡♠♣♦r❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ❤❛s t♦ ❜❡ ❢♦✉♥❞✳ ▼♦r❡♦✈❡r✱ ✐♥ ❛
♥♦♥✲❞r✐❢t✐♥❣ ✐♥str✉♠❡♥t t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ❤❛s ❛ ❝♦♥st❛♥t ✈❛❧✉❡ ✇❤✐❝❤ ✐♥❞✐❝❛t❡s
t❤❡ ✐♥tr✐♥s✐❝ ♥♦✐s❡ ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t✳ ❇✉t ✐♥ r❡❛❧✐t②✱ t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ✐s ♥♦t
❝♦♥st❛♥t ❞✉❡ t♦ t❤❡ t✐♠❡✲❞❡♣❡♥❞❡♥t ✐♥str✉♠❡♥t❛❧ ❞r✐❢t✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ ❛♥ ✉♣♣❡r ❧✐♠✐t
❢♦r s❡♥s✐t✐✈❡ ❛✈❡r❛❣✐♥❣ ♣❡r✐♦❞s ❡①✐sts✳ ❋♦r ❧♦♥❣❡r ♣❡r✐♦❞s ♥♦t ♦♥❧② t❤❡ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ❜✉t
❛❧s♦ t❤❡ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ❣❡ts ✇♦rs❡✳ ❋♦r ❛ ✇❡❧❧✲❣r♦✉♥❞❡❞ ❝❤♦✐❝❡ ♦❢ t❤❡ ♦♣t✐♠❛❧ ❛✈❡r❛❣✐♥❣
♣❡r✐♦❞✱ ✇❡ ❤❛✈❡ t♦ ❞❡r✐✈❡ t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❡rr♦r ♦❢ t❤❡ ❣❧♦❜❛❧ ♠❡❛♥ ✈❛❧✉❡ ♦❢ ❛ ♠❡❛✲
s✉r❡♠❡♥t ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ t❡♠♣♦r❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞❛t❛ ✭✐✳❡✳ ❛❢t❡r t❤❡ ✐♥✐t✐❛❧
❛✈❡r❛❣✐♥❣ ♦❢ t❤❡ r❛✇ ❞❛t❛✮✳ ❚❤✐s ✐s ❞♦♥❡ ❜② t❤❡ ❆❧❧❛♥ ✈❛r✐❛♥❝❡ ❛♥❛❧②s✐s ✇❤✐❝❤ ✐s
❡①♣❧❛✐♥❡❞ ✐♥ ❲❡r❧❡ ❡t ❛❧✳ ❬✶✾✾✸❪✳

■♥ t❤❡ ❆❧❧❛♥ ✈❛r✐❛♥❝❡ ❛♥❛❧②s✐s✱ t❤❡ ✉♥✲❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ❞❛t❛ ♦❢ ❛ ❧♦♥❣✲t❡r♠ ♥♦♥✲st♦♣ ♠❡❛✲
s✉r❡♠❡♥t ✇✐t❤ N ❡q✉✐❞✐st❛♥t ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts ✐s s♣❧✐t ✐♥ m s✉❜ ✐♥t❡r✈❛❧s ✇✐t❤ ❡❛❝❤ ❝♦♥✲
t❛✐♥✐♥❣ n ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♣♦✐♥ts ✭N = m ·n✮✳ ❋✐rst✱ ❛t ❛ ✜①❡❞ n ❢♦r ❡✈❡r② s✉❜ ✐♥t❡r✈❛❧
t❤❡ ♠❡❛♥ ✈❛❧✉❡ ✐s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❛♥❞ t❤❡ ❛✈❡r❛❣✐♥❣ ❡rr♦r ✐s ♦♠✐tt❡❞✳ ❚❤❡♥✱ t❤❡ st❛♥❞❛r❞
❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤✐s s❡t ♦❢ ♠❡❛♥ ✈❛❧✉❡s ✐s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞✳ ❚❤✐s ✜♥❛❧ ✈❛❧✉❡ ✐s ❝❛❧❧❡❞ ❆❧❧❛♥
❞❡✈✐❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❣✐✈❡s t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❡rr♦r σ̄ ♦❢ t❤❡ ❣❧♦❜❛❧ ♠❡❛♥ ✈❛❧✉❡ ♦❢ t❤❡ ♦✈❡r❛❧❧
♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❢♦r t❤✐s ❝❤♦✐❝❡ ♦❢ n✳ ❇② r❡♣❡❛t✐♥❣ t❤✐s ♣r♦❝❡❞✉r❡ ❢♦r ❛❧❧ ♣♦ss✐❜❧❡ n✱ ✇❡
❣❡t t❤❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ σ̄(n)✳

❚♦ ❞❡r✐✈❡ t❤❡ ❆❧❧❛♥ ❞❡✈✐❛t✐♦♥s ♦❢ ♦✉r ✐♥str✉♠❡♥t✱ ✇❡ ✉s❡❞ t❤❡ s❛♠❡ ❞❛t❛ ❛s ❢♦r
t❤❡ s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥ ❝❤❡❝❦ ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✮✳ ❚❤❡ ❆❧❧❛♥ ❞❡✈✐❛t✐♦♥s ❛s ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ n ❛r❡
♣❧♦tt❡❞ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✹ ❛♥❞ t❤❡ ♥✉♠❡r✐❝ ✈❛❧✉❡s ♦❢ s❡✈❡r❛❧ ❛✈❡r❛❣✐♥❣ ♣❡r✐♦❞s ❛r❡ ❧✐st❡❞ ✐♥
❚❛❜❧❡ ✹✳✷✳ ❚❤❡ ♣❧♦ts s❤♦✇ t❤❡ t②♣✐❝❛❧ ❞❡❝❧✐♥❡ ❢♦r ❛✈❡r❛❣✐♥❣ ♣❡r✐♦❞s ✉♣ t♦ ✸✵✲✻✵♠✐♥
❢♦❧❧♦✇❡❞ ❜② ❛ ♠♦r❡ ♦r ❧❡ss s❤❛r♣ r✐s❡✳ ❲❤❛t ❤❛♣♣❡♥s ❛❢t❡r t❤❡ r✐s❡ ❞♦❡s ♥♦t ♠❛tt❡r
❜❡❝❛✉s❡ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t❛❧ ❞r✐❢t ✐s s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❝♦♥tr✐❜✉t✐♥❣ t♦ t❤❡ r❡s✉❧ts✱ ❢✉rt❤❡r
♠✐♥✐♠❛ ❛r❡ ❥✉st r❛♥❞♦♠✳ ❚❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❝♦♥❝❧✉s✐♦♥s ❝❛♥ ❜❡ r❡❛❞ ♦✛✿

✶✳ ❚❤❡r❡ ✐s ♥♦ ♦♣t✐♠❛❧ ❛✈❡r❛❣✐♥❣ ♣❡r✐♦❞ ❢♦r ❛❧❧ ♣❛r❛♠❡t❡rs✱ ❛t ♦♥❝❡✳ ❲❤✐❧❡
σ̄✭❬12❈❖2❪✮ r❡❛❝❤❡s t❤❡ ♠✐♥✐♠✉♠ ✇✐t❤✐♥ ✸✵♠✐♥ ❛♥❞ σ̄✭❬12❈❍4❪✮ ✐s ♠♦r❡ ♦r ❧❡ss
❝♦♥st❛♥t ❢♦r ❛❧❧ ♣❡r✐♦❞s ❜❡t✇❡❡♥ ✹ ❛♥❞ ✸✵♠✐♥✱ t❤❡ ❆❧❧❛♥ ❞❡✈✐❛t✐♦♥s σ̄✭δ13❈❖2✮
❛♥❞ σ̄✭δ13❈❍4✮ ❛r❡ ♦♣t✐♠❛❧ ❢♦r ✻✵♠✐♥✳ ❚❤❡ ❝❤♦✐❝❡ ♦❢ t❤❡ ♦♣t✐♠❛❧ ❛✈❡r❛❣✐♥❣
♣❡r✐♦❞ ❞❡♣❡♥❞s ♦♥ t❤❡ ❛✐♠ ♦❢ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳

✷✳ ❲✐t❤✐♥ t❤❡ ✜rst ✻✵♠✐♥ ♥♦ s❧♦♣❡ ✐s r✐s✐♥❣✳ ❈♦♥❝❡r♥✐♥❣ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s✱ ✇❡
♠✐❣❤t ✇❛st❡ t❡♠♣♦r❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ✇❤❡♥ ❛✈❡r❛❣✐♥❣ ✉♣ t♦ ✻✵♠✐♥ ❜✉t ❛t ❧❡❛st ❞♦
♥♦t ❞❡❣r❛❞❡ t❤❡ ❆❧❧❛♥ ❞❡✈✐❛t✐♦♥✳

✸✺



✸✳ ❚❤❡ ❆❧❧❛♥ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ❢♦r ✶♠✐♥ ❣✐✈❡s t❤❡ ❛❝t✉❛❧ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ ♠❡❛s✉r❡✲
♠❡♥ts ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ♥♦t ❞r✐❢t✲❝♦rr❡❝t❡❞✱ ✐✳❡✳ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t❛❧ r❡♣❡❛t❛❜✐❧✐t②✳
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❋✐❣✉r❡ ✹✳✹✿ ❆❧❧❛♥ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ ❞✐✛❡r❡♥t ♠❡❛s✉r❡❞ q✉❛♥t✐t✐❡s✱ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ♦♥ t❤❡ ❜❛s✐s
♦❢ ✶✲♠✐♥ ✈❛❧✉❡s✳ ❙t❛rt✐♥❣ ❢r♦♠ t❤❡ ✶✲s❡❝ ❞❛t❛ t❤❡ ❆❧❧❛♥ ❞❡✈✐❛t✐♦♥s
❛r❡ ✈✐rt✉❛❧❧② t❤❡ s❛♠❡✳ ❋♦r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✱ ❛❧r❡❛❞② ✶✺✲
♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ❣✐✈❡ ♠♦st s❛t✐s❢②✐♥❣ ♣r❡❝✐s✐♦♥✳ ❋♦r t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ♦❢
✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡s✱ ✻✵✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ❣✐✈❡ t❤❡ ❜❡st ♣r❡❝✐s✐♦♥✳
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❚❛❜❧❡ ✹✳✷✿ ❆❧❧❛♥ ❞❡✈✐❛t✐♦♥s ♦❢ s❡❧❡❝t❡❞ ❛✈❡r❛❣✐♥❣ ♣❡r✐♦❞s✳ ❋♦r δ13❈❍4✱ t❤❡ s❡❝♦♥❞
✈❛❧✉❡ ❣✐✈❡s t❤❡ ❆❧❧❛♥ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ ❞❛t❛ ♠❡❛s✉r❡❞ ✐♥ t❤❡ δ13❈❍4✲♦♥❧②
♠♦❞❡ ✭♥♦t s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✹✮✳ ❚❤❡ ❆❧❧❛♥ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ❢♦r ✶♠✐♥ ✐s t❤❡
✐♥tr✐♥s✐❝ ❡rr♦r ♦❢ ♦✉r ❛✈❡r❛❣❡❞ r❛✇ ❞❛t❛ ❛♥❞ ❢✉rt❤❡r♠♦r❡ t❤❡ st❛♥❞❛r❞
❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ ❞❛t❛ ✇❤✐❝❤ ✐s ♥♦t ❞r✐❢t✲❝♦rr❡❝t❡❞ ❜② ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✳

❆✈❡r❛❣❡ ❬❈❖2❪ ✐♥ ♣♣♠ δ13❈❖2 ✐♥ h ❬❈❍4❪ ✐♥ ♣♣❜ δ13❈❍4 ✐♥ h

✶♠✐♥ ✵✳✵✸✾ ✵✳✷✵✾ ✵✳✶✵✸ ✵✳✾✹✾ r❡s♣✳ ✵✳✻✾✵
✺♠✐♥ ✵✳✵✶✽ ✵✳✵✾✶ ✵✳✵✼✽ ✵✳✹✵✻ r❡s♣✳ ✵✳✷✽✻
✶✺♠✐♥ ✵✳✵✶✸ ✵✳✵✺✻ ✵✳✵✽✶ ✵✳✷✸✷ r❡s♣✳ ✵✳✶✺✼
✷✺♠✐♥ ✵✳✵✶✶ ✵✳✵✹✺ ✵✳✵✼✼ ✵✳✶✾✼ r❡s♣✳ ✵✳✶✶✹
✸✵♠✐♥ ✵✳✵✶✶ ✵✳✵✸✽ ✵✳✵✼✼ ✵✳✶✻✹ r❡s♣✳ ✵✳✶✶✷
✻✵♠✐♥ ✵✳✵✶✷ ✵✳✵✷✼ ✵✳✵✻✾ ✵✳✶✹✹ r❡s♣✳ ✵✳✵✾✽

❋r♦♠ ❚❛❜❧❡ ✹✳✷ ✇❡ ❝❛♥ r❡❛❞ ♦✛ t❤❛t ❢♦r t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ✈✐rt✉❛❧❧②
♦♣t✐♠❛❧ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ✐s ❛❧r❡❛❞② r❡❛❝❤❡❞ ✇✐t❤ ✶✺✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❢♦r δ13❈❖2 ❛♥❞
δ13❈❍4 ✸✵✲♠✐♥ ♦r ❡✈❡♥ ✻✵✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ❣✐✈❡ ♠♦r❡ ♣r❡❝✐s❡ r❡s✉❧ts✳
❋♦r δ13❈❍4✱ ✇❡ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ ❛ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✇❤✐❝❤ ✇❛s s✐♠✐❧❛r t♦ t❤❡ ♦♥❡ s❤♦✇♥ ✐♥
❋✐❣✉r❡ ✹✳✶ ✭✜rst ♦❢ ❛❧❧✱ t❤❡ ❈❍4✲❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ✇❛s ❛❧s♦ ❛❜♦✉t ✷ ♣♣♠✮ ❜✉t ♠❡❛s✉r❡❞
✐♥ δ13❈❍4✲♦♥❧② ♠♦❞❡✳ ❚❤❡ ❆❧❧❛♥ ❞❡✈✐❛t✐♦♥s ♦❢ t❤✐s ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❛r❡ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧②
s♠❛❧❧❡r t❤❛♥ ❢♦r t❤❡ s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s ♠♦❞❡✳ ❚❤❡② ❛r❡ ❣✐✈❡♥ ✐♥ t❤❡ ❧❛st ❝♦❧✉♠♥ ♦❢
❚❛❜❧❡ ✹✳✷ ❛t s❡❝♦♥❞ ♣♦s✐t✐♦♥✳
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✹✳✸ ❚❤❡ ❝❤❛❧❧❡♥❣❡ ♦❢ ❛ s♠❛❧❧ ✢♦✇

✹✳✸✳✶ ❋❧✉s❤✐♥❣ t✐♠❡

❲❤❡♥ ❛ ♥❡✇ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐s st❛rt❡❞✱ ✐✳❡✳ t❤❡ ♣❛rt✐❝✉❧❛r s❛♠♣❧❡ ✐s ❝♦♥♥❡❝t❡❞ ✈✐❛
t❤❡ ✐♥❧❡t s②st❡♠ t♦ t❤❡ ❛♥❛❧②s❡r✱ t❤❡ ❝❛✈✐t② ✐s st✐❧❧ ✜❧❧❡❞ ❜② t❤❡ ❣❛s ♦❢ t❤❡ ❢♦r♠❡r
♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳ ❇✉t t❤❡s❡ r❡♠❛✐♥s ✇♦✉❧❞ ❧❡❛❞ t♦ ✇r♦♥❣ ♦❜s❡r✈❛t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ ♥❡✇
s❛♠♣❧❡✳ ❚❤❡ r❡q✉✐r❡❞ ✢✉s❤✐♥❣ t✐♠❡ ✐s ❞❡♣❡♥❞✐♥❣ ♦♥ t❤❡ ❝❛✈✐t② ✈♦❧✉♠❡ ❛♥❞ t❤❡
✐♥❝♦♠✐♥❣ ❛♥❞ ♦✉t❣♦✐♥❣ ✢♦✇✳ ❚❤❡ ❝❛✈✐t② ❤❛s ❛ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ✸✺♠❧ ❛♥❞ ✐s ♣r❡ss✉r❡✲
❝♦♥tr♦❧❧❡❞ ❜② t❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧ ♦✈❡r♣r❡ss✉r❡ ✈❛❧✈❡ ✇❤✐❝❤ ✐s s✉♣♣❧✐❡❞ ❜② ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡❧②
✹✵ ♠❧

♠✐♥
✳ ❚♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ ✢✉s❤✐♥❣ t✐♠❡✱ ✇❡ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ t❤❡ t❡♠♣♦r❛❧ ❡✈♦❧✉t✐♦♥ ✇✐t❤✐♥

t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐♥t❡r✈❛❧s ♦❢ ❛ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡r ✇❤✐❝❤ ✇❛s r♦✉t✐♥❡❧② ♠❡❛s✉r❡❞
❡✈❡r② ✹ ❤♦✉rs ❢♦r ✷✵♠✐♥✳ ✭■♥ t❤✐s ❝❛s❡ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ❡✛❡❝t ✐s ♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡✱
s❡❡ ❜❡❧♦✇✳✮ ❆ r❡s♣❡❝t✐✈❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐♥t❡r✈❛❧ ✐s s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✺✳ ❚❤❡ ✶✻✲♣♦rt
✈❛❧✈❡ s✇✐t❝❤❡❞ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ♠✐♥✉t❡ ✭❡①❛❝t❧②✿ ❛t t❤❡ ✸✽t❤ s❡❝♦♥❞✮ ♦❢ t❤❡ ✜rst r❡❞ ❞♦t✱
✐✳❡✳ s✐♥❝❡ t❤❡♥ t❤❡ ❝❛✈✐t② ✇❛s ✢✉s❤❡❞ ❜② ❣❛s ❢r♦♠ t❤❡ ❝②❧✐♥❞❡r✳ ■♥ t❤❡ ❧❛st ✷✷ s❡❝ ♦❢
t❤❡ ✜rst r❡❞ ❞♦t ❛♣♣❛r❡♥t❧② ♦♥❧② t❤❡ ❢♦r♠❡r s❛♠♣❧❡ ✇❛s ♠❡❛s✉r❡❞✳ ❆❧s♦ ❞✉r✐♥❣ t❤❡
♥❡①t ♠✐♥✉t❡✱ t❤❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ❢♦r♠❡r s❛♠♣❧❡ ✐s ♦❜✈✐♦✉s✳ ❇② ③♦♦♠✐♥❣ ✐♥ t♦✇❛r❞s
t❤❡ ❜❧✉❡ ❞♦ts✱ ✇❡ r❡❝❡✐✈❡ t❤❛t t❤❡ ❝❛✈✐t② ❤❛s t♦ ❜❡ ✢✉s❤❡❞ ❢♦r ✹♠✐♥ ✇✐t❤ t❤❡ ♥❡✇
s❛♠♣❧❡ ❜❡❢♦r❡ t❤❡ ❛❝t✉❛❧ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❝❛♥ st❛rt✳ ❚♦ ❜❡ ♦♥ t❤❡ s❛✈❡ s✐❞❡✱ ✇❡ ❛❞❞
❛♥♦t❤❡r ♠✐♥✉t❡ ❛♥❞ ❣❡t ❛ ✢✉s❤✐♥❣ t✐♠❡ ♦❢ ✺♠✐♥✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ t❤❡ ✜rst ✺♠✐♥ ♦❢ ❡✈❡r②
♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐♥t❡r✈❛❧ ❤❛✈❡ t♦ ❜❡ ♦♠✐tt❡❞✳

✹✳✸✳✷ Pr❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ❡✛❡❝t✱ ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ t✐♠❡

❇❡s✐❞❡s t❤❡ ✢✉s❤✐♥❣ t✐♠❡ ❛❧s♦ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ❡✛❡❝t ♠❛② ✐♥✢✉❡♥❝❡ t❤❡ ❛❝t✉❛❧
♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳ ❊❛❝❤ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ✐s r❡❛❝t✐♥❣ ✇✐t❤ t❤❡ ❣❛s ✢♦✇ ✭✢♦✇✐♥❣ ❢r♦♠
t❤❡ ❝②❧✐♥❞❡r✱ ♣❛ss✐♥❣ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r✱ t♦ t❤❡ ❛♥❛❧②s❡r✮✳ ❲❤❡♥ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡
r❡❣✉❧❛t♦r ✇❛s ♥♦t ✢✉s❤❡❞ ❢♦r s♦♠❡ t✐♠❡✱ t❤❡ ❣❛s ✐♥ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ✐s ✐♥ ❛
st❛t✐❝ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✇✐t❤ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r s✉r❢❛❝❡s✳ ❲❤❡♥ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r
✐s ✢✉s❤❡❞✱ t❤✐s st❛t✐❝ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❜❡❝♦♠❡s ❞✐st✉r❜❡❞ ❛♥❞ ❛❢t❡r s♦♠❡ t✐♠❡ ❛ ❞②♥❛♠✐❝❛❧
❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✐s r❡❛❝❤❡❞✳ ❚❤❡♥ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ✐s ❝♦♥❞✐t✐♦♥❡❞ ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦
t❤❡ ♣❛rt✐❝✉❧❛r ❣❛s ❛♥❞ t❤❡r❡ ✐s ♥♦ ♠♦r❡ ♥❡t r❡❛❝t✐♦♥ ❜❡t✇❡❡♥ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ❛♥❞
✢♦✇✐♥❣ ❣❛s✳ ❚❤❡ ♠❛❣♥✐t✉❞❡ ♦❢ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ❡✛❡❝t ❞❡♣❡♥❞s ♦♥ t❤❡ ✉s❡❞
♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r✱ ❜✉t ❛❧s♦ ♦♥ t❤❡ t✐♠❡ ❜❡t✇❡❡♥ t✇♦ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✭✐✳❡✳ ✢✉s❤✐♥❣s✮
♦❢ t❤❡ ❝②❧✐♥❞❡r✱ t❤❡ s✐③❡ ♦❢ t❤❡ ✢♦✇✱ ❛♥❞ t❤❡ t✐♠❡ s✐♥❝❡ ✜rst ✢✉s❤✐♥❣✳ ❋❛❝✐♥❣ ❛
❧❛r❣❡ ✢♦✇ ♦❢ s❡✈❡r❛❧ ✶✵✵ ♠❧

♠✐♥
✱ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ❡q✉✐❧✐❜r❛t❡s q✉✐t❡ ❢❛st ✇✐t❤ t❤❡

✢♦✇✐♥❣ ❣❛s ✇❤② t❤❡ ♥❡✇ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✐s r❡❛❝❤❡❞ ✐♥ ❛ s❤♦rt t✐♠❡✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❜❡✐♥❣ ❛❜❧❡
t♦ ♠❡❛s✉r❡ ✇✐t❤ ❛ ✢♦✇ ♦❢ ♦♥❧② ✹✵ ♠❧

♠✐♥
✱ ✇❡ ❛r❡ ❢❛❝✐♥❣ ❛ ❧♦♥❣ ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ t✐♠❡✳

❚❤❡ ✉♣♣❡r ♣❛♥❡❧ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✻ s❤♦✇s t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥
✶ ♦❢ ❛ ❝②❧✐♥❞❡r

✇✐t❤ ❛ ❙❝♦tt② ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ✇❤✐❝❤ ✇❛s ♥♦t ✢✉s❤❡❞ ❢♦r ❤❛❧❢ ❛ ②❡❛r✱ ✐✳❡✳ t❤❡ r❡❣✲

✶❋♦r ❈❍4✱ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ❡✛❡❝t ✐s ♠✉❝❤ ❧♦✇❡r ❛♥❞ t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✐s ❛❧r❡❛❞② r❡❛❝❤❡❞
✇✐t❤✐♥ t❤❡ ✢✉s❤✐♥❣ t✐♠❡ ♦❢ ✺♠✐♥✳

✸✽



❋✐❣✉r❡ ✹✳✺✿ ❆ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐♥t❡r✈❛❧ ♦❢ ❛ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡r ❛♥❞ t❤❡ ❡♠❜r❛❝✐♥❣
♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❛r❡ s❤♦✇♥✳ ❚❤❡ r❡❣❛r❞❡❞ ✐♥t❡r✈❛❧ st❛rt❡❞ ✐♥ ♠✐♥✉t❡ ✼✱
t❤❡ ❧♦✇❡r ♣❛♥❡❧ ✐s ❛ ③♦♦♠ ♦❢ ♠✐♥✉t❡ ✾ t♦ ✷✻✳ ❆❢t❡r s✇✐t❝❤✐♥❣ t❤❡ ♣♦rt ♦❢
t❤❡ ✶✻✲♣♦rt ✈❛❧✈❡✱ t❤❡ ❝❛✈✐t② ❤❛s t♦ ❜❡ ✢✉s❤❡❞ ❢♦r ❛t ❧❡❛st ✹♠✐♥ ❜❡❢♦r❡
t❤❡ ❛❝t✉❛❧ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❝❛♥ st❛rt ✭s❡❡ r❡❞ ❛♥❞ ❜❧✉❡ ❞♦ts✮✳ ❋♦r s❛❢❡t②✱
✇❡ ❡st✐♠❛t❡ ❛ ✢✉s❤✐♥❣ t✐♠❡ ♦❢ ✺♠✐♥✳
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Zoom in the third interval, flushing time already omitted [minutes]

❋✐❣✉r❡ ✹✳✻✿ ❯♣♣❡r ♣❛♥❡❧✿ ▼❡❛s✉r❡♠❡♥t r❡s✉❧ts ✇✐t❤ ❛ ❜❛❞❧② ❝♦♥❞✐t✐♦♥❡❞ ♣r❡ss✉r❡
r❡❣✉❧❛t♦r✱ ❡❛❝❤ t✐♠❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❢♦r ✷✵♠✐♥✳ ▼✐❞❞❧❡ ♣❛♥❡❧✿ ❘❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡
s❛♠❡ ❝②❧✐♥❞❡r ❜✉t ✇❡❧❧ ♣r❡tr❡❛t❡❞ ❛♥❞ ♠❡❛s✉r❡❞ ❡❛❝❤ t✐♠❡ ❢♦r ✶ ❤♦✉r✳
▲♦✇❡r ♣❛♥❡❧✿ ❋♦r t❤❡ t❤✐r❞ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐♥ t❤❡ ♠✐❞❞❧❡ ♣❛♥❡❧✱ ❛ ❡q✉✐❧✐✲
❜r❛t✐♦♥ t✐♠❡ ♦❢ ✶✵♠✐♥ ✭♣❧✉s ✺♠✐♥ ✢✉s❤✐♥❣ t✐♠❡✮ ❝❛♥ ❜❡ r❡❛❞ ♦✛✳
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✉❧❛t♦r ✇❛s ✐♥ ✏❛❜s♦❧✉t❡ st❛t✐❝ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠✑✳ ❇❡❢♦r❡ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡
r❡❣✉❧❛t♦r ✇❛s ✢✉s❤❡❞ ❢♦r ❤❛❧❢ ❛ ♠✐♥✉t❡✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤✐s ✢✉s❤✐♥❣ ✇❛s ♥♦t s✉✣❝✐❡♥t ❢♦r
r❡❛❝❤✐♥❣ ❛ st❛❜❧❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ✇✐t❤ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐♥t❡r✈❛❧ ♦❢ ✷✵♠✐♥✳
❊✐❣❤t ❞❛②s ❧❛t❡r✱ ✇❡ r❡♣❡❛t❡❞ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳ ❚❤✐s t✐♠❡✱ ✇❡ ♠❛♥✉❛❧❧② ✢✉s❤❡❞
t❤❡ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r s❡✈❡r❛❧ t✐♠❡s ❜❡❢♦r❡ st❛rt✐♥❣ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❛♥❞ ♠❡❛s✉r❡❞
t❤❡ ❝②❧✐♥❞❡r ❡✈❡r② ✻ ❤♦✉rs ❢♦r ✶ ❤♦✉r ✭s❡❡ ♠✐❞❞❧❡ ♣❛♥❡❧ ♦❢ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✻✮✳ ❍❡r❡✱ ❛❧r❡❛❞②
t❤❡ s❡❝♦♥❞ ✐♥t❡r✈❛❧ ❣❛✈❡ t❤❡ s❛♠❡ r❡s✉❧ts ❛s t❤❡ ❧❛st ✐♥t❡r✈❛❧✳ ❍❡♥❝❡ ❛t ❛ ❣❛s ✢♦✇
♦❢ 40 ♠❧

♠✐♥
✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❛♥ ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ t✐♠❡ ♦❢ ✷ ❤♦✉rs ✭✜rst ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱ ✐✳❡✳ ✉♣✲

♣❡r ♣❛♥❡❧✱ ♣❧✉s t❤❡ ✜rst ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐♥t❡r✈❛❧ ♦❢ t❤❡ s❡❝♦♥❞ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✮ ✇❤✐❝❤
✐s r❡q✉✐r❡❞ t♦ ✏r❡✲❛❝t✐✈❛t❡✑ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ❢r♦♠ ✏❛❜s♦❧✉t❡ st❛t✐❝ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠✑
t♦ ✏♦♣❡r❛t✐♦♥✑✳ ❲✐t❤♦✉t ✇❛st✐♥❣ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t t✐♠❡✱ t❤✐s r❡✲❛❝t✐✈❛t✐♦♥ ❝❛♥ ❛❧s♦ ❜❡
r❡❛❝❤❡❞ ✇❤❡♥ ✢✉s❤✐♥❣ ✇✐t❤♦✉t ❝♦♥♥❡❝t✐♦♥ t♦ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤✐s ♠✐❣❤t
✇❛st❡ s❛♠♣❧❡❞ ❣❛s✳
◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss✱ t❤❡ ❝②❧✐♥❞❡r ✇❛s ❛❣❛✐♥ ♥♦t ❝♦♠♣❧❡t❡❧② ❡q✉✐❧✐❜r❛t❡❞ ❛t t❤❡ ❜❡❣✐♥♥✐♥❣
♦❢ t❤❡ t❤✐r❞ ✐♥t❡r✈❛❧ ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ❞r✐❢t❡❞
❜❛❝❦ t♦✇❛r❞s t❤❡ st❛t✐❝ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❜r❡❛❦✳ ❋♦r ❛ ✢✉❡♥t❧②
♠❡❛s✉r❡❞ ✭❡✳❣✳ ❡✈❡r② ✺ ❤♦✉rs ❢♦r ♠♦♥t❤s✮ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡r✱ t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ ✐s
❛❧r❡❛❞② r❡❛❝❤❡❞ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ✢✉s❤✐♥❣ t✐♠❡ ♦❢ ✺♠✐♥✳ ❋♦r ♥❡✇❧② ♠❡❛s✉r❡❞ ❝②❧✐♥❞❡rs ❧✐❦❡
✐♥ t❤✐s ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱ ✇❡ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ t❤❛t ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ t♦ t❤❡ ✢✉s❤✐♥❣ t✐♠❡ ♦❢ ✺♠✐♥
t❤❡ ♥❡①t ✶✵♠✐♥ ♦❢ ❡❛❝❤ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐♥t❡r✈❛❧ ❤❛✈❡ t♦ ❜❡ ♦♠✐tt❡❞✳ ✭❙❡❡ t❤❡ ③♦♦♠ ✐♥
t❤❡ t❤✐r❞ ✐♥t❡r✈❛❧ ♦❢ t❤❡ ♠✐❞❞❧❡ ♣❛♥❡❧ s❤♦✇♥ ✐♥ t❤❡ ❧♦✇❡r ♣❛♥❡❧ ♦❢ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✻✳✮
❲❡ ❛❝t✉❛❧❧② ♠❡❛s✉r❡❞ s✐① s❛♠♣❧❡ ❝②❧✐♥❞❡rs✱ ♦r r❛t❤❡r ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦rs✱ ✐♥ t❤✐s
❡①♣❡r✐♠❡♥t✳ ❚❤❡ ❞✐s❝✉ss❡❞ r❡❣✉❧❛t♦r s❤♦✇❡❞ t❤❡ ♠♦st ♣r♦♠✐♥❡♥t ❡✛❡❝t✳ ❖t❤❡r r❡❣✲
✉❧❛t♦rs ❤❛❞ s♠❛❧❧❡r ♦r ❡✈❡♥ ♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡ ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ t✐♠❡s✳ ❲✐t❤✐♥ t❤✐s s♠❛❧❧ st❛t✐st✐❝s
✇❡ r❡❣❛r❞ t❤❡ s❤♦✇♥ r❡s✉❧ts ❛s ❛♥ ❡st✐♠❛t✐♦♥ ❢♦r t❤❡ ✏✇♦rst ❝❛s❡✑✳

❲❤❡♥ ✇❡ ❧❛t❡r ♠❡❛s✉r❡❞ s✐① ♦❢ ♦✉r ✈❛❧✉❛❜❧❡ ◆❖❆❆ st❛♥❞❛r❞s ✭s❡❡ ❙❡❝t✐♦♥ ✹✳✻✮✱
✇❡ ❞✐❞ ♥♦t ❞❛r❡ ♠❡❛s✉r✐♥❣ ❛♥❞ ✢✉s❤✐♥❣ ♦✈❡r ♥✐❣❤t✳ ❇❡❝❛✉s❡ t❤❡ ◆❖❆❆ st❛♥❞❛r❞s
❛r❡ r♦✉t✐♥❡❧② ♠❡❛s✉r❡❞ ❛❧❧ ✹ ♠♦♥t❤ ❜② t❤❡ ❣❛s ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤ ❛♥❞ ❢✉rt❤❡r♠♦r❡ ❝♦♥✲
♥❡❝t❡❞ t♦ ❚❡s❝♦♠ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦rs ✭✇❤✐❝❤ ❧❡❛❞ t♦ ❛ s♠❛❧❧❡r ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r
❡✛❡❝t t❤❛♥ ❛ ❙❝♦tt② ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r✮✱ t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ t✐♠❡ ✇❛s ❛ss✉♠❡❞ t♦ ❜❡
❧❡ss t❤❛♥ ✷ ❤♦✉rs✳ ❋♦r s❛❢❡t②✱ ✇❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❡❛❝❤ ❝②❧✐♥❞❡r ❢♦r ✹ ❤♦✉rs ❛t ♦♥❝❡✱ ♦♥❧②
❞✐sr✉♣t❡❞ ❜② ✷✵♠✐♥ ♦❢ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❛❢t❡r ✷ ❤♦✉rs✳ ❋♦r ♠♦st ◆❖❆❆
st❛♥❞❛r❞s t❤✐s str❛t❡❣② ✇♦r❦❡❞✳ ■♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✼ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ r❡s✉❧ts ♦❢ ◆❖❆❆ ✼
❛r❡ s❤♦✇♥✳ ❋♦r ❝❛❧❝✉❧❛t✐♥❣ t❤❡ r❡❞ ❧✐♥❡❛r ✜t✱ ♦♥❧② t❤❡ ✜rst t✇❡♥t② ♠✐♥✉t❡s ❤❛✈❡
❜❡❡♥ ♦♠✐tt❡❞✳ ❚❤❡ ✜t ✐s ✈✐rt✉❛❧❧② ❤♦r✐③♦♥t❛❧ ❛♥❞ t❤❡r❡❢♦r❡ t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ t✐♠❡
✇❛s ❛❜♦✉t ✷✵♠✐♥✳ ❚❤✐s ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t str❛t❡❣② ✇♦r❦❡❞ ❢♦r ♠♦st ◆❖❆❆ st❛♥❞❛r❞s✱
❤♦✇❡✈❡r ◆❖❆❆ ✶✵ ✇❛s st✐❧❧ s❧✐❣❤t❧② ❞r✐❢t✐♥❣ ❛❢t❡r t❤❡ t♦t❛❧ ✹ ❤♦✉rs✳
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20 min calibration

1min data
Linear fit

❋✐❣✉r❡ ✹✳✼✿ ❙✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ❈❖2 r❡s✉❧ts ♦❢ ◆❖❆❆ ✼✳ ❋♦r ❝❛❧❝✉❧❛t✐♥❣ t❤❡
❧✐♥❡❛r ✜t✱ ♦♥❧② t❤❡ ✜rst ✷✵♠✐♥ ❤❛✈❡ ❜❡❡♥ ♦♠✐tt❡❞ ❞✉❡ t♦ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡
r❡❣✉❧❛t♦r ❡✛❡❝t✳

●✉✐❞❡❧✐♥❡ ❢♦r t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♦❢ ❛ ❝②❧✐♥❞❡r s❛♠♣❧❡

✶✳ ❇❡❢♦r❡ ♠❡❛s✉r✐♥❣ ❛ ♥❡✇ ❝②❧✐♥❞❡r s❛♠♣❧❡✱ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ❤❛s t♦ ❜❡
✢✉s❤❡❞✱ ❛t ❛ ❣❛s ✢♦✇ ♦❢ 40 ♠❧

♠✐♥
✱ ❢♦r ❛❜♦✉t ✷ ❤♦✉rs✳ ❆❧t❡r♥❛t✐✈❡❧②✱ t❤✐s ✢✉s❤✐♥❣

♠✐❣❤t ❜❡ ❛❝❝❡❧❡r❛t❡❞ ❜② ♠❛♥✉❛❧❧② ✢✉s❤✐♥❣ ❛t ❛ ❧❛r❣❡r ✢♦✇✳

✷✳ ❉✉r✐♥❣ ❛♥ ❛✉t♦♠❛t✐❝ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t t❤❡ t✐♠❡ ♣❡r✐♦❞ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts
♦❢ t❤❡ ❝②❧✐♥❞❡r s❛♠♣❧❡ s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❛s s♠❛❧❧ ❛s ♣♦ss✐❜❧❡ t♦ ❛✈♦✐❞ ❧♦♥❣ ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥
t✐♠❡s✳ ❋♦r ✢✉❡♥t❧② ♠❡❛s✉r❡❞ ❝②❧✐♥❞❡rs ❧✐❦❡ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡rs✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡
♠❡❛s✉r❡❞ ❡✈❡r② ✺ ❤♦✉rs✱ t❤❡ ❞②♥❛♠✐❝ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✐s ❛❧r❡❛❞② r❡❛❝❤❡❞ ✇✐t❤✐♥ t❤❡
✢✉s❤✐♥❣ t✐♠❡ ♦❢ ✺♠✐♥✳

✸✳ ❆♥②✇❛②✱ ✇❡ r❡❝♦♠♠❡♥❞ t♦ ♠❡❛s✉r❡ t❤❡ ❝②❧✐♥❞❡r s❛♠♣❧❡ ❛t ♦♥❝❡✳ ❆❢t❡r t❤❡
❝②❧✐♥❞❡r s❛♠♣❧❡ ✐s ♣r❡♣❛r❡❞ ❛s ❡①♣❧❛✐♥❡❞ ✐♥ st❛t❡♠❡♥t ✶✱ t❤❡ r❡s✐❞✉❛❧ ❡q✉✐❧✐✲
❜r❛t✐♦♥ ✇✐❧❧ ♦♥❧② r❡q✉✐r❡ ✶✺✲✷✵♠✐♥✳ ❚❤❡ ❝❤♦✐❝❡ ♦❢ t❤❡ t♦t❛❧ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t t✐♠❡
❞❡♣❡♥❞s ♦♥ t❤❡ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ❣♦❛❧s✳

✹✷



✹✳✹ ❈r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t✐❡s ❛♥❞ ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥s

✹✳✹✳✶ ❈♦rr❡❧❛t✐♦♥ ✐♥ δ13❈ ❞❛t❛ ❛♥❞ t❤❡ ❜❛r♦♠❡tr✐❝ ♣r❡ss✉r❡

❚❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ✇❛s ✐♥st❛❧❧❡❞ ✐♥ ❆♣r✐❧ ✷✵✶✸✳ ❲❡ st❛rt❡❞ t♦ ❝❤❡❝❦ t❤❡ s♣❡❝✐✜❝❛t✐♦♥s
❣✉❛r❛♥t❡❡❞ ❜② t❤❡ ♠❛♥✉❢❛❝t✉r❡r✳ ❚❤❡ r❡s✉❧ts ✇❡r❡ ♠♦st❧② t❤❡ s❛♠❡ ❛s ✐♥ ❉❡❝❡♠✲
❜❡r ✷✵✶✸ ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✮✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ s♦♠❡t✐♠❡s ✇❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✉♥s②st❡♠❛t✐❝ ♣❡❛❦s ✐♥
δ13❈❖2 ❛♥❞ δ13❈❍4 ✇❤✐❝❤ ♠♦r❡♦✈❡r ❛♥t✐✲❝♦rr❡❧❛t❡❞✳ ❆❢t❡r s❡✈❡r❛❧ ♠♦♥t❤s ♦❢ t❡st✐♥❣✱
✇❡ ✜♥❛❧❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❛ ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❜❛r♦♠❡tr✐❝ ♣r❡ss✉r❡ ❛♥❞ t❤❡ δ13❈
✈❛❧✉❡s✳ ❆♥ ❡①❛♠♣❧❡ ♦❢ t❤♦s❡ ✉♥s②st❡♠❛t✐❝ ♣❡❛❦s ✐s s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✽✳ ❚❤❡ ❝②❧✐♥❞❡r
❣❛s ✇❛s ♠❡❛s✉r❡❞ ❢♦r ✸ ❞❛②s ❛♥❞ t❤❡ ✉♥✲❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ❞❛t❛ ❛r❡ s❤♦✇♥✳ ❚❤❡ ❞❡❝r❡❛s❡
✐♥ t❤❡ ❜❛r♦♠❡tr✐❝ ♣r❡ss✉r❡ ♦❢ r♦✉❣❤❧② ✶✵♠❜❛r ✇❛s ❛❝❝♦♠♣❛♥✐❡❞ ❜② ❛♥ ✐♥❝r❡❛s❡ ♦❢
✰✵✳✺h ✐♥ δ13❈❖2 ❛♥❞ ✲✸h ✐♥ δ13❈❍4✳
❚❤❡ r❡❛s♦♥ ♦❢ t❤✐s ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ✇❛s t❤❡ ♥♦♥✲❡♥❝❛♣s✉❧❛t❡❞ ❧✐❣❤t ♣❛t❤ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❧❛s❡r
s♦✉r❝❡ ❛♥❞ t❤❡ ✇❛✈❡♠❡t❡r✳ ❚❤✉s✱ ✐♥ s♣✐t❡ ♦❢ t❤❡ ♣❡r❢❡❝t❧② ❝♦♥tr♦❧❧❡❞ ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✐♥
t❤❡ ❝❛✈✐t②✱ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✇❛s st✐❧❧ ❞❡♣❡♥❞✐♥❣ ♦♥ t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t ❝♦♥❞✐t✐♦♥s✳ ❉✉❡
t♦ t❤✐s ❤✐❣❤❧② ♣r♦❜❧❡♠❛t✐❝ s②st❡♠❛t✐❝ ❡rr♦r ✇❡ s❡♥t t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ❜❛❝❦ t♦ P✐❝❛rr♦✳
❚❤❡② s♦❧✈❡❞ t❤❡ ♣r♦❜❧❡♠ ❜② ✐♥st❛❧❧✐♥❣ ❛ ✏◗✉❛rt❡r ❲❛✈❡ P❧❛t❡✑ ✐♥ t❤❡ ♦♣t✐❝❛❧ ❛❧✐❣♥✲
♠❡♥t t♦ ❝♦rr❡❝t ❢♦r t❤❡ ♥♦♥✲❡♥❝❛♣s✉❧❛t❡❞ ❧✐❣❤t ♣❛t❤ ✭♣❡rs♦♥❛❧ ❝♦rr❡s♣♦♥❞❡♥❝❡ ✇✐t❤
P✐❝❛rr♦✮✳ ❚❤❡ r❡♣❛✐r ❛♥❞ t❡st✐♥❣ ♣r♦❝❡ss ❛t P✐❝❛rr♦ r❡q✉✐r❡❞ ♠♦r❡ t❤❛♥ ✸ ♠♦♥t❤s✳
❚❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ❛rr✐✈❡❞ ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ❛t ✸✶✳✶✵✳✷✵✶✸✳

❲❤❡♥ ✇❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞ t❤❡ s❛♠❡ t❡st ❛s s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✽ ✐♥ ◆♦✈❡♠❜❡r ✷✵✶✸✶✱ t❤❡
❛♠❜✐❡♥t ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ✇❡r❡ str♦♥❣❡r ✈❛r②✐♥❣ ❛♥❞ t❤❡ ❜❛r♦♠❡tr✐❝ ♣r❡ss✉r❡ ✇❛s ✐♥❝r❡❛s✲
✐♥❣ ❜② ✶✼♠❜❛r ✇✐t❤✐♥ ✸✻ ❤♦✉rs✳ ❉❡s♣✐t❡ t❤❡ r❡♣❛✐r✱ ✇❡ st✐❧❧ ♦❜s❡r✈❡❞ ❛ s✐❣♥✐✜❝❛♥t
✐♥❝r❡❛s❡ ✐♥ δ13❈❖2 ❜② ✰✵✳✷h ❛♥❞ ❞❡❝r❡❛s❡ ✐♥ δ13❈❍4 ❜② ✲✷h ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✾✮✳ ❍♦✇✲
❡✈❡r✱ ✇❤✐❧❡ t❤❡ ❞r✐❢t ✐♥ ❜❛r♦♠❡tr✐❝ ♣r❡ss✉r❡ ✇❛s t❤r❡❡ t✐♠❡s ❧❛r❣❡r t❤❛♥ ✐♥ ❏✉❧② ✷✵✶✸✱
t❤❡ ❞r✐❢t ✐♥ δ13❈❍4 ✇❛s s♠❛❧❧❡r ❛s ❜❡❢♦r❡ t❤❡ r❡♣❛✐r✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤❡ s✐❣♥ ♦❢ t❤❡
❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ❝❤❛♥❣❡❞✳ ❚❤❡ ❡✛❡❝t s❡❡♠s t♦ ❜❡ s❧✐❣❤t❧② ♦✈❡r✲❝♦rr❡❝t❡❞✳ ▼♦r❡♦✈❡r✱ s✐♥❝❡
t❤❡ r❡♣❛✐r ✇❡ ❛❧s♦ ♣❡r❢♦r♠❡❞ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✇❤❡r❡ ♥♦ ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ✐♥ t❤❡ ❜❛r♦♠❡tr✐❝
♣r❡ss✉r❡ ❛♥❞ t❤❡ δ13❈✈❛❧✉❡s ❝♦✉❧❞ ❜❡ ♦❜s❡r✈❡❞✳ ❚❤✉s✱ t❤✐s ♣❤❡♥♦♠❡♥❛ ✐s st✐❧❧ ♥❡✐t❤❡r
♣❡r❢❡❝t❧② ❝♦rr❡❝t❡❞ ♥♦r ❢✉❧❧② ✉♥❞❡rst♦♦❞✳ ◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss✱ t❤❡ r❡s✉❧ts ❛r❡ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧②
✐♠♣r♦✈❡❞ s✐♥❝❡ t❤❡ r❡♣❛✐r✳

✶❯♥❢♦rt✉♥❛t❡❧②✱ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐♥ ❉❡❝❡♠❜❡r ✷✵✶✸✱ ✇❤✐❝❤ ✐s s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✱ ✐s ♥♦t s✉✐t❛❜❧❡
❢♦r ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡r❡ ✇❛s ♥♦ ✈❛r✐❛t✐♦♥ ✐♥ ❜❛r♦♠❡tr✐❝ ♣r❡ss✉r❡✳
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❋✐❣✉r❡ ✹✳✽✿ ❈②❧✐♥❞❡r ❣❛s t❡st ❜❡❢♦r❡ r❡♣❛✐r✱ ✐♥ ❏✉❧② ✷✵✶✸✿ ❚❤❡ ✉♣♣❡r ♣❛♥❡❧s s❤♦✇ t❤❡
✉♥✲❝❛❧✐❜r❛t❡❞ δ13❈ ❞❛t❛ ♦❢ ❛ ❝②❧✐♥❞❡r ❣❛s ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳ ❚❤❡ ♣❡❛❦s ✐♥
δ13❈❖2 ❛♥❞ δ13❈❍4 ❛r❡ ❤✐❣❤❧② ❛♥t✐✲❝♦rr❡❧❛t❡❞✳ ❚❤❡ ❧♦✇❡r ♣❛♥❡❧ s❤♦✇s
t❤❡ ✈❛r✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❜❛r♦♠❡tr✐❝ ♣r❡ss✉r❡ ❛♥❞ t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r t❡♠♣❡r✲
❛t✉r❡ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳ ❚❤❡ δ13❈ ✈❛❧✉❡s ❛♥❞ t❤❡ ❜❛r♦♠❡tr✐❝
♣r❡ss✉r❡ ❛r❡ ❤✐❣❤❧② ✭❛♥t✐✲✮❝♦rr❡❧❛t❡❞✳
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❋✐❣✉r❡ ✹✳✾✿ ❈②❧✐♥❞❡r ❣❛s t❡st ❛❢t❡r r❡♣❛✐r✱ ✐♥ ◆♦✈❡♠❜❡r ✷✵✶✸✿ ❚❤❡ ✉♣♣❡r ♣❛♥❡❧s
s❤♦✇ t❤❡ ✉♥✲❝❛❧✐❜r❛t❡❞ δ13❈ ❞❛t❛ ♦❢ ❛ ❝②❧✐♥❞❡r ❣❛s ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳ ❚❤❡
❧♦✇❡r ♣❛♥❡❧ s❤♦✇s t❤❡ ✈❛r✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❜❛r♦♠❡tr✐❝ ♣r❡ss✉r❡ ❛♥❞ t❤❡ ❛♠✲
❜✐❡♥t ❛✐r t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳ ❚❤❡r❡ ✐s st✐❧❧ ❛ ❝♦rr❡✲
❧❛t✐♦♥ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ δ13❈ ✈❛❧✉❡s ❛♥❞ t❤❡ ❜❛r♦♠❡tr✐❝ ♣r❡ss✉r❡✳ ❍♦✇❡✈❡r✱
t❤❡ ❡✛❡❝t ✐s ♠✉❝❤ s♠❛❧❧❡r t❤❛♥ ❜❡❢♦r❡ t❤❡ r❡♣❛✐r✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤❡ s✐❣♥
♦❢ t❤❡ ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ❝❤❛♥❣❡❞✱ ♣♦ss✐❜❧② ❞✉❡ t♦ ❛ s❧✐❣❤t ♦✈❡r✲❝♦rr❡❝t✐♦♥✳

✹✺



✹✳✹✳✷ ❲❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t②

❚❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ✐s ✈❛r②✐♥❣ ✐♥ t✐♠❡ ❛♥❞ ❧♦❝❛t✐♦♥ ❜❡t✇❡❡♥ ❛❧♠♦st ✵✪
❛♥❞ ❛❜♦✉t ✺✪ ❬❘ö❞❡❧ ❛♥❞ ❲❛❣♥❡r ✱ ✷✵✶✶❪✳ ❆ ♠❡❛♥✐♥❣❢✉❧ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝
❣r❡❡♥❤♦✉s❡ ❣❛s ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ✐s ♦♥❧② ♣♦ss✐❜❧❡ ❢♦r ❞r② ❛✐r✳ ❉r② ❛✐r ❞❛t❛ ❝❛♥ ❜❡ r❡✲
❝❡✐✈❡❞ ❡✐t❤❡r ❜② ❛ ♣r❡✈✐♦✉s ❞r②✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❣❛s s❛♠♣❧❡ ❜❡❢♦r❡ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♦r ❜② ❛
s✉❜s❡q✉❡♥t ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t✐♦♥✳ ❚❤❡ s②st❡♠❛t✐❝ ♦✛s❡t ♦❢ t❤❡ ✇❡t ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t
✐s ❞♦♠✐♥❛t❡❞ ❜② t❤❡ ❞✐❧✉t✐♦♥ ❡✛❡❝t ✇❤✐❝❤ ✐s ♣r♦♣♦rt✐♦♥❛❧ t♦ t❤❡ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦♥✲
❝❡♥tr❛t✐♦♥✳ ❚❤✉s✱ ❛ s✐♠♣❧❡ ❧✐♥❡❛r ❝♦rr❡❝t✐♦♥ ✐s ❛❧r❡❛❞② ❝♦rr❡❝t✐♥❣ ♠♦st ♦❢ t❤❡ ♦✛s❡t✳
❍♦✇❡✈❡r✱ ❢♦r ♠♦st ❛❝❝✉r❛t❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❛❧s♦ t❤❡ ♥♦♥✲❧✐♥❡❛r ❜r♦❛❞❡♥✐♥❣ ❡✛❡❝ts ♦r
s♣❡❝tr❛❧ ♦✈❡r❧❛♣s s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❝♦rr❡❝t❡❞ ❬❘❡❧❧❛✱ ✷✵✶✵❪✳

❆❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ P✐❝❛rr♦✱ ✐✳❡✳ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❘❡❧❧❛ ❬✷✵✶✵❪✱ ✇✐t❤ t❤❡ ●✷✷✵✶✲✐ ✐t ✐s ♣♦ss✐❜❧❡
t♦ ♠❡❛s✉r❡ ✇❡t ❛✐r✱ ✇✐t❤ ❛ ✇❛t❡r r❛♥❣❡ ✉♣ t♦ ✹✪✱ ✇✐t❤ ❤✐❣❤ ❛❝❝✉r❛❝②✳ ❇❡❝❛✉s❡ t❤❡
✐♥str✉♠❡♥t ✐s ❛❧s♦ ♠❡❛s✉r✐♥❣ t❤❡ ❝✉rr❡♥t ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✱ ❛♥ ✐♥t❡r♥❛❧
❛❧❣♦r✐t❤♠ ❛✉t♦♠❛t✐❝❛❧❧② ♣❡r❢♦r♠s t❤❡ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t✐♦♥✳ ❆s ✇❡ ✇✐❧❧ s❡❡ ✐♥
t❤✐s s❡❝t✐♦♥✱ ♦♥❡ ❤❛s t♦ ❜❡ ❝❛r❡❢✉❧ ✇✐t❤ t❤✐s ❛❧❣♦r✐t❤♠ ❢♦r ❛t ❧❡❛st t✇♦ r❡❛s♦♥s✿
✶✮ ❚❤❡ ❛❧❣♦r✐t❤♠ ✐s ♦♥❧② ❝♦rr❡❝t✐♥❣ t❤❡ 12❈ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s✳ ❚❤❡ 13❈ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s
❛♥❞ δ13❈ ✈❛❧✉❡s ❛r❡ ♥♦t ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t❡❞✳
✷✮ ❚❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t✐♦♥ ✐s ✉s✐♥❣ ❛♥ ❡♠♣✐r✐❝❛❧❧② ❞❡r✐✈❡❞ ❧✐♥❡❛r ♦r
q✉❛❞r❛t✐❝ ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t② ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❛♥❞ t❤❡ 12❈
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s✱ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❬❘❡❧❧❛✱ ✷✵✶✵❪✳ ❇✉t t❤❡s❡ ❣❧♦❜❛❧ ❝♦❡✣❝✐❡♥ts ❢♦r t❤❡ ✇❛✲
t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t✐♦♥ ❛r❡ ♦♥❧② ❜❡st ❡st✐♠❛t❡s✳ ❆s ❘❡❧❧❛ ❬✷✵✶✵❪ ❛❧r❡❛❞② st❛t❡❞✱ ❡❛❝❤
✐♥str✉♠❡♥t ❤❛s ✐ts ♦✇♥ ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t✐❡s ❛♥❞ t❤✉s ✐t ❛♣♣❡❛rs t♦ ❜❡ ♠♦r❡ r❡❛s♦♥❛❜❧❡
t♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ ❛♥❞ ❛♣♣❧② t❤❡ ❝♦rr❡❝t✐♦♥ ❜② ♦♥❡s❡❧❢✳

❖♥ t❤❡ ♦t❤❡r ❤❛♥❞✱ ♣r❡✈✐♦✉s ❞r②✐♥❣ r❡q✉✐r❡s ❛ ♠♦r❡ ❝♦♠♣❧❡① s❡t✲✉♣ ✇❤✐❝❤ ✐s ♥♦t
t♦ ✉♥❞❡r❡st✐♠❛t❡✱ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❞✉r✐♥❣ ❛ ✜❡❧❞ ❝❛♠♣❛✐❣♥✳ ❚♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ q✉❛❧✐t② ♦❢
t❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t✐♦♥✱ ✇❡ ✐♥st❛❧❧❡❞ t❤❡ t✇♦✲♣❛t❤ s❡t✲✉♣ s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✲
✉r❡ ✹✳✶✵✳ ❚❤❡ ✢♦✇ ❢r♦♠ ❛ ❞r② ❝②❧✐♥❞❡r ✇❛s s♣❧✐t ✉♣ ✐♥ t✇♦ ✢♦✇s✳ ❚❤❡ ✢♦✇ r❛t❡s
✇❡r❡ ❝♦♥tr♦❧❧❡❞ ❜② ♠❛ss ✢♦✇ ❝♦♥tr♦❧❧❡rs ✭▼❋❈✮ ✇❤✐❝❤ ✇❡r❡ ❛✉t♦♠❛t✐❝❛❧❧② ♦♣❡r❛t❡❞
❜② ❛ ❝♦♠♣✉t❡r ♣r♦❣r❛♠✳ ❖♥❡ ♦❢ t❤❡ ♣❛t❤s ❝♦♥t❛✐♥❡❞ ❛ ❝♦♥❞❡♥s✐♥❣ tr❛♣ ✜❧❧❡❞ ✇✐t❤
❞✐st✐❧❧❡❞ ✇❛t❡r ✇❤✐❝❤ ❛❝t❡❞ ❛s ❛ s✐♠♣❧❡ ❤✉♠✐❞✐✜❡r✶✳ ❇♦t❤ ✢♦✇s ♠✐①❡❞ ✇✐t❤✐♥ ❛
t✉❜❡ ♦❢ ❛❜♦✉t ✶♠ ❧❡♥❣t❤ ❜❡❢♦r❡ t❤❡ ♠✐①t✉r❡ ✇❛s ♠❡❛s✉r❡❞ ✐♥ t❤❡ s♣❡❝tr♦♠❡t❡r✳ ❇②
✈❛r②✐♥❣ t❤❡ r❛t✐♦ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ✢♦✇s✱ ✇❡ ✇❡r❡ ❛❜❧❡ t♦ ♠❡❛s✉r❡ ✇✐t❤ ❞✐✛❡r❡♥t ✇❛t❡r
✈❛♣♦✉r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s✳ ❋♦r ❛❧❧ s❡tt✐♥❣s ♦❢ t❤❡ ▼❋❈s✱ t❤❡ t♦t❛❧ ✢♦✇ ✇❛s ✸✺ ♠❧

♠✐♥
✳ ■♥

❡❛r❧✐❡r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡❞ t❤❛t s❡✈❡r❛❧ ❤♦✉rs ❛r❡ r❡q✉✐r❡❞ ✉♥t✐❧ ❛ ❝♦♥st❛♥t
✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ✇❛s ♣r♦✈✐❞❡❞ ❜② ♦✉r s❡t✲✉♣✳ ❍❡♥❝❡✱ ✇❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❡✈❡r②
s❡tt✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❢♦r ✸ ❤♦✉rs✱ s❡♣❛r❛t❡❞ ❢r♦♠ ❡❛❝❤ ♦t❤❡r

✶❲❡ ❞✐❞ ♥♦t r❡q✉✐r❡❞ ❛ ♠♦r❡ ❝♦♠♣❧❡① ❤✉♠✐❞✐✜❡r ❜❡❝❛✉s❡ ✇❡ ❞✐❞ ♥♦t ✇❛♥t t♦ ❡①❛❝t❧② s❡t t❤❡ ✇❛t❡r
✈❛♣♦✉r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✢♦✇✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ✇✐t❤ t❤✐s s✐♠♣❧❡ s❡t✲✉♣✱ ✇❡ ♦♥❧② r❡❝❡✐✈❡❞
❛ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ♠♦❧❡ ❢r❛❝t✐♦♥ ✉♣ t♦ ✶✳✺✪✳ ❚♦ ❛✈♦✐❞ ♣♦t❡♥t✐❛❧ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ♦❢ ❈❖2 ❜② t❤❡ ✇❛t❡r
❞✉r✐♥❣ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱ ✇❡ ✢✉s❤❡❞ t❤❡ ❝♦♥❞❡♥s✐♥❣ tr❛♣ ❜❡❢♦r❡ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❢♦r s❡✈❡r❛❧
❞❛②s ✇✐t❤ t❤❡ ❧❛t❡r ♠❡❛s✉r❡❞ ❝②❧✐♥❞❡r ❣❛s✳

✹✻



❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✵✿ ❚✇♦✲♣❛t❤ s❡t✲✉♣ ♦❢ t❤❡ ❤✉♠✐❞✐✜❡r ❡①♣❡r✐♠❡♥t✳ ❚❤❡ ❣❛s ✢♦✇ ❢r♦♠
t❤❡ ❞r② s❛♠♣❧❡ ❝②❧✐♥❞❡r ✐s s♣❧✐t ✐♥ t✇♦ ✢♦✇s✳ ❚❤❡ ✢♦✇ r❛t❡s ✇❡r❡
❝♦♥tr♦❧❧❡❞ ❜② ♠❛ss ✢♦✇ ❝♦♥tr♦❧❧❡rs ✭▼❋❈✮✳ ■♥ t❤❡ ✉♣♣❡r ♣❛t❤✱ t❤❡
✢♦✇ ❜❡❝♦♠❡s ✇❡t ❞✉❡ t♦ ❛ ❤✉♠✐❞✐✜❡r✳ ❇♦t❤ ✢♦✇s ♠✐① ✇✐t❤✐♥ ❛ ❧✐♥❡ ♦❢
❛❜♦✉t ✶♠ ❛♥❞ t❤❡ ♠✐①t✉r❡ ✐s ♠❡❛s✉r❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ s♣❡❝tr♦♠❡t❡r✳

❜② ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✳ ❚❤❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥s ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❛s ❞✐r❡❝t❧② ♠❡❛s✉r❡❞ ✇✐t❤ ❈❘❉❙ ❛♥❞ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t❡❞✱ ✇❡t r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②
✐♥t❡r♥❛❧❧② ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t❡❞ ❞❛t❛ ❛r❡ s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✶ ❛♥❞ ✹✳✶✷✳ ❊❛❝❤ ❞❛t❛
♣♦✐♥t r❡♣r❡s❡♥ts t❤❡ ❛✈❡r❛❣❡ ♦✈❡r t❤❡ ❧❛st ✸✵♠✐♥ ♦❢ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱ ✐✳❡✳ ❛❢t❡r ♦♠✐t✲
t✐♥❣ ✷✳✺ ❤♦✉rs ❞✉❡ t♦ ❡q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥✳ ❚❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❡rr♦rs ❛r❡ t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❡rr♦rs
♦❢ t❤✐s ❛✈❡r❛❣❡✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ❞❛t❛ ♣♦✐♥t ❛t ❛r♦✉♥❞ ✵✳✷✪ ✐s ♦♠✐tt❡❞ ❜❡❝❛✉s❡ ✐t ✇❛s
st✐❧❧ ❢❛r ❛✇❛② ❢r♦♠ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠✳ ❆❧s♦ ❢♦r s♦♠❡ ♦t❤❡r ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s✱ ✇❡
❞✐❞ ♥♦t r❡❛❝❤❡❞ t❤❡ ❡q✉✐❧✐❜r✐✉♠ ✇✐t❤✐♥ ✸ ❤♦✉rs✱ ❜✉t t❤❡ ❞r✐❢t ✇❛s ❛❧r❡❛❞② s✉✣❝✐❡♥t❧②
❧♦✇✳ ❚❤❡ ♣❛r❛♠❡t❡r ♦❢ t❤❡ s❤♦✇♥ ✜ts ❛♥❞ t❤❡ ✜t ❡rr♦rs ❛r❡ ❣✐✈❡♥ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✹✳✸ ❛♥❞
❚❛❜❧❡ ✹✳✹✳ ❚❤❡ ✜ts ❛r❡ ❡rr♦r ✇❡✐❣❤t❡❞✳

❚❛❜❧❡ ✹✳✸✿ P❛r❛♠❡t❡rs ❛♥❞ ❡rr♦rs ♦❢ t❤❡ ❧✐♥❡❛r ✜t t❤r♦✉❣❤ t❤❡ ✇❡t ❞❛t❛ s❤♦✇♥ ✐♥
❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✶✳

❬❈❖2❪ ✐♥ ♣♣♠ δ13❈❖2 ✐♥ h ❬❈❍4❪ ✐♥ ♣♣❜ δ13❈❍4 ✐♥ h

❙❧♦♣❡ ♣❡r ✶✪❍2❖ −7.53± 0.04 17.80± 0.08 −25.3± 0.2 11.85± 0.11
■♥t❡r❝❡♣t 434.31± 0.03 −10.37± 0.08 1983.3± 0.2 −48.16± 0.12

❚❛❜❧❡ ✹✳✹✿ P❛r❛♠❡t❡rs ❛♥❞ ❡rr♦rs ♦❢ t❤❡ ❧✐♥❡❛r ✜t t❤r♦✉❣❤ t❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧❧② ✇❛t❡r
✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t❡❞ ❞❛t❛ s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✷✳

❬❈❖2❪ ✐♥ ♣♣♠ δ13❈❖2 ✐♥ h ❬❈❍4❪ ✐♥ ♣♣❜ δ13❈❍4 ✐♥ h

❙❧♦♣❡ ♣❡r ✶✪❍2❖ 0.03± 0.03 −0.10± 0.04 −1.4± 0.2 −0.17± 0.15
■♥t❡r❝❡♣t 438.24± 0.02 −10.19± 0.03 1983.3± 0.1 −47.97± 0.12
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❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✶✿ ❋♦r t❤❡ s❤♦✇♥ r❛♥❣❡ ♦❢ t❤❡ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✱ t❤❡ ✈✐rt✉✲
❛❧❧② ❧✐♥❡❛r ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ✇❡t ❈❖2 ♦r ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s
❛♥❞ t❤❡ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❛❧s♦ ❡①♣❡❝t❡❞ ❞✉❡ t♦ t❤❡
❞✐❧✉t✐♦♥ ❡✛❡❝t✱ ✐s ♦❜s❡r✈❡❞✳ ❙✉r♣r✐s✐♥❣❧②✱ ❛❧s♦ t❤❡ δ13❈ ✈❛❧✉❡s ❛r❡ ❧✐♥✲
❡❛r❧② ❞❡♣❡♥❞❡♥t ♦♥ t❤❡ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❛❧t❤♦✉❣❤ ✐s♦t♦♣✐❝
s✐❣♥❛t✉r❡s ❛r❡ ♥♦t ❛✛❡❝t❡❞ ❜② t❤❡ ❞✐❧✉t✐♦♥ ❡✛❡❝t✳ ❚❤❡ ✜t ♣❛r❛♠❡t❡rs
❛r❡ s❤♦✇♥ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✹✳✸✳

✹✽
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❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✷✿ ❈♦rr❡❧❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧❧② ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t❡❞ ❞❛t❛ ❛♥❞ t❤❡ ✇❛✲
t❡r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✳ ❋♦r ❛❧❧ ♣❛r❛♠❡t❡rs✱ t❤❡r❡ ✐s st✐❧❧ ❛ r❡s✐❞✉❛❧ s❧♦♣❡✳
❍♦✇❡✈❡r✱ ❢♦r t❤❡ ❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❛♥❞ δ13❈❍4 t❤❡ ✜t ❡rr♦r ✐s ✐♥
t❤❡ ♦r❞❡r ♦❢ t❤❡ s❧♦♣❡✳ ❋♦r ❈❍4✱ t❤❡r❡ ✐s ❛♣♣❛r❡♥t❧② ♥♦ ✇❛t❡r ❝r♦ss✲
s❡♥s✐t✐✈✐t② ✉♥t✐❧ ✵✳✺✪ ❍2❖ ✭❜❧✉❡ ✜t✮✳ ❋♦r δ13❈❖2✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❛ q✉✐t❡
♣r♦❜❧❡♠❛t✐❝ r❡s✐❞✉❛❧ s❧♦♣❡ ♦❢ ✲✵✳✶h ♣❡r ✶✪ ❍2❖✳ ❆ ❢✉rt❤❡r ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥
s❤♦✇s t❤❛t 13❈❖2 ❞♦❡s ♥♦t ❞❡♣❡♥❞ ♦♥ t❤❡ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥
t❤✉s t❤❡ s❧♦♣❡ ✐♥ δ13❈❖2 ✐s ❞✉❡ t♦ ❛ ♣♦s✐t✐✈❡ s❧♦♣❡ ✐♥ 12❈❖2✳ ❚❤❡ ✜t
♣❛r❛♠❡t❡rs ❛r❡ s❤♦✇♥ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✹✳✹✳
❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❢♦r ❈❖2✱ t❤❡ ❧✐♥❡❛r ✜t ✐s ♥♦t r❡❛❧❧② ♠❛t❝❤✐♥❣
t❤❡ ❞❛t❛✳ ❆♣♣❛r❡♥t❧②✱ t❤❡r❡ ✐s ❛ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✲❞❡♣❡♥❞❡♥t str✉❝t✉r❡✱
♣♦ss✐❜❧② ❝❛✉s❡❞ ❜② ♦✈❡r❧❛♣♣✐♥❣ ✇❛t❡r ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❧✐♥❡s✳

✹✾



❖♥ t❤❡ ❜❛s✐s ♦❢ ♦✉r ❞❛t❛ ✭s❡❡ ❚❛❜❧❡ ✹✳✹✮✱ ✇❡ ❞♦ ♥♦t r❡❝♦♠♠❡♥❞ t❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧ ✇❛t❡r
✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t✐♦♥✳ ❆❧❧ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t❡❞ q✉❛♥t✐t✐❡s ✭❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✷✮ st✐❧❧ s❤♦✇ ❛
s✐❣♥✐✜❝❛♥t ✇❛t❡r✲❞❡♣❡♥❞❡♥❝②✳ ■♥ ❝♦♥t❡①t ♦❢ ❛ ✜❡❧❞ ❝❛♠♣❛✐❣♥✱ t❤❡ r❡s✐❞✉❛❧ ❡rr♦rs
❛r❡ ❛❝❝❡♣t❛❜❧❡ ❢♦r ❛ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❜✉t ❢♦r ✐s♦t♦♣✐❝ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✱ ❛♥❞
❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❢♦r δ13❈❖2✱ t❤❡ s②st❡♠❛t✐❝ ❡rr♦rs ❛r❡ ✉♥❛❝❝❡♣t❛❜❧❡✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ❡s♣❡✲
❝✐❛❧❧② t❤❡ ❈❖2 ❞❛t❛ s❤♦✇ ♥♦ ❧✐♥❡❛r ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t② ❜✉t ❛♣♣❛r❡♥t❧② ❛ s✉❜str✉❝t✉r❡✱
♣♦ss✐❜❧② ❞✉❡ t♦ ♦✈❡r❧❛♣♣✐♥❣ ✇❛t❡r ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❧✐♥❡s✳

❲❡ ❛❧s♦ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ t❤❡ ❞✐r❡❝t ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t② ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦♥❝❡♥tr❛✲
t✐♦♥ ❛♥❞ t❤❡ 12❈ ❛♥❞ 13❈ ✐s♦t♦♣♦❧♦❣✉❡s✱ t❤❡ ✜t r❡s✉❧ts ❛r❡ ❧✐st❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✹✳✺✳ ❙✉r✲
♣r✐s✐♥❣❧②✱ t❤❡ ✜t s❧♦♣❡s t❤r♦✉❣❤ t❤❡ ✇❡t 13❈ ❞❛t❛ ❛r❡ ♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡✱ 13❈❖2 = (−0.0002±
0.0003) ♣♣♠ ❛♥❞ 13❈❍4 = (−0.019± 0.003) ♣♣❜✱ ♣❡r ✶✪ ❍2❖✳ ❆♣♣❛r❡♥t❧②✱ t❤❡ ❞✐❧✉✲
t✐♦♥ ❡✛❡❝t ✐s ♥❡✉tr❛❧✐s❡❞ ❜② ♥♦♥✲❧✐♥❡❛r ❡✛❡❝ts✳ ◆♦ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t✐♦♥ ✐s r❡q✉✐r❡❞
❢♦r t❤❡ 13❈ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s✳

❚❛❜❧❡ ✹✳✺✿ P❛r❛♠❡t❡rs ❛♥❞ ❡rr♦rs ♦❢ t❤❡ ❧✐♥❡❛r ✜t t❤r♦✉❣❤ t❤❡ ✇❡t 12❈ ❛♥❞ 13❈
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s✳ ❚❤❡s❡ ❛r❡ tr❡❛t❡❞ s✐♠✐❧❛r t♦ t❤❡ t♦t❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❛♥❞
δ13❈✱ ❜✉t ❛r❡ ♥♦t s❤♦✇♥ ✐♥ ❛ ✜❣✉r❡✳ ❚❤❡ s❧♦♣❡s ❣✐✈❡ t❤❡ ❡♠♣✐r✐❝❛❧ ✇❛t❡r
❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t② ♦❢ t❤❡ ✉♥✲♠❛♥✐♣✉❧❛t❡❞ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t r❡s✉❧ts✳

12❈❖2 ✐♥ ♣♣♠ 13❈❖2 ✐♥ ♣♣♠ 12❈❍4 ✐♥ ♣♣❜ 13❈❍4 ✐♥ ♣♣❜

❙❧♦♣❡ ♣❡r ✶✪❍2❖ −7.49± 0.03 −0.0002±0.0003 −25.3± 0.2 −0.019± 0.003
■♥t❡r❝❡♣t 427.16± 0.02 4.7510± 0.0003 1961.2± 0.2 20.982± 0.003

■♥ ♣r✐♥❝✐♣❧❡✱ ✇❡ ❛r❡ ❛❜❧❡ t♦ ❝♦rr❡❝t t❤❡ ✇❡t ♦✉t♣✉t ❞❛t❛ ❜② ✉s✐♥❣ t❤❡ ❡♠♣✐r✐❝❛❧
❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t✐❡s✱ ✐✳❡✳ s❧♦♣❡s ❧✐st❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✹✳✸ ♦r ✹✳✺✳ ❇✉t ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡ ✜t ❡rr♦rs
❛r❡ r❡❧❛t✐✈❡❧② ❧❛r❣❡✱ ✇❡ ❞❡❝✐❞❡❞ t❤❛t ♠❛♥✉❛❧ ❞r②✐♥❣ ✐s ❝♦♠♣✉❧s♦r② ❢♦r ♠♦st ❛❝❝✉r❛t❡
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❛♥❞ ✐s♦t♦♣✐❝ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❡✈❡♥ t❤❡ ❝♦♥❞❡♥s✐♥❣ tr❛♣ ✐s
♥♦t ❛❜s♦r❜✐♥❣ ❛❧❧ t❤❡ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ ✇❡ ♥❡✈❡rt❤❡❧❡ss ✉s❡❞ t❤❡ ❞r② ✈❛❧✉❡s✱
❝♦♠❢♦rt❛❜❧② ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❜② t❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t✐♦♥ ❢♦r ❛♥❛❧②s✐s✳
❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ✇❡ r❡❝♦♠♠❡♥❞ t♦ ✉s❡ ❛ ❝♦♥❞❡♥s✐♥❣ tr❛♣ ❞✉❡ t♦ ❛♥♦t❤❡r ✐ss✉❡✳ ■♥
s✉♠♠❡r✱ ✇❤❡♥ ✇❡ t❡st❡❞ t❤❡ s❡t✲✉♣ ✇✐t❤♦✉t ✇❛t❡r tr❛♣ s♦♠❡ ✇❛t❡r ❝♦♥❞❡♥s❡❞ ✐♥s✐❞❡
t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ❧✐♥❡✳ ❋♦rt✉♥❛t❡❧②✱ t❤❡r❡ ✐s ❛ ✜❧t❡r ✐♥ ❢r♦♥t ♦❢ t❤❡ ❝❛✈✐t② ✇❤✐❝❤ ❤♦❧❞s
❧✐q✉✐❞ ✇❛t❡r ❛✇❛② ❢r♦♠ t❤❡ ❝❛✈✐t② ❛♥❞ t❤❡r❡❢♦r❡ ♣r♦t❡❝ts t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ✭♣❡rs♦♥❛❧
❝♦rr❡s♣♦♥❞❡♥❝❡ ✇✐t❤ P✐❝❛rr♦✮✳ ❇✉t ♦✉r ♣❡r✐♣❤❡r❛❧ ✢♦✇ ♠❡t❡r ✇❛s ❞❛♠❛❣❡❞✳

✹✳✹✳✸ ❈❖2 ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t②

❱♦❣❡❧ ❡t ❛❧✳ ❬✷✵✶✸❪ ❤❛s s❤♦✇♥ t❤❛t t❤❡r❡ ✐s ♥♦ ❈❖2 ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t② ❢♦r δ13❈❖2 ❢♦r
t❤❡ ❡❛r❧✐❡r P✐❝❛rr♦✲✐♥str✉♠❡♥t ●✶✶✵✶✰✳ ❚♦ t❡st t❤❡ ❈❖2 ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t② ♦❢ ♦✉r
✐♥str✉♠❡♥t✱ ✇❡ ✉s❡❞ ❛ s✐♠✐❧❛r s❡t✲✉♣ ❛s ✐♥ t❤❡ ❤✉♠✐❞✐✜❡r ❡①♣❡r✐♠❡♥t ✭s❡❡ ❋✐❣✲
✉r❡ ✹✳✶✸✮✳ ❖♥❧② t❤❡ ❤✉♠✐❞✐✜❡r ✇❛s r❡♣❧❛❝❡❞ ❜② ❛ ❝❛rtr✐❞❣❡ ✇✐t❤ ❆s❝❛r✐t❡➤ ✭❢r♦♠

✺✵



❙✐❣♠❛✲❆❧❞r✐❝❤➤✮ ❛♥❞ ❛♥♦t❤❡r ♦♥❡ ✇✐t❤ ♠❛❣♥❡s✐✉♠✲♣❡r❝❤❧♦r❛t❡✳ ❆s❝❛r✐t❡ ✐s ❛❜s♦r❜✲
✐♥❣ ❈❖2 ❢r♦♠ ❛ ❣❛s ✢♦✇ ❛♥❞ ✐s ♥♦t ❢r❛❝t✐♦♥❛t✐♥❣ ❜❡t✇❡❡♥ 12❈❖2 ❛♥❞

13❈❖2✱ ❛t ❧❡❛st
❛❢t❡r s♦♠❡ s❛t✉r❛t✐♦♥ t✐♠❡ ❍❛♠♠❡r ❡t ❛❧✳ ❬✷✵✶✸❪✳ ❆s❝❛r✐t❡ ✐s✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ r❡❧❡❛s✐♥❣
✇❛t❡r ✇❤❡♥ ❛❜s♦r❜✐♥❣ ❈❖2✳ ❚❤❡ ✇❛t❡r ✐s ❛❜s♦r❜❡❞ ❜② t❤❡ ♠❛❣♥❡s✐✉♠✲♣❡r❝❤❧♦r❛t❡✳

❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✸✿ ❙❡t✲✉♣ ♦❢ t❤❡ ❆s❝❛r✐t❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t✳ ❚❤❡ ❣❛s ✢♦✇ ❢r♦♠ ❛ ❝②❧✐♥❞❡r ✇✐t❤
❛ ❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ✺✹✵ ♣♣♠ ✐s s♣❧✐t ✐♥ t✇♦ ✢♦✇s✳ ❚❤❡ ✢♦✇ r❛t❡s
✇❡r❡ ❝♦♥tr♦❧❧❡❞ ❜② ♠❛ss ✢♦✇ ❝♦♥tr♦❧❧❡rs ✭▼❋❈✮✳ ■♥ t❤❡ ✉♣♣❡r ♣❛t❤✱
❛❧❧ ❈❖2 ✐s r❡♠♦✈❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ✢♦✇ ❜② t❤❡ ❆s❝❛r✐t❡✳ ❚❤❡ ✇❛t❡r ♣r♦❞✉❝❡❞
❜② t❤❡ ❆s❝❛r✐t❡ ✐s ❛❜s♦r❜❡❞ ❜② t❤❡ ♠❛❣♥❡s✐✉♠✲♣❡r❝❤❧♦r❛t❡✳ ❇♦t❤ ✢♦✇s
♠✐① ✇✐t❤✐♥ ❛ ❧✐♥❡ ♦❢ ❛❜♦✉t ✶♠ ❛♥❞ t❤❡ ♠✐①t✉r❡ ✐s ♠❡❛s✉r❡❞ ✇✐t❤ t❤❡
s♣❡❝tr♦♠❡t❡r✳

❇② ✈❛r②✐♥❣ t❤❡ s❡tt✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ♠❛ss ✢♦✇ ❝♦♥tr♦❧❧❡rs✱ ✇❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❛t ✾ ❞✐✛❡r❡♥t ❈❖2

♠♦❧❡ ❢r❛❝t✐♦♥s ❜❡t✇❡❡♥ ✸✷✵ ♣♣♠ ❛♥❞ ✺✹✵ ♣♣♠ ❢♦r ❛t ❧❡❛st ✸✵♠✐♥✳ ❋r♦♠ t❤❡ ❧❛st
✷✵♠✐♥✱ ✇❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ t❤❡ ♠❡❛♥ ✈❛❧✉❡s ❛♥❞ st❛♥❞❛r❞ ❡rr♦rs ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✹✮✳ ❚❤❡
r❛♥❣❡ ♦❢ ❛♠❜✐❡♥t ❝♦♥❞✐t✐♦♥s ❛r❡ s♣❛♥♥❡❞ ❜② t❤❡ s❡✈❡♥ ✐♥♥❡r ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts ✭❜❧✉❡ ✜t✮✳
❚❤❡ t✇♦ ❡♠❜r❛❝✐♥❣ ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts ❛r❡ ❥✉st ♠❡❛s✉r❡❞ ❢♦r ❛ ❧✐♥❡❛r✐t② ❝♦♥tr♦❧ ✭r❡❞ ✜t✮✳
❚❤❡ ♣❛r❛♠❡t❡rs ♦❢ t❤❡ s❤♦✇♥ ❜❧✉❡ ✜ts ❛♥❞ t❤❡✐r ✜t ❡rr♦rs ❛r❡ ❣✐✈❡♥ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✹✳✻✳ ❚❤❡
✜ts ❛r❡ ❡rr♦r ✇❡✐❣❤t❡❞✳ ■♥ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣✱ ✇❡ ♦♥❧② ❞✐s❝✉ss t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t r❛♥❣❡✳

❋♦r δ13❈❖2 ✇❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❛ s❧♦♣❡ ♦❢ ✵✳✵✺h ♣❡r ✶✵✵ ♣♣♠ ❈❖2✱ ❛♥❞ ❢♦r δ13❈❍4 ❛
s❧♦♣❡ ♦❢ ✵✳✷h ♣❡r ✶✵✵ ♣♣♠ ❈❖2✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ❧❛r❣❡ ✜t ❡rr♦rs ❛♥❞ t❤❡ ❡♠❜r❛❝✐♥❣
❞❛t❛ ♣♦✐♥ts s✉❣❣❡st t❤❛t t❤❡r❡ ✐s ♥♦ ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t②✳ ❚❤❡ ❈❍4 ❞❛t❛ ❛r❡ q✉✐t❡ ✐♥❞✐❢✲
❢❡r❡♥t✳ ❋♦r t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t r❛♥❣❡✱ ♥♦ ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t② ✐s ♦❜s❡r✈❡❞✱ ❜✉t ❢♦r t❤❡ ♦✈❡r❛❧❧
r❛♥❣❡ ❢r♦♠ ✸✷✵ ♣♣♠ t♦ ✺✹✵ ♣♣♠ ❛ ❤✐❣❤❧② s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t② ✐s ❞❡t❡❝t❡❞✳
◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss✱ ❢♦r t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t r❛♥❣❡ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❡rr♦rs ❛r❡ ✐♥ t❤❡ ♦r❞❡r ♦❢ t❤❡
s❧♦♣❡ ♦❢ t❤❡ ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t② ✜ts✳ ❲✐t❤ t❤❡s❡ ❡rr♦rs✱ ✇❡ ❛r❡ ♥♦t ❛❜❧❡ t♦ r❡❝♦♠♠❡♥❞
❛ ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t② ❝♦rr❡❝t✐♦♥✳ ■❢ ❡✈❡r✱ t❤✐s ❝♦rr❡❝t✐♦♥ ✇♦✉❧❞ ❜❡ ♦♥❧② s♠❛❧❧✳

❚❛❜❧❡ ✹✳✻✿ P❛r❛♠❡t❡rs ❛♥❞ ❡rr♦rs ♦❢ t❤❡ ❜❧✉❡ ❧✐♥❡❛r ✜t s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✹✳

▼❡❛s✉r❡❞ q✉❛♥t✐t② δ13❈❖2 ✐♥ h ❬❈❍4❪ ✐♥ ♣♣❜ δ13❈❍4 ✐♥ h

❙❧♦♣❡ ♣❡r ✶✵✵ ♣♣♠ ❈❖2 0.05± 0.06 −0.3± 0.2 0.2± 0.1
■♥t❡r❝❡♣t −12.47± 0.25 1985± 1 −48.56± 0.56
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❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✹✿ ❈❖2 ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t② ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧❧② ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t❡❞ ❞❛t❛✳
❚❤❡ r❡❞ ❧✐♥❡s ✐♥❞✐❝❛t❡ ❧✐♥❡❛r ✜ts ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦ t❤❡ ✇❤♦❧❡ r❛♥❣❡ ✐♥
❈❖2✲❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✳ ❚❤❡ ❜❧✉❡ ❧✐♥❡s ✐♥❞✐❝❛t❡ ❧✐♥❡❛r ✜ts ❝♦♥❝❡r♥✐♥❣ t❤❡
❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ r❛♥❣❡ ♦♥❧②✳ ❚❤❡ ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts ✐♥ ❜r❛❝❦❡ts ❛r❡ ♥♦t ✉s❡❞ ❢♦r
t❤❡ ✜ts ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡② s❡❡♠ t♦ ❜❡ ❛✛❡❝t❡❞ ❜② ❡①t❡r♥❛❧ ❡rr♦rs✳
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✹✳✺ ❈❛❧✐❜r❛t✐♦♥

✹✳✺✳✶ ❘❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t

❚❤❡ ❣❛s ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♠❡❛s✉r❡❞ ❜② t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ❛r❡ ✐♥ ❣❡♥❡r❛❧ ♥♦t ♠❛t❝❤✐♥❣
✇✐t❤ t❤❡ ✏tr✉❡✑ ❣❛s ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ✇✐t❤✐♥ t❤❡ s❛♠♣❧❡✳ ❚❤✐s ❤❛s t♦ ❜❡ ❝♦rr❡❝t❡❞ ❜②
✉s✐♥❣ t❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t✳ ■t ❣✐✈❡s t❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉✲
♠❡♥t✱ ✐✳❡✳ ♠❡❛s✉r❡❞ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✱ ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐♥♣✉t✱ ✐✳❡✳ tr✉❡✱ ♦r ❛t ❧❡❛st
♥♦♠✐♥❛❧✱ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✳ ❚♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ ❝✉rr❡♥t r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉✲
♠❡♥t✱ ✇❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❛ s❡t ♦❢ ❝②❧✐♥❞❡rs ✇✐t❤ ✇❡❧❧✲❦♥♦✇♥ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ✇❤✐❝❤ ✇❡ ❝❛❧❧
❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s✳ ❋♦r ❡❛❝❤ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞✱ ✇❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❛ ♠❡❛♥ ✈❛❧✉❡ ♦❢✱
❡✳❣✳✱ ❈❖2✳ ❚❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ ✐s t❤❡♥ t❤❡ ✜t t❤r♦✉❣❤ t❤❡ s❝❛tt❡r ♣❧♦t ♦❢ t❤❡ ♣❛✐rs
✭♠❡❛s✉r❡❞ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✱ ♥♦♠✐♥❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✮✳

❇② ♠❡❛s✉r✐♥❣ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s s❡✈❡r❛❧ t✐♠❡s✱ ✇❡ ❞♦ ♥♦t ♦♥❧② ❣❡t ✐♥❢♦r✲
♠❛t✐♦♥ ❛❜♦✉t t❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ ❛t s❡✈❡r❛❧ ♣♦✐♥ts ✐♥ t✐♠❡ ❜✉t ✇❡ ❛r❡ ❛❧s♦ ❛❜❧❡
t♦ ❝❛❧❝✉❧❛t❡✱ ❜② ✐♥t❡r♣♦❧❛t✐♦♥✱ t❤❡ t❡♠♣♦r❛❧ ❡✈♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥✶✳
❋✐♥❛❧❧②✱ t❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ ✐s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ✐♥ t✐♠❡ ✇❤✐❝❤ ❛❧❧♦✇s t♦ ❝♦rr❡❝t ❡✈❡r②
❞❛t❛ ♣♦✐♥t ♦❢ ❛ s❛♠♣❧❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐♥ s✉❝❤ ❛ ✇❛② t❤❛t t❤❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥
♠❛t❝❤❡s✱ ❜② ❜❡st ❡st✐♠❛t❡✱ ✇✐t❤ t❤❡ tr✉❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✳ ❚❤✐s ❝♦rr❡❝t✐♦♥ ✐s ❝❛❧❧❡❞
❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✳ ❇② ❛ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✱ ✇❡ s♦❧✈❡ ❛t ❧❡❛st t❤r❡❡ ♣r♦❜❧❡♠s✿ ❋✐rst ♦❢ ❛❧❧ ✇❡ ❛♥❝❤♦r
t❤❡ ❛r❜✐tr❛r② ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ s❝❛❧❡ ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t t♦ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ s❝❛❧❡ ❞❡✜♥❡❞
❜② t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s ❛♥❞ ✐♥❝r❡❛s❡ t❤❡r❡❜② t❤❡ ❛❝❝✉r❛❝②✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ✇❡
❝♦rr❡❝t ❢♦r t❤❡ ❞r✐❢t✐♥❣ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ✇❤✐❝❤ ❧❡❛❞s t♦ ❛♥ ❜❡tt❡r
r❡♣r♦❞✉❝✐❜✐❧✐t②✳ ❙✉❝❤ ❛ t✐♠❡✲❞❡♣❡♥❞❡♥t ❞r✐❢t ❝❛♥ ❜❡ s❡❡♥ ✐♥ t❤❡ r❛✇ ❞❛t❛ s❤♦✇♥ ✐♥
❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✱ ♠♦st ♣r♦♠✐♥❡♥t ❢♦r ❈❍4✳ ❋♦r ❛ ♥♦♥✲❞r✐❢t✐♥❣ ✐♥str✉♠❡♥t t❤❡ ❣r❡❡♥ ❧✐♥❡ ✐♥
❋✐❣✉r❡ ✹✳✶ ✇♦✉❧❞ ❜❡ ❛ str❛✐❣❤t ❤♦r✐③♦♥t❛❧ ❧✐♥❡ ✇✐t❤ st❛t✐st✐❝ ✈❛r✐❛t✐♦♥s ♦♥❧②✳ ❇② t❤❡
❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✱ t❤❡ ❧✐♥❡ ❜❡❝♦♠❡s ♠♦r❡ ❤♦r✐③♦♥t❛❧✳ ❋✐♥❛❧❧②✱ ✉s✐♥❣ ❛t ❧❡❛st t✇♦ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥
st❛♥❞❛r❞s✱ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝♦rr❡❝ts ❢♦r ❛ ♥♦♥✲❧✐♥❡❛r r❡s♣♦♥s❡ ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t✳

■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ t❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ cm(cs) ✐s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥
cs ❛♥❞ ✐s ❣✐✈❡♥ ❜② t❤❡ ♣♦❧②♥♦♠✐❛❧ cm(cs) =

∑

∞

k=0 ak · (cs)
k✳ ❋♦r ❛ ✇❡❧❧ ❞❡s✐❣♥❡❞ ✐♥✲

str✉♠❡♥t✱ ✐t s❤♦✉❧❞ ❜❡ s✉✣❝✐❡♥t t♦ ♥❡❣❧❡❝t ❛t ❧❡❛st ❛❧❧ ♦r❞❡rs ❤✐❣❤❡r t❤❛♥ t❤❡ sq✉❛r❡✳
❚❤❡ ♠✐♥✐♠✉♠ ♥✉♠❜❡r ♦❢ r❡q✉✐r❡❞ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s ✐s ❣✐✈❡♥ ❜② t❤❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢
❢r❡❡ ♣❛r❛♠❡t❡rs ✐♥ t❤❡ ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡❞ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ cm(cs)✳ ❆ s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐✲
❜r❛t✐♦♥ ✐s s✉✣❝✐❡♥t ✐♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ cm(cs) = a1 · cs✳ ❆ t✇♦✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❛❧❧♦✇s ❛♥
❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ❜✐❛s ❝♦rr❡❝t✐♦♥✱ cm(cs) = a1 · cs + a0✳

✹✳✺✳✷ ◆❖❆❆✲s❝❛❧❡ ❛♥❞ ❏❘❆❙✲s❝❛❧❡

❆s s❛✐❞ ❜❡❢♦r❡✱ ❜② ❛ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ t❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧ s❝❛❧❡ ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ❝❛♥ ❜❡ r❡s❝❛❧❡❞
✉s✐♥❣ t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤✐s ✐s st✐❧❧
✢♦❛t✐♥❣ ❛s ❧♦♥❣ ❛s t❤❡ ✏tr✉❡✑ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ st❛♥❞❛r❞s ❛r❡ ♥♦t s✉✣❝✐❡♥t❧②

✶■❢ t❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ ❝❤❛♥❣❡s ❧✐♥❡❛r❧② ✇✐t❤ t✐♠❡ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡s❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♣♦✐♥ts✳
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✇❡❧❧ ❦♥♦✇♥✳ ❋♦r t❤✐s r❡❛s♦♥✱ s♦✲❝❛❧❧❡❞ ✐♥t❡r♥❛t✐♦♥❛❧ ♠♦❧❡ ❢r❛❝t✐♦♥ s❝❛❧❡s ❛r❡ ❡s✲
t❛❜❧✐s❤❡❞✳ ❈♦♠♠✐ss✐♦♥❡❞ ❜② t❤❡ ❲♦r❧❞ ▼❡t❡♦r♦❧♦❣✐❝❛❧ ❖r❣❛♥✐③❛t✐♦♥ ✭❲▼❖✮✱ t❤❡
◆❛t✐♦♥❛❧ ❖❝❡❛♥✐❝ ❛♥❞ ❆t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❆❞♠✐♥✐str❛t✐♦♥ ✭◆❖❆❆✮ ♠❛✐♥t❛✐♥s t❤❡ ❈❡♥tr❛❧
❈❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ▲❛❜♦r❛t♦r✐❡s ✭❈❈▲✮ ❢♦r ❈❖2✱ ❈❍4✱ ◆2❖✱ ❙❋6✱ ❛♥❞ ❈❖ ❛t ❛♠❜✐❡♥t ❝♦♥✲
❞✐t✐♦♥s✳ ❋♦r t❤❡s❡ ❣❛s❡s✱ t❤❡ ❈❈▲s ❝❛r❡❢✉❧❧② ❝r❡❛t❡❞ s❡ts ♦❢ ❧❛r❣❡ ❝②❧✐♥❞❡r s❛♠♣❧❡s
❜② ✉s✐♥❣ ❛ ❣r❛✈✐♠❡tr✐❝ ♠❡t❤♦❞ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✱ ✐♥ ❝❛s❡ ♦❢ ❈❖2✱ ❛ ♠❛♥♦♠❡tr✐❝ ♠❡t❤♦❞✳
❇② t❤❡s❡ ♠❡t❤♦❞s✱ ✈❡r② ❛❝❝✉r❛t❡ ❦♥♦✇❧❡❞❣❡ ❛❜♦✉t t❤❡ ❣❛s ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ✇✐t❤✐♥ t❤❡
❝②❧✐♥❞❡rs ❝❛♥ ❜❡ r❡❛❝❤❡❞✳ ❚❤❡s❡ ❝②❧✐♥❞❡rs ❛r❡ ❝❛❧❧❡❞ ♣r✐♠❛r② st❛♥❞❛r❞s✳

❋♦r ❈❖2✱ t❤❡ s❡t ♦❢ ♣r✐♠❛r② st❛♥❞❛r❞s ❝♦♥t❛✐♥s ✶✺ ❝②❧✐♥❞❡rs ✇❤✐❝❤ s♣❛♥ t❤❡ ❛t✲
♠♦s♣❤❡r✐❝ r❛♥❣❡✳ ❚❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤✐s s❡t ✐s t❤❡ s♦✲❝❛❧❧❡❞ ◆❖❆❆✲s❝❛❧❡ ♦r
❲▼❖✲s❝❛❧❡✳ ❚❤✉s✱ ✇❤❡♥ ❛♥② ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝♦rr❡❝ts t❤❡ r❛✇ ❞❛t❛ ♦❢ ❛ s❛♠♣❧❡ ♠❡❛✲
s✉r❡♠❡♥t ❡①❛❝t❧② ❧✐❦❡ t❤❡ ♣r✐♠❛r② st❛♥❞❛r❞s✱ t❤❡♥ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ✐s ❧✐♥❦❡❞ t♦ t❤❡
❲▼❖✲s❝❛❧❡✳ ❖t❤❡r ✇❛② r♦✉♥❞✱ ❛♥ ✐♥str✉♠❡♥t ✐s ♦♥❧② ❧✐♥❦❡❞ t♦ t❤❡ ❲▼❖✲❙❝❛❧❡ ✐❢
✐ts ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s ❛r❡ tr❛❝❡❛❜❧❡ ❜❛❝❦ t♦ t❤❡ ♣r✐♠❛r② st❛♥❞❛r❞s✳ ◆❖❆❆ ✉s❡s
✐ts ♣r✐♠❛r② st❛♥❞❛r❞s t♦ ❝❛❧✐❜r❛t❡ s❡❝♦♥❞❛r② st❛♥❞❛r❞s ✭❈②❧✐♥❞❡rs ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ✜❧❧❡❞
✐♥ ❛ s❡♥s✐❜❧❡ ✇❛② ✇✐t❤ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ♦r t❤❡ ❧✐❦❡ ❛♥❞ ♠❡❛s✉r❡❞ ❜② ❛♥ ✐♥str✉♠❡♥t ✇❤✐❝❤
✐s ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ ♣r✐♠❛r② st❛♥❞❛r❞s✳✮ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ s♦❧❞ t♦ ♥❛t✐♦♥❛❧ ❧❛❜♦r❛t♦r✐❡s
✇❤✐❝❤ t❤❡r❡❢♦r❡ ❛r❡ ❛❜❧❡ t♦ s♣❡❝✐❢② t❡rt✐❛r② ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s ❢♦r t❤❡ ❞❛② t♦ ❞❛②
✐♥str✉♠❡♥t❛❧ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✳ ❖✉r ✇♦r❦✐♥❣ ❣r♦✉♣ ♦✇♥s ✶✶ s❡❝♦♥❞❛r② ◆❖❆❆✲st❛♥❞❛r❞s✳
❆❧❧ ♦❢ t❤❡♠ ❛r❡ s♣❡❝✐✜❡❞ ❢♦r ❈❖2 ❛♥❞ t❤r❡❡ ❛r❡ s♣❡❝✐✜❡❞ ❢♦r ❈❍4✳ ❚❤❡ ❣❛s ❝❤r♦♠❛t♦✲
❣r❛♣❤ ✭●❈✮ ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ✐s ♠❡❛s✉r✐♥❣ ❡✈❡r② ✹ ♠♦♥t❤s t❤❡ ✇❤♦❧❡ s❡t ♦❢ s❡❝♦♥❞❛r②
st❛♥❞❛r❞s✳ ■❢ t❤❡r❡ ✐s ❛ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ✐♥ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❛♥❞ t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✱ ❛❧❧
●❈✲❞❛t❛ ❛r❡ ❝♦rr❡❝t❡❞ ❛❝❝♦r❞✐♥❣❧②✳ ❇② ✐♥t❡r♣♦❧❛t✐♥❣ ❜❡t✇❡❡♥ t✇♦ ◆❖❆❆✲st❛♥❞❛r❞
♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts t❤❡ ●❈ ✐s ✈✐rt✉❛❧❧② ♥♦♥✲st♦♣ ❧✐♥❦❡❞ t♦ t❤❡ ❲▼❖✲❙❝❛❧❡✳ ❇② t❤✐s✱ t❤❡
●❈ ✐s ❛❜❧❡ t♦ ❛ss✐❣♥ ♥♦♠✐♥❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s t♦ t❡rt✐❛r② ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s ✇❤✐❝❤
❛r❡ ✉s❡❞ t♦ ❝❛❧✐❜r❛t❡ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥ts ✐♥ t❤❡ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ❧❛❜♦r❛t♦r②✳

❚❤❡ ❲▼❖✲s❝❛❧❡ ❢♦r ❛♠❜✐❡♥t δ13❈❖2 ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✐s ♠❛✐♥t❛✐♥❡❞ ❜② t❤❡ ▼❛①✲
P❧❛♥❝❦✲■♥st✐t✉t❡ ✭▼P■✮ ❢♦r ❇✐♦❣❡♦❝❤❡♠✐str② ✐♥ ❏❡♥❛✳ ❚❤❡ ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ♣r✐♠❛r② st❛♥✲
❞❛r❞s ❛r❡ ❝❛❧❧❡❞ t❤❡ ❏❡♥❛ ❘❡❢❡r❡♥❝❡ ❆✐r ❙❡t ✵✻ ✭❏❘❆❙✭✵✻✮✮✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤❡ ▼P■
✐s ❛❧s♦ ✇♦r❦✐♥❣ ❛t ❛♥ ❛♠❜✐❡♥t δ13❈❍4 s❝❛❧❡✳ ❋♦r ✐♥t❡r✲❧❛❜♦r❛t♦r② ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✭❛t
❧❡❛st ✇✐t❤ t❤❡ ▼P■✮✱ ✇❡ ✉s✉❛❧❧② r❡q✉❡st t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ δ13❈❖2 ❛♥❞ δ13❈❍4 ✈❛❧✉❡s ❢♦r
♦✉r ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ ✇❡ s❡♥❞ ✢❛s❦ s❛♠♣❧❡s ♦❢ t❤❡ st❛♥❞❛r❞s t♦
❏❡♥❛ ❢♦r ❛♥❛❧②s✐s✳ ❖✉r ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ✭▼❙✮ ✐s ❛❧s♦ ❧✐♥❦❡❞ t♦ t❤❡ ❏❘❆❙✲s❝❛❧❡ ❛♥❞
t❤❡r❡❢♦r❡ ❛❜❧❡ t♦ ❛ss✐❣♥ ♥♦♠✐♥❛❧ δ13❈❖2 t♦ t❡rt✐❛r② ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s✳

❘❡♠❛r❦✿ ❲❤❡♥ s♣❡❝✐❢②✐♥❣ ❛ s❡❝♦♥❞❛r② ♦r t❡rt✐❛r② st❛♥❞❛r❞✱ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❛♥❞ ❝❛❧✲
✐❜r❛t✐♦♥ ❡rr♦rs ♦❝❝✉r✳ ❲❤✐❧❡ ✐♥ t❤❡♦r② ❛❧❧ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s ♦❢ ❛❧❧ ✐♥str✉♠❡♥ts
s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❜② ❞❡✜♥✐t✐♦♥ ❧✐♥❦❡❞ t♦ t❤❡ ❲▼❖✲❙❝❛❧❡✱ ✐♥ ♣r❛❝t✐s❡ ♥♦ s❡t ♦❢ st❛♥❞❛r❞s
✐s ♣❡r❢❡❝t❧② ❧✐♥❦❡❞ t♦ t❤❡ ❲▼❖✲❙❝❛❧❡✳ ❚♦ ♠✐♥✐♠✐s❡ t❤❡ ❞❡✈✐❛t✐♦♥✱ ✇❡ ♦❝❝❛s✐♦♥✲
❛❧❧② ❞♦✉❜❧❡✲❝❤❡❝❦ t❤❡ ❛ss✐❣♥❡❞ ✈❛❧✉❡s ♦❢ ♦✉r ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s ❜② ●❈ ❛♥❞ ▼❙
❛♥❛❧②s✐s✳ ❆❞❞✐t✐♦♥❛❧❧②✱ ◆❖❆❆ ✐s ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ✉♣❞❛t✐♥❣ t❤❡ ✈❛❧✉❡s ♦❢ ❛❧❧ s❡❝♦♥❞❛r②
st❛♥❞❛r❞s ✐❢ ✐♠♣r♦✈❡❞ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❝♦rr❡❝t✐♦♥s ❛r❡ s✉❜s❡q✉❡♥t❧② ❛♣♣❧✐❡❞✳

✺✹



✹✳✺✳✸ ▼❛t❤❡♠❛t✐❝❛❧ ❞❡s❝r✐♣t✐♦♥ ♦❢ s✐♥❣❧❡✲ ❛♥❞ t✇♦✲♣♦✐♥t
❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥

❋♦r t❤❡ s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ t❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ ccal(cm) ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ✐s ❛
❧✐♥❡ t❤r♦✉❣❤ t❤❡ ♦r✐❣✐♥✳ ■ts s❧♦♣❡ ✐s ❣✐✈❡♥ ❜② t❤❡ r❛t✐♦ ♦❢ t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ cnom ❛♥❞ t❤❡
♠❡❛s✉r❡❞ ✭♦r ✐♥t❡r♣♦❧❛t❡❞✮ cstd ✈❛❧✉❡ ♦❢ t❤❡ ♦♥❧② ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞✿

ccal =
cnom

cstd
· cm. ✭✹✳✶✮

❚❤✐s ♠♦st s✐♠♣❧❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✇❛s ❛♣♣❧✐❡❞ ♣❡r ❞❡❢❛✉❧t ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ✇❤♦❧❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t
♣❡r✐♦❞✱ ❢r♦♠ ◆♦✈❡♠❜❡r ✷✵✶✸ ✉♥t✐❧ ▼❛② ✷✵✶✹✳ ■t ❛♣♣❧✐❡s ❛ ❞r✐❢t✲❝♦rr❡❝t✐♦♥ ❜✉t ✐s ♥♦t
❛❜❧❡ t♦ ❝♦rr❡❝t ❢♦r ❛ ♥♦♥✲❧✐♥❡❛r r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥✳

❋♦r t❤❡ t✇♦✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ t❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ ccal(cm) ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ✐s ❛
❧✐♥❡ ✇✐t❤ ❛ ❢r❡❡ ✐♥t❡r❝❡♣t✳ ❚❤❡ ❧✐♥❡ ✐s s♣❛♥♥❡❞ ❜② t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ♦❢ t✇♦ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥
st❛♥❞❛r❞s✿

ccal =
cnom1 − cnom2

cstd1 − cstd2
· cm +

[

cnom1 −
cnom1 − cnom2

cstd1 − cstd2
· cstd1

]

✭✹✳✷✮

=
cnom1 − cnom2

cstd1 − cstd2
· (cm − cstd1) + cnom1. ✭✹✳✸✮

❚❤✐s ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✐s ♣r✐♥❝✐♣❛❧❧② ❛ ❜❡tt❡r ❛♣♣r♦①✐♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥✳ ❖♥
t❤❡ ♦t❤❡r ❤❛♥❞✱ ❛t t❤❡ s❛♠❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❢r❡q✉❡♥❝② t✇✐❝❡ ❛s ♠✉❝❤ t✐♠❡ ✭❛♥❞ ❣❛s✮ ✐s
r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ❜♦t❤ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s ❤❛✈❡ t♦ s♣❛♥
❛ ✇✐❞❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s✳ ❖t❤❡r✇✐s❡ t❤❡ s❧♦♣❡ ✇✐❧❧ ❜❡ ❧❛r❣❡❧② ✈❛r②✐♥❣ ❞✉❡ t♦
t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❡rr♦rs ♦❢ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♣♦✐♥ts✳

✹✳✺✳✹ ❈♦♥✈❡rt✐♥❣ ❬❈❖2❪ ❛♥❞ δ13❈❖2 t♦ ❬12❈❖2❪ ❛♥❞ ❬13❈❖2❪

❊st❛❜❧✐s❤❡❞ ♠❡❛s✉r✐♥❣ ♠❡t❤♦❞s ❧✐❦❡ ❣❛s ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② ❛♥❞ ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡tr②
❝❛♥ ♦♥❧② ♠❡❛s✉r❡ t♦t❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦r δ13❈✲✈❛❧✉❡s✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❈♦♥✈❡♥t✐♦♥❛❧❧②✱
t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❧❛❜♦r❛t♦r✐❡s ❣✐✈❡ ♦♥❧② ❛ss✐❣♥❡❞ ✈❛❧✉❡s ❢♦r t❤❡ t♦t❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s
❛♥❞ δ13❈ ✈❛❧✉❡s✳ ❖♣t✐❝❛❧ t❡❝❤♥✐q✉❡s ❧✐❦❡ ❈❘❉❙ ❛r❡ ♠❡❛s✉r✐♥❣ ❬12❈❖2❪ ❛♥❞ ❬13❈❖2❪✳
❚♦ ♦✈❡r❝♦♠❡ t❤❡ ♣r♦❜❧❡♠ ♦❢ ❞✐✛❡r❡♥t ♣❤②s✐❝❛❧ q✉❛♥t✐t✐❡s✱ ❡✐t❤❡r t❤❡ ❛ss✐❣♥❡❞ ✈❛❧✉❡s
♦❢ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s ♦r t❤❡ r❛✇ ♦✉t♣✉t ❞❛t❛ ❤❛✈❡ t♦ ❜❡ ❝♦♥✈❡rt❡❞ t♦ t❤❡
♣❛rt✐❝✉❧❛r q✉❛♥t✐t✐❡s✳ ❋♦r ❛ str❛✐❣❤t✲❢♦r✇❛r❞ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈❘❉❙ ❞❛t❛✱ ✇❡ ❝♦♥✲
✈❡rt❡❞ t❤❡ ❛ss✐❣♥❡❞ ✈❛❧✉❡s ♦❢ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s ❢r♦♠ ❬❈❖2❪ ❛♥❞ δ13❈❖2 t♦
❬12❈❖2❪ ❛♥❞ ❬13❈❖2❪✳ ❚❤✐s ✐s ❛❧s♦ r❡❝♦♠♠❡♥❞❡❞ ✐♥ ❬❲❡♥ ❡t ❛❧✳✱ ✷✵✶✸❪✱ ❛t ❧❡❛st ❢♦r
t✇♦✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✳ ❈❤r✐s ❘❡❧❧❛ ✭♣❡rs♦♥❛❧ ❝♦♠♠✉♥✐❝❛t✐♦♥✱ ✷✵✶✹✮ ❛♥❞ ❱♦❣❡❧ ❡t ❛❧✳
❬✷✵✶✸❪ ✭♣❧✉s ♣❡rs♦♥❛❧ ❝♦♠♠✉♥✐❝❛t✐♦♥✱ ✷✵✶✹✮ r❛t❤❡r r❡❝♦♠♠❡♥❞ ❛ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❜❛s❡❞
♦♥ t♦t❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❛♥❞ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡s✱ ❜❡❝❛✉s❡ s❡✈❡r❛❧ ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t✐❡s

✺✺



♠✐❣❤t ❝❛♥❝❡❧ ❡❛❝❤ ♦t❤❡r ✇❤❡♥ ❝❛❧❝✉❧❛t✐♥❣ δ13❈ ♣r✐♦r t♦ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✳

❋♦r t❤❡ t♦t❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❬❈❖2❪ ❤♦❧❞s ✐♥ ❣❡♥❡r❛❧ ✭✇❤❡r❡ ❖ ❂ 16❖✮✿

[❈❖2] = [12❈❖2] + [13❈❖2] + [❈❖17❖] + [❈❖18❖] +♠✐①❡❞ ✭✹✳✹✮

❲✐t❤ ♦✉r ❈❘❉❙✱ ✇❡ ❛r❡ ♦♥❧② ❛❜❧❡ t♦ ♠❡❛s✉r❡ [12❈❖2] ❛♥❞ [13❈❖2]✳ ❲❡ ❤❛✈❡ t♦
❡st✐♠❛t❡ t❤❡ r❡❧❛t✐✈❡ ♠♦❧❡ ❢r❛❝t✐♦♥ ♦❢ ✐s♦t♦♣♦❧♦❣✉❡s ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ 17❖ ♦r 18❖✿

❘(x❖) =
[❈❖17❖] + [❈❖18❖] +♠✐①❡❞

[12❈❖2]
≈ 0.56%✶. ✭✹✳✺✮

❯s✐♥❣ t❤✐s ❞❡✜♥✐t✐♦♥ ❛♥❞ ❊q✳ ✷✳✷ ✇❡ ❝❛♥ r❡✇r✐t❡ ❊q✳ ✹✳✹ ❛s✿

[❈❖2] = [12❈❖2] ·
(

1 + ❘❱P❉❇ · (δ13❈❖2 + 1) + ❘(x❖)
)

✭✹✳✻✮

◆♦✇ ❤♦❧❞s ❢♦r ❛ s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥

[12❈❖2]cal = [12❈❖2]m ·
[12❈❖2]nom
[12❈❖2]std

=: A12 · [
12❈❖2]nom ✭✹✳✼✮

✇❤❡r❡ ❆12 ✐s ❛ ♠❡❛s✉r❡❞ q✉❛♥t✐t② ❛♥❞ [12❈❖2]nom ✐s ♥♦t ❞✐r❡❝t❧② ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ❛t t❤❡
t✐♠❡ ❜❡✐♥❣ ❛♥❞ ❤❛s t♦ ❜❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❜② ❊q✳✹✳✻✳ ❲❡ ❣❡t✿

[12❈❖2]cal = A12 ·
[❈❖2]nom

1 + ❘❱P❉❇ · (δ13❈❖2 + 1)nom + ❘(x❖)nom
. ✭✹✳✽✮

❋♦r [13❈❖2]cal ❤♦❧❞s ❛♥❛❧♦❣✉❡ ✉s✐♥❣ ❊q✳ ✷✳✷✿

[13❈❖2]cal = A13 ·
[❈❖2]nom · ❘❱P❉❇ · (δ13❈❖2 + 1)nom

1 + ❘❱P❉❇ · (δ13❈❖2 + 1)nom + ❘(x❖)nom
. ✭✹✳✾✮

❙♦ ❢❛r✱ ✇❡ ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ t❤❡ ♦✉t♣✉t ♦❢ ♦✉r ✐♥str✉♠❡♥t✳ ❋♦r ❝♦♠♣❛r✐♥❣ ✇✐t❤ ♦t❤❡r
✐♥str✉♠❡♥ts✱ ✇❡ ❤❛✈❡ t♦ ❝♦♥✈❡rt ✐t t♦ [❈❖2]cal ❛♥❞ (δ13❈❖2)cal✳ ❋♦r [❈❖2]cal ❤♦❧❞s✿

[❈❖2]cal = [12❈❖2]cal · (1 + ❘(x❖))cal + [13❈❖2]cal. ✭✹✳✶✵✮

❆❣❛✐♥ ✇❡ ❛r❡ ❜❧✐♥❞ ❢♦r ♦①②❣❡♥ ✐s♦t♦♣❡s✱ ✐✳❡✳ ❘(x❖)cal✳ ❆ ❣♦♦❞ ❛♣♣r♦①✐♠❛t✐♦♥ ✐s t♦
❛ss✉♠❡ ✐t t♦ ❜❡ ❝♦♥st❛♥t ❛♥❞ ✉s❡ t❤❡ ✈❛❧✉❡ ✇❤✐❝❤ ✇❡ ♣❧✉❣❣❡❞ ✐♥ ❛❜♦✈❡✳ ❇❡❝❛✉s❡ t❤❡
❘(x❖) ✐s ♦♥❧② ♦❢ t❤❡ ♦r❞❡r ♦❢ ✻ h ✭❛♥❞ ✈❛r②✐♥❣ ❧❡ss✮✱ t❤✐s ❡st✐♠❛t✐♦♥ ✇✐❧❧ ♥♦t ❤❛r♠
♠✉❝❤✳ ❋♦r (δ13❈❖2)cal ❤♦❧❞s✿

(δ13❈❖2 + 1)cal =
[13❈❖2]cal
[12❈❖2]cal

·
1

❘❱P❉❇
✭✹✳✶✶✮

= (δ13❈❖2 + 1)m ·
(δ13❈❖2 + 1)nom
(δ13❈❖2 + 1)std

✭✹✳✶✷✮

✶❆ss✉♠✐♥❣ δ
18❖❱❙▼❖❲ = −2h ❛♥❞ ✉s✐♥❣ t❤❡ ♠♦❧❡ ❢r❛❝t✐♦♥ ❛♥❞ ❢r❛❝t✐♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ 17❖ ❣✐✈❡♥ ✐♥

❬▼♦♦❦ ✱ ✷✵✵✵❪✳

✺✻



❆♥ ❛♥❛❧♦❣✉❡ ❞❡r✐✈❛t✐♦♥ ✐s ♣♦ss✐❜❧❡ ❢♦r ❛ t✇♦✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❜② ❝❤❛♥❣✐♥❣ ❊q✳ ✹✳✼✳
❚❤❡ q✉❛♥t✐t✐❡s [12❈❖2]nom1 ❛♥❞ [12❈❖2]nom2 ❝❛♥ ❜❡ ❞❡r✐✈❡❞ ❜② ✉s✐♥❣ ❊q✳ ✹✳✻✳

❋♦r ❈❍4 ✇❡ ✉s❡❞ t❤❡ ✐❞❡♥t✐❝❛❧ ❝♦♥✈❡rs✐♦♥ ✇✐t❤ ❘(x❖) r❡♣❧❛❝❡❞ ❜② ❘(2❍) = 0.57h✶✳

❘❡♠❛r❦✿ ❚❤❡ s❤♦✇♥ ❞❡r✐✈❛t✐♦♥ ❞✐✛❡rs ❢r♦♠ t❤❡ s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✇❤✐❝❤ ✐s
✉s❡❞ ✐♥ ❧✐t❡r❛t✉r❡✳ ❚❤❡r❡✱ t❤❡ δ13❈ ✈❛❧✉❡s ❛r❡ ✉s❡❞ ❧✐❦❡ q✉❛♥t✐t✐❡s ✇❤✐❝❤ ❝❛♥ ❜❡
❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ❛s ✐♥ ❊q✳ ✹✳✼✱ ❡✳❣✳ ❬❲❡♥ ❡t ❛❧✳✱ ✷✵✶✸❪✳ ❇✉t ♦♠✐tt✐♥❣ t❤❡ ✏✰✶✑ ❤♦❧❞s ♦♥❧②
tr✉❡ ❢♦r ♠❡❛s✉r❡❞ δ13❈ ✈❛❧✉❡s ✈❡r② ♥❡❛r t♦ t❤❡ ❛ss✐❣♥❡❞ ✈❛❧✉❡✳ ❖t❤❡r✇✐s❡ t❤❡ ❡rr♦rs
❜❡❝♦♠❡ ❧❛r❣❡✳ ❖♥ t❤❡ ♦t❤❡r ❤❛♥❞✱ ❢♦r t❤❡ t✇♦✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ t❤❡ ❡rr♦r ❛ss♦❝✐❛t❡❞
✇✐t❤ t❤✐s ❛♣♣r♦①✐♠❛t✐♦♥ ✐s ♠✉❝❤ ❧♦✇❡r ❛♥❞ t❤❡r❡❢♦r❡ t❤✐s ❛♣♣r♦①✐♠❛t✐♦♥ ✐s ❥✉st✐✜❡❞✳

✹✳✺✳✺ ❆♣♣❧✐❡❞ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ str❛t❡❣②

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

❲✐t❤ t❤❡ ❤❡❧♣ ♦❢ t❤❡ ❆❧❧❛♥ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ❛♥❛❧②s✐s✱ ✇❡ ❝❤♦♦s❡ ❛♥ ❛✈❡r❛❣✐♥❣ ✐♥t❡r✈❛❧ ♦❢
✶✺♠✐♥ ✇❤✐❝❤ r❡s✉❧ts ✐♥ ❛ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✐♥t❡r✈❛❧ ♦❢ ✷✵♠✐♥✱ ✐❢ ✇❡ ❛❧❧♦✇ ❢♦r ❛ ✢✉s❤✐♥❣
t✐♠❡ ♦❢ ✺♠✐♥✳ ❋♦r t❤✐s s❡tt✐♥❣✱ t❤❡ ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❤❛✈❡ r❡❛❝❤❡❞ ❛
❞❡❝❡♥t ♣r❡❝✐s✐♦♥ ❛♥❞ t❤❡ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡s ❛r❡ ❛❧s♦ s❛t✐s❢②✐♥❣✳ ■❢
❛✐♠✐♥❣ ❢♦r ❤✐❣❤ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ✐s♦t♦♣❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱ ❛ ❧♦♥❣❡r ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✐♥t❡r✈❛❧ s❤♦✉❧❞
❜❡ ❝❤♦s❡♥✳

❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤❡ ❧✐♥❡❛r ✐♥t❡r♣♦❧❛t✐♦♥ ❜❡t✇❡❡♥ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♣♦✐♥ts ✐s ♦♥❧② ✈❛❧✐❞ ❢♦r
❛ s✉✣❝✐❡♥t❧② ❤✐❣❤ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❢r❡q✉❡♥❝②✳ ❆❞❞✐t✐♦♥❛❧❧②✱ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❢r❡q✉❡♥❝②
s❤♦✉❧❞ ♥♦t ♠❛t❝❤ ✇✐t❤ ❛ ✏♥❛t✉r❛❧ ❢r❡q✉❡♥❝②✑ ❧✐❦❡ t✇✐❝❡ ♣❡r ❞❛② ❜❡❝❛✉s❡ ✐♥ t❤✐s ❝❛s❡
❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ✐s s②st❡♠❛t✐❝❛❧❧② ♥♦t ♠♦♥✐t♦r❡❞ ❢♦r t❤❡ s❛♠❡ t✐♠❡ ✐♥t❡r✈❛❧s ❡❛❝❤ ❞❛②✳
❲❡ ❞❡❝✐❞❡❞ t❤❛t ❝❛❧✐❜r❛t✐♥❣ ❡✈❡r② ✺ ❤♦✉rs ✐s ❛ s❡♥s✐❜❧❡ ❝❤♦✐❝❡ ❜② ✇❤✐❝❤ ✇❡ st✐❧❧ ❝❛♥
❝♦rr❡❝t ❢♦r ♠❡❞✐✉♠✲t❡r♠ ✈❛r✐❛t✐♦♥s✱ ❧✐❦❡ ❛ ❝❤❛♥❣✐♥❣ ❜❛r♦♠❡tr✐❝ ♣r❡ss✉r❡✱ ❜✉t ✇❤✐❝❤
r❡q✉✐r❡s ♦♥❧② ✷✵✪ ♦❢ t❤❡ t♦t❛❧ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t t✐♠❡ ✇❤❡♥ ♠❡❛s✉r✐♥❣ t✇♦ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥
❝②❧✐♥❞❡rs ❛♥❞ ♦♥❡ q✉❛❧✐t② ❝♦♥tr♦❧ ❝②❧✐♥❞❡r✳ ❆t ❧❛st✱ ♦♥❡ ❤❛s t♦ ❛ss✉r❡ t❤❛t t❤❡ ❝❤♦✐❝❡
♦❢ ❛ ❧♦✇ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❢r❡q✉❡♥❝② ❞♦❡s ♥♦t ❧❡❛❞ t♦ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ❡✛❡❝ts✳ ❋♦r ❛
❢r❡q✉❡♥❝② ♦❢ ❡✈❡r② ✺ ❤♦✉rs✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ♥♦ s✉❝❤ ❡✛❡❝t✳

❙✉♠♠❛r✐s❡❞✱ ♦✉r ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✐♠♣❧❡♠❡♥t t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ st❡♣s✿

✶✳ ■♥ ❜❡t✇❡❡♥ s❛♠♣❧❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✱ ❡❛❝❤ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡r ✐s ♠❡❛s✉r❡❞ ✐♥ ❛
✜①❡❞ ❢r❡q✉❡♥❝② ❢♦r ❛ ✜①❡❞ t✐♠❡ ✐♥t❡r✈❛❧✳ ■♥ ♦✉r ❝❛s❡ ❡✈❡r② ✺ ❤♦✉rs ❢♦r ✷✵♠✐♥✳

✶❆ss✉♠✐♥❣ δ
2❍❱❙▼❖❲ = −85h

✺✼



✷✳ ❆❢t❡r ♦♠✐tt✐♥❣ t❤❡ ✢✉s❤✐♥❣ t✐♠❡✱ ✇❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♣♦✐♥ts✱ ✐✳❡✳ ❢r♦♠
❡❛❝❤ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✐♥t❡r✈❛❧ ✇❡ ❡①tr❛❝t t❤❡ ♠❡❛♥ t✐♠❡ ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡r✈❛❧ ❛♥❞ ❢♦r ❡✈❡r②
♣❛r❛♠❡t❡r t❤❡ ♠❡❛♥ ✈❛❧✉❡✳

✸✳ ❋♦r ❡❛❝❤ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡r✱ ✇❡ ✐♥t❡r♣♦❧❛t❡ ❧✐♥❡❛r❧② ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥
♣♦✐♥ts ❛♥❞ ❛ t❤❡r❡❜② ❝❛❧❝✉❧❛t✐♥❣ t❤❡ ✈✐rt✉❛❧ t❡♠♣♦r❛❧ ❡✈♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♣❛rt✐❝✲
✉❧❛r ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♣♦✐♥t✳

✹✳ ❋r♦♠ t❤❡ t❡♠♣♦r❛❧ ❡✈♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s✱ ✇❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡ t❤❡
t❡♠♣♦r❛❧ ❡✈♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥✳

✺✳ ❚❤❡ r❛✇ s❛♠♣❧❡ ❞❛t❛ ❛r❡ ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ❜② ❛♣♣❧②✐♥❣ t❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥✳

✹✳✺✳✻ ❈❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❛♥❞ q✉❛❧✐t② ❝♦♥tr♦❧ ❝②❧✐♥❞❡rs

❉✉r✐♥❣ t❤❡ ✇❤♦❧❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♣❡r✐♦❞ ❢r♦♠ ◆♦✈❡♠❜❡r ✷✵✶✸ ✉♥t✐❧ ▼❛② ✷✵✶✹✱ ✇❡ ♠❡❛✲
s✉r❡❞ t✇♦ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡r s ❛♥❞ ♦♥❡ q✉❛❧✐t② ❝♦♥tr♦❧ ❝②❧✐♥❞❡r✳ ❋♦r ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✱
✇❡ ✉s❡❞ ♠♦st ♦❢ t❤❡ t✐♠❡ t❤❡ r❛♥❞♦♠❧② ✜❧❧❡❞ ❝②❧✐♥❞❡rs ❍■●❍ ❛♥❞ ▲❖❲ ❧✐st❡❞ ✐♥
❚❛❜❧❡ ✹✳✼✳ ❋♦r ❬❈❖2❪ ❛♥❞ δ13❈❖2✱ t❤❡s❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡rs s♣❛♥ ❛ s✉✣❝✐❡♥t❧② ✇✐❞❡
r❛♥❣❡ s✉❝❤ t❤❛t ♠♦st ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❛r❡ ❡♠❜r❛❝❡❞ ❜② t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥
❝②❧✐♥❞❡rs✳ ❇✉t ❢♦r ❈❍4✱ t❤✐s s❡t ♦❢ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡rs ✐s ♥♦t s✉✐t❡❞ ❢♦r ❛ t✇♦✲♣♦✐♥t
❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✱ ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡② s♣❛♥ ♦♥❧② ✶✾✸✺✲✶✾✻✷ ♣♣❜ ❛♥❞ t❤❡✐r δ13❈❍4 ❛r❡ ✈✐rt✉❛❧❧②
✐❞❡♥t✐❝❛❧✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤❡ ❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❍■●❍ ❞r✐❢t❡❞ ❛♥❞ ❡✈❡♥ ❥✉♠♣❡❞
❞✉r✐♥❣ t❤❡ ✻ ♠♦♥t❤✳ ❚❤✐s ♣r♦❜❧❡♠❛t✐❝ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ✐s ♠♦st ♣r♦❜❛❜❧❡ ♥♦t ❝❛✉s❡❞ ❜②
t❤❡ ❝②❧✐♥❞❡r ❜✉t r❛t❤❡r ❜② t❤❡ ✐♥st❛❧❧❡❞ ❙❝♦tt② ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r ✇❤✐❝❤ ✇❡ t❤❡r❡❢♦r❡
r❡♣❧❛❝❡❞ ❜② ❛ ❚❡s❝♦♠ ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r✳ ❆❧❧ ✐♥ ❛❧❧✱ t❤❡ ❈❖2 ❞❛t❛ ❢r♦♠ ❍■●❍ ❛r❡
♥♦t s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❜❡❢♦r❡ ✶✽✳✵✹✳✶✹✳ ❋❛❝✐♥❣ t❤❡s❡ ♣r♦❜❧❡♠s✱ ✇❡ ♦♥❧② ❛♣♣❧✐❡❞
❛ s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✱ ✉s✐♥❣ t❤❡ ▲❖❲ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡r✳ ❉✉❡ t♦ ❝♦♥s✐st❡♥❝②
❡✈❡♥ ❢♦r ▼❛② ✷✵✶✹✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ✇❡ ❝♦♥tr♦❧❧❡❞ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✇✐t❤ t❤❡ ❚❆❘●❊❚
❝②❧✐♥❞❡r ✉♥t✐❧ ✵✾✳✵✺✳✷✵✶✹ ✇❤❡♥ ✐t ❤❛s ❜❡❡♥ r❡♣❧❛❝❡❞✳

❋♦r ❛ s✉✐t❛❜❧❡ ❢✉t✉r❡ t✇♦✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✱ ✇❡ ✜❧❧❡❞ ❛♥❞ s♣✐❦❡❞ ❛ ♥❡✇ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥
❝②❧✐♥❞❡r ❍■●❍✷✱ ✇❤✐❝❤ ❤❛s ❤✐❣❤ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ✐♥ ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ ▲❖❲
❛♥❞ ❍■●❍✷ ♣r♦✈✐❞❡ ❛ s❡t ♦❢ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r ❛ t✇♦✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛✲
t✐♦♥✳ ❙✐♥❝❡ ✵✾✳✵✺✳✷✵✶✹✱ ❍■●❍✷ r❡♣❧❛❝❡❞ t❤❡ t❛r❣❡t✱ ✐✳❡✳ ✐s ❝♦♥♥❡❝t❡❞ t♦ P♦rt ✼ ♦❢ t❤❡
✶✻✲♣♦rt ✈❛❧✈❡✳ ❇❡❝❛✉s❡ ❍■●❍✷✱ ♦r r❛t❤❡r ✐ts ♣r❡ss✉r❡ r❡❣✉❧❛t♦r✱ ❤❛s t♦ ❡q✉✐❧✐❜r❛t❡
♣❡r❢❡❝t❧② ✇✐t❤ t❤❡ ✢♦✇ ♦❢ 40 ♠✐♥

♠❧
❛♥❞ t❤❡r❡ ❛r❡ ♥♦ ♥♦♠✐♥❛❧ ✈❛❧✉❡s ❛✈❛✐❧❛❜❧❡ ❢♦r δ13❈❖2

❛♥❞ δ13❈❍4✱ ✇❡ ❛r❡ ♥♦t ❛❜❧❡ t♦ ✉s❡ t❤✐s ❝②❧✐♥❞❡r ❢♦r ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✇✐t❤✐♥ t❤✐s t❤❡s✐s✳
■♥ t❤❡ ❢✉t✉r❡✱ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❞♦♥❡ ❜② ▲❖❲ ❛♥❞ ❍■●❍✷✳ ❍■●❍ ♠✐❣❤t
❛❝t ❛s ❛ t❛r❣❡t✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ ❍■●❍ ✐s ❡✈❡♥ ❛ ❜❛❞ t❛r❣❡t ❜❡❝❛✉s❡ ✐ts ❈❍4✲❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥
✐s ♥♦t ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ r❛♥❣❡✳

❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ♦❢ ❤✐❣❤❧② ❝♦♥❝❡♥tr❛t❡❞ ❈❍4 s❛♠♣❧❡s ❛r❡ ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ❜②
❛ s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✉s✐♥❣ t❤❡ ▼❙❚❉ ❝②❧✐♥❞❡r ✇❤✐❝❤ ❝♦♥t❛✐♥s ✶✵ ♣♣♠ ♦❢ ❈❍4✳

✺✽



❚❛❜❧❡ ✹✳✼✿ ◆♦♠✐♥❛❧ ✈❛❧✉❡s ♦❢ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❛♥❞ q✉❛❧✐t② ❝♦♥tr♦❧ ❝②❧✐♥❞❡rs✳ ❚❤❡ ❈❖2

❛♥❞ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❛r❡ t❛❦❡♥ ❢r♦♠ ●❈ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✭✇❤✐❝❤ ❛r❡
❧✐♥❦❡❞ t♦ t❤❡ ◆❖❆❆✲s❝❛❧❡✮ ❢r♦♠ ▼❛② ✷✵✶✹✱ δ13❈❖2 ✐s t❛❦❡♥ ❢r♦♠ ✢❛s❦
♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❛t t❤❡ ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡tr② ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ✭✇❤✐❝❤ ✐s ❧✐♥❦❡❞ t♦
t❤❡ ❏❘❆❙✲s❝❛❧❡✮ ❢r♦♠ ❆♣r✐❧ ✷✵✶✹✱ ❛♥❞ δ13❈❍4 ✇❛s ♠❡❛s✉r❡❞ ✐♥ ❛ ✢❛s❦
♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❛t t❤❡ ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ❜② ▼P■ ✐♥ ❏❡♥❛ ✐♥ ❆♣r✐❧ ✷✵✶✹✳
❋♦r ▼❙❚❉✱ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❛r❡ ❥✉st s❡❧❢✲♠❡❛s✉r❡❞ ❜② t❤❡ ❈❘❉❙ ❛♥❞
♠✐❣❤t t❤❡r❡❢♦r❡ ❜❡ ✐♥❛❝❝✉r❛t❡✱ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❢♦r ❈❍4✳ ❋♦r ❚❆❘●❊❚✱ t❤❡
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❛r❡ ♦♥❧② ♠❡❛s✉r❡❞ ✭✐♥ ❋❡❜r✉❛r② ✷✵✶✹✮ ✇✐t❤ t❤❡ ❋❚■❘
❛♥❞ ♥♦t ✇✐t❤ t❤❡ ●❈✳

◆❛♠❡ ❈②❧✐♥❞❡r ❬❈❖2❪ ✐♥ ♣♣♠ δ13❈❖2 ✐♥ h ❬❈❍4❪ ✐♥ ♣♣❜ δ13❈❍4 ✐♥ h

❍■●❍ ❯❍❊■✹❴✸ ✹✹✽✳✺✾ ✲✶✶✳✵✺✷ ✶✾✸✺✳✻ ✲✹✼✳✼✹
▲❖❲ ❯❍❊■✽❴✷ ✸✾✽✳✹✸ ✲✾✳✺✻✺ ✶✾✻✷✳✻ ✲✹✼✳✾✻
❍■●❍✷ P■❈✷❴✷ ✹✽✹✳✷✶ ✭♥♦t ②❡t ❛✈❛✐❧❛❜❧❡✮ ✷✸✺✵✳✻ ✭♥✳ ②✳ ❛✳✮
❚❆❘●❊❚ ❇✹✼✵✹❴✷ ✹✵✽✳✷✺ ✲✶✵✳✶✷✵ ✶✽✽✼✳✵ ✲✹✼✳✾✵
▼❙❚❉ ❙✐❜✶❴✼ ✹✷✵✳✷✺ ✲✶✶✳✵✵✵ ✶✵✳✶✶✾✶ ♣♣♠ ✲✹✸✳✸✷
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✹✳✻ ▲✐♥❡❛r✐t② ♦❢ ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥

♠❡❛s✉r❡♠❡♥t

■♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ t❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ ✐s ❛ ♣♦❧②♥♦♠✐❛❧ ❜✉t ❢♦r ❛ ✇❡❧❧ ❞❡s✐❣♥❡❞ ✐♥str✉♠❡♥t ❛
r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❧✐♥❡❛r ❢♦r♠ cm(cspe) = a1 ·cspe+a0 ♦r ❡✈❡♥ cm(cspe) = a1 ·cspe

s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❛ s✉✣❝✐❡♥t ❛♣♣r♦①✐♠❛t✐♦♥✳ ❚♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ ✈❡r② ♣r❡✲
❝✐s❡❧②✱ ✇❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ♦✉r s❡t ♦❢ s❡❝♦♥❞❛r② ◆❖❆❆✲st❛♥❞❛r❞s✳ ❉✉❡ t♦ t❤❡ ♣r❡ss✉r❡
r❡❣✉❧❛t♦r ❡✛❡❝t✱ ✇❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❡✈❡r② ❝②❧✐♥❞❡r ❢♦r ✹ ❤♦✉rs ✇❤❡r❡ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐s
❞✐sr✉♣t❡❞ ❛❢t❡r t❤❡ ✜rst ✷ ❤♦✉rs ❜② ❛ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✐♥t❡r✈❛❧ ♦❢ ✷✵♠✐♥✳ ❋♦r t❤❡ ❡✈❛❧✉❛✲
t✐♦♥✱ ✇❡ ❛✈❡r❛❣❡❞ t❤❡ ❞❛t❛ ♦❢ t❤❡ ❧❛st ✸✵♠✐♥✳ ❲❡ ♠❡❛s✉r❡❞ s✐① ◆❖❆❆✲st❛♥❞❛r❞s✱
t❤❡ ✜✈❡ ✇❤✐❝❤ ♠❛t❝❤ t❤❡ r❛♥❣❡ ♦❢ t❤❡ ❝✉rr❡♥t ❛♠❜✐❡♥t ❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ✐♥ ❍❡✐✲
❞❡❧❜❡r❣ ♣❧✉s t❤❡ ◆❖❆❆✲st❛♥❞❛r❞ ✇✐t❤ t❤❡ ❧♦✇❡st ❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❢♦r ♠❡❛s✉r✐♥❣
♦✈❡r ❛ ❧❛r❣❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✳ ❚❤r❡❡ ♦❢ t❤❡s❡ st❛♥❞❛r❞s ❛r❡ ❛❧s♦ ❛ss✐❣♥❡❞ ❢♦r ❈❍4

❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✳ ❚♦ ❞❡t❡r♠✐♥❡ t❤❡ ♥♦♥✲❧✐♥❡❛r✐t② ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t✱ ✇❡ ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ t❤❡
❞❛t❛ ✇✐t❤ ❛ s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✉s✐♥❣ t❤❡ ▲❖❲ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡r✳ ❇② t❤✐s✱
t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♦✉t♣✉t ✐s ❛♥❝❤♦r❡❞ t♦ t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ✈❛❧✉❡ ♦❢ t❤❡ ▲❖❲ ❝②❧✐♥❞❡r ❛♥❞
t❤✉s t❤❡♦r❡t✐❝❛❧❧② ❧✐♥❦❡❞ t♦ t❤❡ ◆❖❆❆✲s❝❛❧❡✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t❛❧ ❞r✐❢t ✐s
❝♦rr❡❝t❡❞✳ ❋♦r t❤❡ ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❛ ❧✐♥❡❛r❧② ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✲
❞❡♣❡♥❞❡♥t ♥♦♥✲❧✐♥❡❛r✐t② ♦❢ t❤❡ ❞r✐❢t✲❝♦rr❡❝t❡❞ ❞❛t❛ ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✺✮✳ ❲❤❡♥ ✉s✐♥❣ ❛
s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✱ ❜❡tt❡r ❛❝❝✉r❛❝② ❝❛♥ ❜❡ r❡❛❝❤ ✇❤❡♥ ❛♣♣❧②✐♥❣ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣
♥♦♥✲❧✐♥❡❛r✐t② ❝♦rr❡❝t✐♦♥s✿

(❈❖2)corr = (❈❖2)uncorr + [415 ♣♣♠− (❈❖2)uncorr] · 0.00199 ✭✹✳✶✸✮

(❈❍4)corr = (❈❍4)uncorr + [2000 ♣♣❜− (❈❍4)uncorr] · 0.00611 ✭✹✳✶✹✮

❢♦r ❞❛t❛ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ❈❖2 r❛♥❣❡ ♦❢ ✸✺✵✲✹✸✵ ♣♣♠ ❛♥❞ t❤❡ ❈❍4 r❛♥❣❡ ♦❢ ✶✼✻✵✲✶✾✻✵ ♣♣❜✳
❍♦✇❡✈❡r✱ ♦♥❡ ❤❛s t♦ ❜❡ ❝❛r❡❢✉❧ ✇✐t❤ ❛♥ ❡①tr❛♣♦❧❛t✐♦♥ ♦✈❡r t❤❡s❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ r❛♥❣❡s✳
❊s♣❡❝✐❛❧❧② ❢♦r ❈❖2 t❤❡ ❧❛st ❞❛t❛ ♣♦✐♥t s✐❣♥❛❧s t❤❛t ❢♦r ❤✐❣❤❡r ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♣♦ss✐❜❧②
❛ q✉❛❞r❛t✐❝ ❝♦rr❡❝t✐♦♥ ✐s r❡q✉✐r❡❞✳ ❇❡❝❛✉s❡ ✇❡ ❞♦ ♥♦t ✇❛♥t t♦ ❡①tr❛♣♦❧❛t❡✱ ✇❡ ✇✐❧❧
♥♦t ❛♣♣❧② t❤✐s ❝♦rr❡❝t✐♦♥ ❜✉t ❦❡❡♣ ✐t ✐♥ ♠✐♥❞ ✇❤❡♥ ❡✈❛❧✉❛t✐♥❣ ❞❛t❛ ✇✐t❤✐♥ t❤❡s❡
r❛♥❣❡s✳ ❋♦r δ13❈❖2✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ♥♦ s✐❣♥✐✜❝❛♥t ♥♦♥✲❧✐♥❡❛r✐t② ✇❤❡♥ ❡✈❛❧✉❛t✐♥❣ t❤❡
❞❛t❛ ❞✐s❝✉ss❡❞ ✐♥ ❙❡❝t✐♦♥ ✺✳✹✳✶✳ ❋♦r δ13❈❍4✱ ✇❡ ❞✐❞ ♥♦t ❡✈❛❧✉❛t❡ t❤❡ ♥♦♥✲❧✐♥❡❛r✐t②✳

■♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✻✱ t❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ ❛ t✇♦✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✉s✐♥❣ ▲❖❲ ❛♥❞ ❍■●❍ ❛r❡
s❤♦✇♥✳ ❆s r❡♠❛r❦❡❞ ❡❛r❧✐❡r✱ t❤✐s s❡t ♦❢ st❛♥❞❛r❞s ✐s ♥♦t s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r ❈❍4 ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥
✇❤❛t ❝❛♥ ❜❡ s❡❡♥ ✐♥ t❤❡ ❧♦✇❡r ♣❛♥❡❧✳ ❋♦r ❈❖2✱ t❤❡ t✇♦✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ❞❛t❛ ✇✐t❤✐♥
t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ r❛♥❣❡ ❢r♦♠ ✸✾✽ ♣♣♠ t♦ ✹✹✽ ♣♣♠ ♠❛t❝❤ ✇✐t❤ t❤❡ ◆❖❆❆✲s❝❛❧❡ ✇✐t❤✐♥
t❤❡ ❲▼❖ r❡❝♦♠♠❡♥❞❛t✐♦♥ ♦❢ ±0.1 ♣♣♠✳
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❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✺✿ ◆♦♥✲❧✐♥❡❛r✐t② ♦❢ t❤❡ ❈❘❉❙✿ ❚❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t r❡s✉❧ts ♦❢ s✐① ◆❖❆❆
st❛♥❞❛r❞s ❛r❡ s❤♦✇♥✳ ❚❤❡ ❞❛t❛ ❛r❡ ❞r✐❢t✲❝♦rr❡❝t❡❞ ❛♥❞ s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t
❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ✉s✐♥❣ ▲❖❲✳ ❙❤♦✇♥ ❛r❡ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♠✐✲
♥✉s t❤❡ ❛ss✐❣♥❡❞ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛ss✐❣♥❡❞ ❝♦♥❝❡♥✲
tr❛t✐♦♥✳ ▼❡❛s✉r❡❞ ❝②❧✐♥❞❡rs✿ ◆❖❆❆✶✱ ◆❖❆❆✻✱ ◆❖❆❆✶✵✱ ◆❖❆❆✼✱
◆❖❆❆✽✱ ◆❖❆❆✶✷
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❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✻✿ ◆❖❆❆ st❛♥❞❛r❞s ♠❡❛s✉r❡❞ ✇✐t❤ ❛ t✇♦✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❈❘❉❙✿
❋♦r ❈❖2✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡ ❛ ♠❡❛♥ ♦✛s❡t ♦❢ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ❞❛t❛ ♦❢ ✵✳✵✾ ♣♣♠
✐❢ ♦♠✐tt✐♥❣ t❤❡ t✇♦ ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts ❛t ✸✼✽ ♣♣♠✳ ❋♦r ❈❍4 t❤❡ t✇♦✲♣♦✐♥t
❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✐s ♥♦t ✇♦r❦✐♥❣ ❛s ❡①♣❧❛✐♥❡❞ ✐♥ ❙❡❝t✐♦♥ ✹✳✺✳ ▼❡❛s✉r❡❞ ❝②❧✐♥✲
❞❡rs✿ ◆❖❆❆✶✱ ◆❖❖❆❆✻✱ ◆❖❆❆✶✵✱ ◆❖❆❆✼✱ ◆❖❆❆✽✱ ◆❖❆❆✶✷

✻✷



✹✳✼ ❘❡♣r♦❞✉❝✐❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ t❛r❣❡t ❝②❧✐♥❞❡r

❋♦r q✉❛❧✐t② ❝♦♥tr♦❧✱ ✇❡ ♠❡❛s✉r❡❞ t❤❡ ❚❆❘●❊❚ ❝②❧✐♥❞❡r ❡✈❡r② ✺ ❤♦✉rs ❢♦r ✷✵♠✐♥ ✭t♦
❜❡ ❝♦♥s✐st❡♥t ✇✐t❤ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✮✳ ❖♥❧② ✇❤❡♥ t❤❡ t❛r❣❡t ✐s s✉✣❝✐❡♥t❧②
r❡♣r♦❞✉❝❡❞✱ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❞❛t❛ ❛r♦✉♥❞ t❤❡ ♣❛rt✐❝✉❧❛r t❛r❣❡t ✐♥t❡r✈❛❧ ✐s ❝♦rr❡❝t❧②
❝❛❧✐❜r❛t❡❞✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② ❛t ❧❡❛st t❤❡ ❞r✐❢t✲❝♦rr❡❝t✐♦♥ ✇♦r❦❡❞✳ ■♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✼ ❛♥❞ ✹✳✶✽✱
t❤❡ s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ t❛r❣❡t ❞❛t❛ ♦❢ ✻ ♠♦♥t❤s ❛r❡ s❤♦✇♥✳ ❚❤❡ r❡❞ ❛♥❞ t❤❡
❣r❡② ❧✐♥❡s ❣✐✈❡ t❤❡ ♠❡❛♥ ✈❛❧✉❡ ❛♥❞ t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✶✺✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s✱
t❤❡ ❜❧✉❡ ❧✐♥❡ ❣✐✈❡s t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ✈❛❧✉❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❜② t❤❡ ❋❚■❘✳ ❲❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❛ ♥♦♥✲
✉♥❞❡rst♦♦❞ ❥✉♠♣ ✐♥ t❤❡ ❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❢r♦♠ ❉❡❝❡♠❜❡r ✷✵✶✸ t♦ ❏❛♥✉❛r② ✷✵✶✹
✇❤✐❝❤ r❡s✉❧ts ✐♥ ❛ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❧♦♥❣✲t❡r♠ ♠❡❛♥ ✈❛❧✉❡ ❛♥❞ t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ✈❛❧✉❡
♦❢ ✵✳✵✻ ♣♣♠✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤✐s ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ✐s ♥♦t s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❜❡❝❛✉s❡ ♦❢ t❤❡ ♥♦♥✲❧✐♥❡❛r✐t② ♦❢
t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✺✮ ❛♥❞ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❡rr♦r ♦❢ t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ✈❛❧✉❡ ♦❢
❛❜♦✉t ✵✳✵✺ ♣♣♠✳ ❋♦r ❈❍4✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❛ ❣❡♥❡r❛❧ ♦✛s❡t ♦❢ ✶ ♣♣❜ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧
❛♥❞ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✈❛❧✉❡✳ ❚❤✐s ♦✛s❡t ✐s ❞✉❡ t♦ t❤❡ ♥♦♥✲❧✐♥❡❛r✐t② ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t❛❧
r❡s♣♦♥s❡ ❢♦r ❈❍4 ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✺✮✳ ❖♥ t❤❡ ♦t❤❡r ❤❛♥❞✱ t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢
✵✳✶✼ ♣♣❜ ♠❡❛♥s ❛ ❣♦♦❞ r❡♣r♦❞✉❝✐❜✐❧✐t②✳ ❋♦r δ13❈❖2 ❛♥❞ δ13❈❍4✱ t❤❡ ❧♦♥❣✲t❡r♠ ♠❡❛♥
✈❛❧✉❡ s❡❡♠s t♦ ❜❡ q✉✐t❡ ❛❝❝✉r❛t❡✱ ✐✳❡✳ ❞✐✛❡r✐♥❣ ❢♦r ❜♦t❤ ❣❛s❡s ♦♥❧② ❜② ✰✵✳✵✶h ❛♥❞
✰✵✳✵✺h ❢r♦♠ t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ✈❛❧✉❡✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❇✉t t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ ✵✳✶✵h✱
r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② ✵✳✸✹h✱ ✐s ♥♦t ❣♦♦❞ ❡♥♦✉❣❤ ❢♦r ♠♦st ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s✳
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Long−term mean: 408.308+/−0.049

01.12.13 22.12.13 12.01.14 02.02.14 23.02.14 16.03.14 06.04.14 27.04.14

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●●

●

●

●

●

●

●

●

●
●

●

●

●

●

●●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●
●

●

●

●
●

●

●

●

●
●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●
●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●
●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●
●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●●

●●
●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●
●

●

●

●

●

●

●
●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●
●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●
●

●

●

●

●

●

●●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●●

●

●

●

●

●

●
●

●

●

●

●

●

●●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●●

●●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●
●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●
●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●
●●

●

●

●

●
●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

●

−10.5

−10.4

−10.3

−10.2

−10.1

−10.0

−9.9

δ
1
3
C

O
2
 i
n

 ‰

Long−term mean: −10.108+/−0.101

01.12.13 22.12.13 12.01.14 02.02.14 23.02.14 16.03.14 06.04.14 27.04.14

15min averages long−term mean nominal value

❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✼✿ ❙✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ t❛r❣❡t ❣❛s ❞❛t❛ ♦❢ ❈❖2 ❛♥❞ δ13❈❖2 ♦✈❡r ✻
♠♦♥t❤s✳ ❚❤❡ r❡❞ ❛♥❞ t❤❡ ❣r❡② ❧✐♥❡s ❣✐✈❡ t❤❡ ♠❡❛♥ ✈❛❧✉❡ ❛♥❞ t❤❡ st❛♥✲
❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✶✺✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s✱ t❤❡ ❜❧✉❡ ❧✐♥❡ ❣✐✈❡s t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧
✈❛❧✉❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❜② t❤❡ ❋❚■❘✳ ❚❤❡ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ♠❡❛♥ ❈❖2

❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❢r♦♠ ❏❛♥✉❛r② t♦ ❆♣r✐❧ ✷✵✶✹ ❛♥❞ t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ✈❛❧✉❡ ✐s
♥♦t s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❜❡❝❛✉s❡ ♦♥ t❤❡ ❤❛♥❞ ♦❢ t❤❡ ♥♦♥✲❧✐♥❡❛r✐t② ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉✲
♠❡♥t ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✺✮ ❛♥❞ ♦♥ t❤❡ ♦t❤❡r ❤❛♥❞ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❡rr♦r
♦❢ t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ✈❛❧✉❡ ✐s ❛❜♦✉t ✵✳✵✺ ♣♣♠✳

✻✹
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C
H

4
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n

 p
p
b

Long−term mean: 1886.03+/−0.169

01.12.13 22.12.13 12.01.14 02.02.14 23.02.14 16.03.14 06.04.14 27.04.14
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Long−term mean: −47.834+/−0.344

01.12.13 22.12.13 12.01.14 02.02.14 23.02.14 16.03.14 06.04.14 27.04.14

15min averages long−term mean nominal value

❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✽✿ ❙✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ t❛r❣❡t ❣❛s ❞❛t❛ ♦❢ ❈❍4 ❛♥❞ δ13❈❍4 ♦✈❡r ✻
♠♦♥t❤s✳ ❚❤❡ r❡❞ ❛♥❞ t❤❡ ❣r❡② ❧✐♥❡s ❣✐✈❡ t❤❡ ♠❡❛♥ ✈❛❧✉❡ ❛♥❞ t❤❡ st❛♥✲
❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✶✺✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s✱ t❤❡ ❜❧✉❡ ❧✐♥❡ ❣✐✈❡s t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧
✈❛❧✉❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❜② t❤❡ ❋❚■❘✳ ❚❤❡ ♦✛s❡t ♦❢ ✶ ♣♣❜ ✐♥ ❈❍4 ✐s ❞✉❡ t♦ t❤❡
♥♦♥✲❧✐♥❡❛r✐t② ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✺✮✳

✻✺



✹✳✽ ▲♦♥❣✲t❡r♠ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t❛❧ ♦✉t♣✉t

■♥ ❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✾✱ t❤❡ r❛✇ ❞❛t❛ ♦❢ t❤❡ ▲❖❲ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞ ❢r♦♠ ❉❡❝❡♠❜❡r ✷✵✶✸
✉♥t✐❧ ▼❛② ✷✵✶✹ ❛r❡ s❤♦✇♥✳ ❚❤❡ r❡❞ ❧✐♥❡ ✐♥❞✐❝❛t❡s t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t❛❧ ❞r✐❢t✳ ❋r♦♠ ●❈
♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✇❡ ❦♥♦✇ t❤❛t t❤❡ ❝②❧✐♥❞❡r ❤❛s ♥♦t s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❞r✐❢t❡❞ ✐♥ ❈❖2 ❛♥❞
❈❍4 ❢r♦♠ ❆✉❣✉st ✷✵✶✸ ✉♥t✐❧ ▼❛② ✷✵✶✹✳ ❋♦r t❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡s ✇❡ ❞♦ ♥♦t ❤❛✈❡
s✉❝❤ ❡✈✐❞❡♥❝❡✳ ❲✐t❤✐♥ t❤❡ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ ✻ ♠♦♥t❤✱ t❤❡ ♦✉t♣✉t ❞r✐❢t❡❞ ❜② ✲✵✳✵✼ ♣♣♠ ❢♦r
❈❖2✱ ✲✵✳✷h ❢♦r δ13❈❖2✱ ✲✵✳✶ ♣♣❜ ❢♦r ❈❍4✱ ❛♥❞ ✲✵✳✺h ❢♦r δ13❈❍4✳
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❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✾✿ ▲♦♥❣✲t❡r♠ st❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ❞✐s♣❧❛②❡❞ ❜② t❤❡ r❛✇ ❞❛t❛ ♦❢
▲❖❲✳ ❚❤❡ r❡❞ ❧✐♥❡s ✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t❛❧ ❧♦♥❣✲t❡r♠ ❞r✐❢t✳

✻✻



✺ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ ♦t❤❡r ✐♥str✉♠❡♥ts

✺✳✶ ❲▼❖ r❡❝♦♠♠❡♥❞❛t✐♦♥s

■♥ ❛ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♥❡t✇♦r❦ ✐t ✐s ♠❛♥❞❛t♦r② t❤❛t t❤❡ ❝♦♥tr✐❜✉t✐♥❣ ❧❛❜♦r❛t♦r✐❡s r❡s♣❡❝✲
t✐✈❡❧② ✐♥str✉♠❡♥ts ♦❢ t❤❡ ♥❡t✇♦r❦ ♠❡❛s✉r❡ ❝♦♠♣❛t✐❜❧❡ r❡s✉❧ts✳ ❚❤❡ ❲♦r❧❞ ▼❡t❡♦✲
r♦❧♦❣✐❝❛❧ ❖r❣❛♥✐③❛t✐♦♥ ✭❲▼❖✮ ❤❛s r❡❝♦♠♠❡♥❞❡❞✱ ❢♦r ❛❧❧ r❡❧❡✈❛♥t ❣r❡❡♥❤♦✉s❡ ❣❛s❡s✱
✐♥t❡r ❧❛❜♦r❛t♦r② ❝♦♠♣❛t✐❜✐❧✐t② t❛r❣❡ts ✭■▲❈❚✮✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r ♠❡r❣✐♥❣ t❤❡
❞❛t❛ ♦❢ ❞✐✛❡r❡♥t ❧❛❜♦r❛t♦r✐❡s t♦ ❛ ❣❧♦❜❛❧ ❞❛t❛ s❡t ❬❲♦r❧❞ ▼❡t❡♦r♦❧♦❣✐❝❛❧ ❖r❣❛♥✐③❛✲
t✐♦♥✱ ✷✵✶✶❪✳ ■♥ ✷✵✶✹✱ t❤❡s❡ t❛r❣❡ts ❤❛✈❡ ♦❢t❡♥ ♥♦t ❜❡❡♥ r❡❛❝❤❡❞✱ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ❢♦r ✐s♦t♦♣✐❝
s✐❣♥❛t✉r❡s✳

❚❛❜❧❡ ✺✳✶✿ ❲▼❖ r❡❝♦♠♠❡♥❞❛t✐♦♥s ❛♥❞ r❡♣r♦❞✉❝✐❜✐❧✐t② ♦❢ ❈❘❉❙✳ ❚❤❡ r❡♣r♦❞✉❝✐❜✐❧✲
✐t② ✐s t❤❡ ❧♦♥❣ t❡r♠ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❚❆❘●❊❚ ❝②❧✐♥❞❡r✱ s❡❡
❋✐❣✉r❡ ✹✳✶✼ ❛♥❞ ✹✳✶✽✳

▼❡❛s✉r❡❞ q✉❛♥t✐t② ❬❈❖2❪ ❬❈❍4❪ δ13❈❖2 δ13❈❍4

❲▼❖ r❡❝♦♠♠❡♥❞❛t✐♦♥ ±0.10 ♣♣♠ ± ✷✳✵ ♣♣❜ ±0.01h ±0.02h

❘❡♣r♦❞✉❝✐❜✐❧✐t② ♦❢ ❈❘❉❙ ±0.05 ♣♣♠ ± ✶✳✼ ♣♣❜ ±0.10h ±0.34h

❇❡s✐❞❡s ❛ s②st❡♠❛t✐❝ ✐♥t❡r✲✐♥str✉♠❡♥t❛❧ ♦✛s❡t ✐♥ ❛❜s♦❧✉t❡ ✈❛❧✉❡s✱ ❛❧s♦ ❛♥ ✉♥✲s✉✣❝✐❡♥t
r❡♣r♦❞✉❝✐❜✐❧✐t② ♠❛② ❧❡❛❞ t♦ ❛ ❜❛❞ ❝♦♠♣❛t✐❜✐❧✐t②✳ ❆❝❝♦r❞✐♥❣❧②✱ ❢r♦♠ t❤❡ r❡♣r♦❞✉❝✐❜✐❧✲
✐t② ♦❢ ♦✉r t❛r❣❡t ❝②❧✐♥❞❡r ✭s❡❡ ❚❛❜❧❡ ✺✳✶✮ ✇❡ ❡①♣❡❝t t❤❛t ❢♦r δ13❈❖2 ❛♥❞ ❡s♣❡❝✐❛❧❧②
❢♦r δ13❈❍4 t❤❡ ✐♥t❡r ❧❛❜♦r❛t♦r② ❝♦♠♣❛t✐❜✐❧✐t② t❛r❣❡ts ❝❛♥ ♥♦t ❜❡ r❡❛❝❤❡❞ ❜② ♦✉r
✐♥str✉♠❡♥t✳

✺✳✷ ■♥t❡❣r❛t❡❞ s❛♠♣❧❡s

❈❘❉❙ ✐s ♠❡❛s✉r✐♥❣ ✈✐rt✉❛❧❧② ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ✇✐t❤ ❜r❡❛❦s ♦♥❧② ❢♦r ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❛♥❞ q✉❛❧✲
✐t② ❝♦♥tr♦❧ ❛♥❛❧②s✐s✳ ❖t❤❡r✱ ❡s♣❡❝✐❛❧❧② ♥♦♥✲♦♣t✐❝❛❧✱ ✐♥str✉♠❡♥ts ❛r❡ ♥♦t ❛❜❧❡ t♦ ♠❡❛✲
s✉r❡ ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧②✳ ■♥ ❣❛s ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤② ♦r ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡tr② ❛ s✐♥❣❧❡ ♠❡❛s✉r❡✲
♠❡♥t ♠❛② r❡q✉✐r❡ ❜❡t✇❡❡♥ ✺ ❛♥❞ ✻✵♠✐♥✳

❇② ✉s✐♥❣ ✐♥t❡❣r❛t❡❞ s❛♠♣❧❡s t❤✐s ♣r♦❜❧❡♠ ♦❢ ♦♥❧② ♠♦♠❡♥t❛r② ✈❛❧✉❡s ❝❛♥ ❜❡ ♦✈❡r❝♦♠❡✳
■♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣✱ ✐♥t❡❣r❛t❡❞ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r s❛♠♣❧❡s ❛r❡ r❡❛❧✐s❡❞ ❜② ❛ ❜✉✛❡r ✈♦❧✉♠❡✱ ✇❤✐❝❤
✐s ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ✢✉s❤❡❞ ✇✐t❤ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ❢r♦♠ t❤❡ ❙♦✉t❤✲❊❛st ✐♥t❛❦❡ ❧✐♥❡✳ ❙✐♠✐❧❛r❧②
t♦ t❤❡ ♣r♦❜❧❡♠❛t✐❝ ♦❢ t❤❡ ✢✉s❤✐♥❣ t✐♠❡ ✭❙❡❝t✐♦♥ ✹✳✸✳✶✮✱ t❤❡ r❡♠❛✐♥s ♦❢ ❛♥ ✐♥❥❡❝t❡❞ ❛✐r
♣❛r❝❡❧ ❢❛❞❡ ❛✇❛② ❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧❧② ✐♥ t✐♠❡ ✇❤❡r❡ t❤❡ ❧✐❢❡✲t✐♠❡ τ ✐s ❣✐✈❡♥ ❜② t❤❡ ✢✉s❤✐♥❣
✢♦✇ ❞✐✈✐❞❡❞ ❜② t❤❡ ❜✉✛❡r ✈♦❧✉♠❡✳ ❚❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ ❥✉st ✐♥❥❡❝t❡❞ ❛✐r ♣❛r❝❡❧

✻✼



✐s ♠♦r❡ ❝♦♥tr✐❜✉t✐♥❣ t♦ t❤❡ ✜♥❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡❣r❛t❡❞ s❛♠♣❧❡ t❤❛♥ t❤❡
❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❛♥ ♦❧❞❡r ❛✐r ♣❛r❝❡❧✳ ❚❤❡♦r❡t✐❝❛❧❧②✱ t❤❡ t❡♠♣♦r❛❧ ❡✈♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
s✉♣♣❧②✐♥❣ ✢♦✇ ❝❛♥ ❜❡ ❡①tr❛❝t❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ✐♥t❡❣r❛t❡❞ s❛♠♣❧❡ ❜② r❡❣❛r❞✐♥❣ ✐t ❛s ❛ s✉♠
♦❢ ❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ❞❡❝❛② ❢✉♥❝t✐♦♥s✱ ♦r r❛t❤❡r ❛s ❛ ❝♦♥✈♦❧✉t✐♦♥ ✇✐t❤ ❛ ❞❡❝❛② ❢✉♥❝t✐♦♥
❬❲✐♥❞❡r❧✐❝❤ ❡t ❛❧✳✱ ✷✵✶✵❪✳ ❇✉t t❤✐s ✐s ♦♥❧② ♣♦ss✐❜❧❡ ✇✐t❤ s✐♠♣❧✐❢②✐♥❣ ❛♣♣r♦①✐♠❛t✐♦♥s
❝♦♥❝❡r♥✐♥❣ t❤❡ ❡✈♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❧✐❦❡ ❛ ❧✐♥❡❛r ✐♥❝r❡❛s❡ ❜❡t✇❡❡♥
t✇♦ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✳

❋♦r ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✐ss✉❡s✱ ✐t ✐s ❡❛s✐❡r ❛♥❞ ♠♦r❡ ❛❝❝✉r❛t❡ t♦ ❞♦ ✐t ✐♥✈❡rs❡❧② ❜② ✉s✐♥❣
t❤❡ ❝♦♥t✐♥✉♦✉s ❞❛t❛ ❢r♦♠ t❤❡ ❈❘❉❙ t♦ ❝❛❧❝✉❧❛t❡ t❤❡♦r❡t✐❝❛❧ ✈❛❧✉❡s ♦❢ ✐♥t❡❣r❛t❡❞
s❛♠♣❧❡s✳ ❚❤✐s ✐s ❣✐✈❡♥ ❡①♣❧✐❝✐t❧② ❜② t❤❡ ♣❛rt✐t✐♦♥ ❢✉♥❝t✐♦♥✿

cint(t) =

∑

∞

n=0

[

c(t− n ·∆t) · e−n·∆t/τ
]

∑

∞

n=0 e
−n·∆t/τ

✭✺✳✶✮

✇✐t❤ t❤❡ ✭❤❡r❡ ✉s❡❞✮ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❢r❡q✉❡♥❝② ∆t = 1♠✐♥ ❛♥❞ t❤❡ ❧✐❢❡✲t✐♠❡ τ ❛ss♦✲
❝✐❛t❡❞ t♦ t❤❡ ❜✉✛❡r ✈♦❧✉♠❡✳ ▼♦r❡ s✉✐t❛❜❧❡ ❢♦r ❛ ❜✐❣ ❛♠♦✉♥t ♦❢ ❞❛t❛ ✐s t❤❡ ✐♠♣❧✐❝✐t
❢✉♥❝t✐♦♥✿

cint(t+∆t) = [cint(t)− c(t+∆t)] · e−∆t/τ + c(t+∆t) ✭✺✳✷✮

✇❤❡r❡ ❛t t❤❡ st❛rt✐♥❣ t✐♠❡ t0 ❤♦❧❞s cint(t0) ≡ c(t0)✳

✻✽



✺✳✸ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ✐♥ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r

♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts

✺✳✸✳✶ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ ❋♦✉r✐❡r ❚r❛♥s❢♦r♠✲■♥❢r❛❘❡❞
❙♣❡❝tr♦♠❡tr②

❙✐♥❝❡ ❆♣r✐❧ ✷✵✶✶✱ ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ❛♥ ✐♥✲s✐t✉ ❋♦✉r✐❡r ❚r❛♥s❢♦r♠✲■♥❢r❛❘❡❞ ✭❋❚■❘✮ s♣❡❝✲
tr♦♠❡t❡r ✐s ✐♥st❛❧❧❡❞ ❛♥❞ ✐♥ ♦♣❡r❛t✐♦♥ ❬❑♦♥r❛❞ ✱ ✷✵✶✶❪✱ ❬❍❛♠♠❡r ❡t ❛❧✳✱ ✷✵✶✸❪✱ ❬❱❛r❞❛❣ ✱
✷✵✶✷❪✳ ❚❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ✇❛s ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ ❜② t❤❡ ❯♥✐✈❡rs✐t② ♦❢ ❲♦❧❧♦♥❣♦♥❣✱ ❆✉str❛❧✐❛✱
❬●r✐✣t❤✱ ✶✾✾✻❪ ❛♥❞ ✐s ❛❜❧❡ t♦ ♠❡❛s✉r❡ s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s❧② t❤❡ tr❛❝❡ ❣❛s❡s 12❈❖2✱

13❈❖2✱
❈❖18❖✱ ❈❍4✱ ◆2❖✱ ❛♥❞ ❈❖✳ ❚❤❡ ❋❚■❘ ❣✐✈❡s ❛ ❞❛t❛ ♣♦✐♥t ❡✈❡r② ✸♠✐♥✳ ❉✉❡ t♦ t❤❡
✐♥t❡r♥❛❧ ❝❡❧❧ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ t❤❡ ❋❚■❘ ❛♥❞ ❢♦r ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ t❤❡ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ♦❢ ❜♦t❤ ✐♥str✉♠❡♥ts
✐♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ ✇❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❛♥❞ ❝♦♠♣❛r❡❞ ✸✵✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s✳

■♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✶✱ t❤❡ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✐♥ ❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✐s s❤♦✇♥ ❢♦r
▼❛r❝❤ ✷✵✶✹✳ ❲❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ♦♥❧② ✐♥s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❞❡✈✐❛t✐♦♥s ✐♥ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❝♦♥❝❡♥✲
tr❛t✐♦♥s ♦❢ ∆[❈❖2]❈❘❉❙−❋❚■❘ = (0.06 ± 1.33) ♣♣♠ ❛♥❞ ∆[❈❍4]❈❘❉❙−❋❚■❘ = (0.0 ±

4.6) ♣♣❜✳ ❚❤❡ ❧❛r❣❡ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥s ❛r❡ ❞✉❡ t♦ s✐♥❣❧❡ s♣✐❦❡s ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❝❛✉s❡❞ ❜②
r❛♣✐❞ ❛♥❞ ❡①tr❡♠❡ ❝❤❛♥❣❡s ✐♥ t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥✳ ❚♦ ❞♦✉❜❧❡✲❝❤❡❝❦ ✇❤❡t❤❡r
t❤❡s❡ s♣✐❦❡s ❛❧s♦ ✐♥✢✉❡♥❝❡❞ t❤❡ ♠❡❛♥ ✈❛❧✉❡ ♦❢ t❤❤❡ ❞✐✛❡r❡♥❝❡✱ ✇❡ ❛❧s♦ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞
t❤❡ ♠❡❞✐❛♥s✳ ❋♦r ❈❖2 t❤❡ ♠❡❞✐❛♥ ✇❛s ✵✳✶✵ ♣♣♠ ❛♥❞ ❢♦r ❈❍4 −0.2 ♣♣❜✳ ❚❤❡ ♠❡❛♥
✈❛❧✉❡s ❛♥❞ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ∆[❈❖2]❈❘❉❙−❋❚■❘ ♦❢ t❤❡ ♠♦♥t❤s
❢r♦♠ ❏❛♥✉❛r② ✷✵✶✹ t♦ ▼❛② ✷✵✶✹ ❛r❡ ❧✐st❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✷ ✭✉♣♣❡r ♣❛rt✮✱ ❛♥❞ t❤❡ ❝♦r✲
r❡s♣♦♥❞✐♥❣ ♠❡❞✐❛♥s ❛r❡ ❧✐st❡❞ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✸✳ ❚❤❡ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♠❡❛s✉r❡❞ ❜②
❈❘❉❙ ❛♥❞ ❋❚■❘ ♠❛t❝❤ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ■▲❈❚ ❢♦r ❛❧❧ ♠♦♥t❤s✳ ❋♦r t❤❡ ❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥
❛t ❧❡❛st t❤❡ ♠❡❛♥ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ♦✈❡r t❤❡ ✺ ♠♦♥t❤s ♠❛t❝❤❡s t❤❡ ■▲❈❚✳

❚❛❜❧❡ ✺✳✷✿ ❉✐✛❡r❡♥❝❡ ✐♥ t❤❡ ❞❛t❛ ♦❢ t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❜❡t✇❡❡♥ ❈❘❉❙
❛♥❞ ❋❚■❘ ♦r ●❈ ✭❈❘❉❙✲❋❚■❘ ♦r ❈❘❉❙✲●❈✮✱ ❣✐✈❡♥ ❛s ♠❡❛♥ ✈❛❧✉❡s
❛♥❞ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥s✳ ❯♥✐ts✿ ❈❖2 ♣♣♠✱ ❈❍4 ♣♣❜✱ δ13❈❖2 h

❏❛♥ ✷✵✶✹ ❋❡❜ ✷✵✶✹ ▼❛r ✷✵✶✹ ❆♣r ✷✵✶✹ ▼❛② ✷✵✶✹

❋❚■❘ ❈❖2 0.11± 1.19 0.11± 0.78 0.06± 1.33 0.15± 1.04 0.07± 0.59
❋❚■❘ ❈❍4 0.66± 4.06 0.23± 2.77 −0.03±4.59 −0.19±2.94 −0.50±1.92
❋❚■❘ δ13❈❖2 0.17± 0.14 0.19± 0.13 0.05± 0.14 0.07± 0.11 0.11± 0.11

●❈✴❙❊ ❈❖2 −0.04±0.57 0.02± 0.29 0.05± 1.10 0.10± 0.56 0.03± 0.52
●❈✴❙❊ ❈❍4 0.52± 2.55 0.14± 2.00 0.09± 4.50 0.10± 2.39 0.02± 2.34
●❈✴❙❲ ❈❖2 −0.12±1.91 0.06± 1.18 0.20± 1.56 0.30± 1.41 0.15± 1.23
●❈✴❙❲ ❈❍4 0.70± 5.88 0.48± 3.47 0.49± 4.77 0.41± 4.22 0.28± 3.39

✻✾
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Global Mean: 0.062+/−1.334 Median: 0.102

03.03.14 10.03.14 17.03.14 24.03.14 31.03.14

❋✐❣✉r❡ ✺✳✶✿ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ✐♥ ▼❛r❝❤ ✷✵✶✹ ♠❡❛✲
s✉r❡❞ ❜② ❈❘❉❙ ❛♥❞ ❋❚■❘✳ ❋♦r t❤❡ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✐♥ t❤❡ ❧♦✇❡r ♣❛♥❡❧✱ ✜✈❡
♦✉t❧✐❡rs ✇✐t❤ ❛♥ ♦✛s❡t ❜❡t✇❡❡♥ ✶✵ ❛♥❞ ✸✵ ♣♣♠ ✇❡r❡ ✐❣♥♦r❡❞✳

✼✵



❚❛❜❧❡ ✺✳✸✿ ❉✐✛❡r❡♥❝❡ ✐♥ t❤❡ ❞❛t❛ ♦❢ t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❜❡t✇❡❡♥ ❈❘❉❙
❛♥❞ ❋❚■❘ ♦r ●❈ ✭❈❘❉❙✲❋❚■❘ ♦r ❈❘❉❙✲●❈✮✱ ❣✐✈❡♥ ❛s ♠❡❞✐❛♥s✳
❯♥✐ts✿ ❈❖2 ♣♣♠✱ ❈❍4 ♣♣❜✱ δ13❈❖2 h

❏❛♥ ✷✵✶✹ ❋❡❜ ✷✵✶✹ ▼❛r ✷✵✶✹ ❆♣r ✷✵✶✹ ▼❛② ✷✵✶✹

❋❚■❘ ❈❖2 ✵✳✵✻ ✵✳✵✼ ✵✳✶✵ ✵✳✶✺ ✵✳✶✵
❋❚■❘ ❈❍4 ✵✳✷✸ ✲✵✳✵✹ ✲✵✳✶✽ ✲✵✳✸✷ ✲✵✳✹✾
❋❚■❘ δ13❈❖2 ✵✳✶✻ ✵✳✶✾ ✵✳✵✻ ✵✳✵✼ ✵✳✶✶

●❈✴❙❊ ❈❖2 ✲✵✳✵✷ ✵✳✵✶ ✵✳✵✷ ✵✳✵✽ ✵✳✵✶
●❈✴❙❊ ❈❍4 ✵✳✸✻ ✵✳✶✺ ✵✳✷✵ ✵✳✵✾ ✲✵✳✵✷
●❈✴❙❲ ❈❖2 ✲✵✳✶✵ ✲✵✳✵✽ ✵✳✵✽ ✵✳✶✺ ✵✳✵✻
●❈✴❙❲ ❈❍4 ✵✳✹✺ ✵✳✶✼ ✵✳✸✷ ✵✳✸✷ ✵✳✷✺

✺✳✸✳✷ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ ●❛s ❈❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②

❚❤❡ ❝✉rr❡♥t ❣❛s ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤ ✇❛s ✐♥st❛❧❧❡❞ ✐♥ ✶✾✾✺ ❬❍❛♠♠❡r ❡t ❛❧✳✱ ✷✵✵✽❪✳ ■t ✐s ❛❜❧❡
t♦ ♠❡❛s✉r❡ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢ t❤❡ tr❛❝❡ ❣❛s❡s ❈❖2✱ ❈❍4✱ ◆2❖✱ ❙❋6✱ ❍2✱ ❛♥❞ ❈❖✱
❛♥❞ ✐s ♦♣t✐♠✐s❡❞ ❢♦r ♠♦♥✐t♦r✐♥❣ ✐♥ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ r❛♥❣❡✳ ■ts t❡♠♣♦r❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ✐s
❛♥ ✐♥❥❡❝t✐♦♥ ❡✈❡r② ✺♠✐♥✳ ❲❤❡♥ ♠❡❛s✉r✐♥❣ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ✐t ♠❡❛s✉r❡s ❡✈❡r② ✸✵♠✐♥ ❛✐r
❢r♦♠ t❤❡ ❙♦✉t❤✲❲❡st ✐♥t❛❦❡ ❧✐♥❡ ❛♥❞ ❡✈❡r② ✭30 ± 2✮♠✐♥ ❛♥ ✐♥t❡❣r❛t❡❞ s❛♠♣❧❡ ❢r♦♠
t❤❡ ❙♦✉t❤✲❊❛st ✐♥t❛❦❡ ❧✐♥❡✳ ❚♦ ❝♦♠♣❛r❡ t❤❡ ❈❘❉❙ ✇✐t❤ t❤❡ ❙♦✉t❤✲❲❡st ❧✐♥❡✱ ✇❡ ❥✉st
❝♦♠♣❛r❡❞ t❤❡ ♠❛t❝❤✐♥❣ ❞❛t❛✳ ❚♦ ❝♦♠♣❛r❡ ✇✐t❤ t❤❡ ❙♦✉t❤✲❊❛st ❧✐♥❡✱ ■ ♠❛♥✐♣✉❧❛t❡❞
t❤❡ ❈❘❉❙✲❞❛t❛ ✉s✐♥❣ ❊q✳ ✺✳✷ ✭❛♥❞ ✢❛❣❣❡❞ ✉♥s✉✐t❛❜❧❡ ❞❛t❛✮ ❛♥❞ ✈❛r✐❡❞ t❤❡ ❞❡❝❛②
r❛t❡✳ ❆s ♦♣t✐♠❛❧ ✈❛❧✉❡✱ ■ ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ✏❜② ❡②❡✑ τ = 20♠✐♥✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡ ❣❛s
✢♦✇ t❤r♦✉❣❤ t❤❡ ❜✉✛❡r ✈♦❧✉♠❡ ✐s ✈❛r②✐♥❣ ✐♥ t✐♠❡✱ t❤✐s ♦♣t✐♠❛❧ ❡st✐♠❛t✐♦♥ ♠❛② ♥♦t
❤♦❧❞ tr✉❡ ✐♥ ❣❡♥❡r❛❧✳ ❋✐♥❛❧❧②✱ ■ ❝♦♠♣❛r❡❞ t❤❡ ♠❛t❝❤✐♥❣ ✏✐♥t❡❣r❛t❡❞✑ ✶✲♠✐♥ ❈❘❉❙
✈❛❧✉❡s ✇✐t❤ t❤❡ ●❈ r❡s✉❧ts✳
■♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✱ t❤❡ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✐♥ ❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❜❡t✇❡❡♥ ❈❘❉❙ ❛♥❞ t❤❡ ❜✉✛❡r❡❞
❙♦✉t❤✲❊❛st ❛✐r ●❈ ❞❛t❛ ❛r❡ s❤♦✇♥ ❢♦r ▼❛r❝❤ ✷✵✶✹✳ ❙✐♠✐❧❛r t♦ t❤❡ ❋❚■❘ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥✱
❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♠❡❛s✉r❡❞ ❜② ❈❘❉❙ ❛♥❞ ●❈ ♠❛t❝❤ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ■▲❈❚✳
❚❤❡ ♠❡❛♥ ✈❛❧✉❡s ❛♥❞ ♠❡❞✐❛♥s ♦❢ t❤✐s ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ❛r❡ ❧✐st❡❞ ❛s ●❈✴❙❊ ✐♥ ❚❛❜❧❡ ✺✳✷
❛♥❞ ✺✳✸✳ ❲❤❡♥ ❝♦♠♣❛r✐♥❣ ❈❘❉❙ ✇✐t❤ t❤❡ ❝♦♥t✐♥✉♦✉s ❙♦✉t❤✲❲❡st ❛✐r ●❈ ❞❛t❛✱ t❤❡
r❡s✉❧ts ♦❢ ❈❘❉❙ ❛♥❞ ●❈✴❙❲ ♠❛t❝❤ ❢♦r ♠♦st ♠♦♥t❤s ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ■▲❈❚s ❢♦r ❈❖2 ❛♥❞
❈❍4 ✭s❡❡ ❚❛❜❧❡ ✺✳✷ ❛♥❞ ✺✳✸✮✳

✼✶
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Long−term Mean: 0.053+/−1.101 Median: 0.016

03.03.14 10.03.14 17.03.14 24.03.14 31.03.14

❋✐❣✉r❡ ✺✳✷✿ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ❞❛t❛ ♦❢ ❈❘❉❙ ❛♥❞ t❤❡ ❜✉✛❡r❡❞ ●❈
❞❛t❛✳ ❚❤❡ ✉♣♣❡r ♣❛♥❡❧ s❤♦✇s t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ❞❛t❛ ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥ts✳
❚❤❡ ❧♦✇❡r ♣❛♥❡❧ s❤♦✇s t❤❡ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♣♦✐♥ts ♦❢ t❤❡
✐♥str✉♠❡♥ts✳ ❊✐❣❤t ♦✉t❧✐❡rs ✇✐t❤ ❛♥ ♦✛s❡t ❜❡t✇❡❡♥ ✶✵ ❛♥❞ ✷✵ ♣♣♠ ✇❡r❡
✐❣♥♦r❡❞✳
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✺✳✹ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ δ13❈❖2 ✐♥ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r s❛♠♣❧❡s

✺✳✹✳✶ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ δ13❈❖2 ✐♥ ❝②❧✐♥❞❡r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts

❚❤❡ ❋❚■❘ ❛♥❞ t❤❡ ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ✭▼❙✮ ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ❛r❡ ❞✐r❡❝t❧② ❧✐♥❦❡❞ t♦
t❤❡ ❏❘❆❙✲s❝❛❧❡ ❜② ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡rs ✇❤✐❝❤ ❛r❡ s♣❡❝✐✜❡❞ ❜② ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡t❡r
♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❛t t❤❡ ▼P■ ❢♦r ❇✐♦❣❡♦❝❤❡♠✐str② ✐♥ ❏❡♥❛ ✭❧❛t❡r ♥♦t❡❞ ❛s ❏❊◆❆✮✳ ❚❤❡
♥♦♠✐♥❛❧ δ13❈❖2 ✈❛❧✉❡s ❢♦r t❤❡ ❈❘❉❙ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❛r❡ t❛❦❡♥ ❢r♦♠ ▼❙ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts
❛♥❞ ✐s t❤❡r❡❢♦r❡ ❧✐♥❦❡❞ t♦ t❤❡ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ▼❙✲s❝❛❧❡✳ ❆♥❞ ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡ ▼❙ ❛r❡ ❧✐♥❦❡❞
t♦ t❤❡ ❏❘❆❙✲s❝❛❧❡✱ ❛❧s♦ t❤❡ ❈❘❉❙ r❡s✉❧ts ❛r❡ ❧✐♥❦❡❞ t♦ t❤❡ ❏❘❆❙✲s❝❛❧❡✳ ■♥ t❤❡
✉♣♣❡r ♣❛♥❡❧ ♦❢ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✱ t❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ ✢❛s❦ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✇✐t❤ t❤❡ ♠❛ss s♣❡❝✲
tr♦♠❡t❡r ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ✭▼❙✮ ❛♥❞ ✐♥ ❏❡♥❛ ✭❏❊◆❆✮ ❛r❡ ❝♦♠♣❛r❡❞✳ ❚❤❡ r❡s✉❧ts ♠❛t❝❤✱
∆(δ13❈❖2)▼❙−❏❊◆❆ = (−0.012 ± 0.011)h✱ ❛♥❞ t❤✉s t❤❡ ▼❙ ✐s ✐♥❞❡❡❞ ❧✐♥❦❡❞ t♦
❏❘❆❙✲s❝❛❧❡✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ♠❡❛♥ ❞✐✛❡r❡♥❝❡s ♦❢ ∆(δ13❈❖2)❈❘❉❙−▼❙ =
(0.017±0.023)h ❛♥❞ ∆(δ13❈❖2)❈❘❉❙−❋❚■❘ = (0.036±0.023)h ✭s❡❝♦♥❞ ❛♥❞ ❢♦✉rt❤
♣❛♥❡❧ ♦❢ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✮✳ ❚❤❡ ♦✛❡st ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡s❡ ❞✐✛❡r❡♥❝❡s ♦❢ ✵✳✵✶✾h ♠❛t❝❤❡s t❤❡
✭✉♥✲s✐❣♥✐✜❝❛♥t✮ s❝❛❧❡ ♦✛s❡t ❜❡t✇❡❡♥ ▼❙ ❛♥❞ ❏❊◆❆ ❛♥❞ ✇❛s ❡①♣❡❝t❡❞ ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡
❋❚■❘ ✐s ❞✐r❡❝t❧② ♦♥ ❏❘❆❙✲❙❝❛❧❡✳

❆❧❧ t♦❣❡t❤❡r✱ t❤❡ ❈❘❉❙ ✐s ✐♥❞❡❡❞ ❧✐♥❦❡❞ t♦ ▼❙ s❝❛❧❡✱ t❤❡ r❡❧❛t✐✈❡❧② ❧❛r❣❡ st❛♥❞❛r❞
❞❡✈✐❛t✐♦♥ ✐s ❝❛✉s❡❞ ❜② t✇♦ ♦✉t❧✐❡rs ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ♣♦ss✐❜❧② r❛t❤❡r ❜❡❝❛✉s❡ ♦❢ s②st❡♠❛t✐❝
❡rr♦rs✱ ❡✳❣✳ ❜❛❞ ❝♦♥❞✐t✐♦♥❡❞ ♣r❡ss✉r❡ r❡❞✉❝❡rs✱ t❤❛♥ st❛t✐st✐❝❛❧❧② s✐❣♥✐✜❝❛♥t✳ ❲❤❡♥
❝♦♠♣❛r✐♥❣ ❈❘❉❙ ✇✐t❤ ❋❚■❘ ❛♥❞ ❏❊◆❆ ✇❡ ❡①♣❡❝t ❛ s❝❛❧❡ ♦✛s❡t ♦❢ 0.012h✳
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❋✐❣✉r❡ ✺✳✸✿ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ δ13❈❖2 ❞❛t❛ ❢r♦♠ ❝②❧✐♥❞❡r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ♦❢ t❤❡ ❈❘❉❙
✭s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✉s✐♥❣ ❯❍❊■✽✮ ❛♥❞ ❋❚■❘✳ ❚❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥✲
❞❛r❞ ❯❍❊■✽ ♦❢ t❤❡ ❈❘❉❙ ✐s ❣✐✈❡♥ ✐♥ ❝②❛♥ ❛♥❞ ♦♠✐tt❡❞ ❢r♦♠ t❤❡
q✉❛♥t✐t❛t✐✈❡ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥✱ ✐✳❡✳ ♠❡❛♥ ✈❛❧✉❡s ✭r❡❞ ❧✐♥❡s✮✳ ❲❡ ♦❜s❡r✈❡❞
❛ s❧✐❣❤t ♥❡❣❛t✐✈❡ ♦✛s❡t ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❍❉ ▼❙✲s❝❛❧❡ ❛♥❞ t❤❡ ❏❘❆❙✲s❝❛❧❡
♦❢ ▼❙✲❏❊◆❆ = (−0.012± 0.011)h ✭✉♣♣❡r ♣❛♥❡❧✮ ❛♥❞ ❛ s❝❛❧❡✲♦✛s❡t ♦❢
❈❘❉❙✲▼❙ = (0.017 ± 0.023)h ✭s❡❝♦♥❞ ♣❛♥❡❧✮✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ✇❡ ♦❜✲
s❡r✈❡❞ ♠❡❛♥ ♦✛s❡t ♦❢ ❈❘❉❙✲❋❚■❘ = (0.036± 0.023)h ✭❧♦✇❡r ♣❛♥❡❧✮✳

✼✹



✺✳✹✳✷ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ δ13❈❖2 ✐♥ ❝♦♥t✐♥✉♦✉s ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r
♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts

❚♦ ❝♦♠♣❛r❡ t❤❡ ❝♦♥t✐♥✉♦✉s ❞❛t❛ ♦❢ δ13❈❖2 ✐♥ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ♠❡❛s✉r❡❞ ❜② ❈❘❉❙ ❛♥❞
❋❚■❘✱ ✇❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞ t❤❡ s❛♠❡ ❞❛t❛ ❛✈❡r❛❣✐♥❣ ❛s ❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ ❝♦♥❝❡♥tr❛✲
t✐♦♥s ✭s❡❡ ❙❡❝t✐♦♥ ✺✳✸✳✶✮✳ ❚❤❡ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ t❤❡ ✸✵✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ✐s s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✲
✉r❡ ✺✳✹✳ ❆❧r❡❛❞② ❜② ❡②❡✱ ❛♥ ♦✛s❡t ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ❞❛t❛ ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥ts ❝❛♥ ❜❡ s❡❡♥
✭✉♣♣❡r ♣❛♥❡❧✮ ❛♥❞ ✐s q✉❛♥t✐✜❡❞ ✐♥ t❤❡ ♠✐❞❞❧❡ ♣❛♥❡❧ ✇❤❡r❡ ∆(δ13❈❖2)❈❘❉❙−❋❚■❘ =
(0.05±0.14)h✳ ❋♦r ❡✈❡r② ♠♦♥t❤ ♦❢ t❤❡ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ ♣❡r✐♦❞ ❢r♦♠ ❏❛♥✉❛r② t♦ ▼❛② ✷✵✶✹✱
❛ s✐❣♥✐✜❝❛♥t ♣♦s✐t✐✈❡ ♦✛s❡t ✇❛s ♦❜s❡r✈❡❞ ✭s❡❡ ❚❛❜❧❡ ✺✳✷ ❛♥❞ ✺✳✸✮✳ ■♥ ❏❛♥✉❛r② ❛♥❞
❋❡❜r✉❛r② ✷✵✶✹✱ t❤❡ ♦✛s❡t ✇❛s ✉♣ t♦ ✵✳✶✾h ❜✉t ❢♦r t❤✐s ♣❡r✐♦❞ t❤❡ ❋❚■❘ ❞❛t❛ ❛r❡ ♥♦t
r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡ ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡ ♠❛❣♥❡s✐✉♠✲♣❡r❝❤❧♦r❛t❡ ❝❛rtr✐❞❣❡ ♦❢ t❤❡ ❋❚■❘ ✇❛s ♣♦t❡♥✲
t✐❛❧❧② ❝♦♥t❛♠✐♥❛t❡❞ ❜② ❛♥ ✉♥❦♥♦✇♥ s✉❜st❛♥❝❡ ❢r♦♠ ❉❡❝❡♠❜❡r ✷✵✶✸ ✉♥t✐❧ ❋❡❜r✉❛r②
✷✵✶✹✳ ❆❧❧ t♦❣❡t❤❡r✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❛ s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ✐♥ ❛♠❜✐❡♥t δ13❈❖2 r❡s✉❧ts ♦❢
∆(δ13❈❖2)❈❘❉❙−❋❚■❘ = 0.06− 0.11h ✭♠♦♥t❤❧② ♠❡❞✐❛♥s✮✳ ❚❤✐s ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ✐s ❛❜♦✉t
✰✵✳✵✺h ❧❛r❣❡r t❤❛♥ t❤❡ s❝❛❧❡✲♦✛s❡t ✇❡ ❤❛✈❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ✐♥ ❝②❧✐♥❞❡r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✭s❡❡
❙❡❝t✐♦♥ ✺✳✹✳✶✮✳

✺✳✹✳✸ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ δ13❈❖2 ✇✐t❤ ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡tr② ❜② ❡✈❡♥t
✢❛s❦s

❲❤✐❧❡ ❈❘❉❙✱ ❋❚■❘✱ ❛♥❞ ●❈ ❛r❡ ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ♠♦♥✐t♦r✐♥❣ t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r✱ ❛ ♠❛ss
s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ✉s✉❛❧❧② ♠❡❛s✉r❡s ❝②❧✐♥❞❡r ❛♥❞ ✢❛s❦ s❛♠♣❧❡s✳ ❖♥ t❤❡ ♦t❤❡r ❤❛♥❞✱ ♠❛ss
s♣❡❝tr♦♠❡tr② ✐s ❝✉rr❡♥t❧② t❤❡ ♠♦st ❛❝❝✉r❛t❡ ♠❡t❤♦❞ ♦❢ ✐s♦t♦♣✐❝ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❛♥❞
t❤✉s ✐t ✐s ✐♠♣♦rt❛♥t t♦ ❝♦♠♣❛r❡ t❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ ❞❛t❛ ♦❢ ❛♥② ♦♣t✐❝❛❧ ✐♥str✉♠❡♥t ✇✐t❤ t❤❡
r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡t❡r✳ ❚❤❡ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r s❛♠♣❧❡s ❢♦r t❤❡ ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡t❡r
❛r❡ t❛❦❡♥ ✇✐t❤ ❛♥ ❡✈❡♥t s❛♠♣❧❡r ❬◆❡✉❜❡rt ❡t ❛❧✳✱ ✷✵✵✹❪ ✇❤✐❝❤ t❛❦❡s s❡♠✐✲❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧②
❡✈❡r② ✷ ❤♦✉rs ❛♥ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r s❛♠♣❧❡ ❢r♦♠ t❤❡ ❙♦✉t❤✲❊❛st ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ✐♥t❛❦❡ ❧✐♥❡ ❛♥❞
❤❛s t❤❡ ♣♦ss✐❜✐❧✐t② t♦ ❝♦❧❧❡❝t ✶✵ ✢❛s❦s✳ ❚❤✉s✱ ❡✈❡r② ✷✵ ❤♦✉rs ❛ ✜❧❧❡❞ ✢❛s❦ ✐s ♦♣❡♥❡❞
❛♥❞ r❡✜❧❧❡❞✳ ❲❤❡♥ ✇❡ ❞❡t❡❝t ❛♥ ❡✈❡♥t✱ ❡✳❣✳ ❛ ♣❡❛❦ ✐♥ ❛♠❜✐❡♥t δ13❈❖2 ♦r δ13❈❍4

s✐❣♥❛t✉r❡✱ ✇✐t❤ ♦♥❡ ♦❢ t❤❡ ✐♥✲s✐t✉ ✐♥str✉♠❡♥ts✱ ✇❡ st♦♣ t❤❡ ❡✈❡♥t s❛♠♣❧❡r✳ ❚❤❡ ❡✈❡♥t
✢❛s❦s ❛r❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ❛t t❤❡ ●❈ ❢♦r t❤❡ ❣❛s ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❛♥❞ ❛t t❤❡
♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ❢♦r δ13❈❖2✳ ❆❞❞✐t✐♦♥❛❧❧②✱ ❢♦r ♦♥❡ ❡✈❡♥t t❤❡ ✢❛s❦s ✇❡r❡ ♠❡❛s✉r❡❞
❛t t❤❡ ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡t❡rs ❛t t❤❡ ▼P■ ✐♥ ❏❡♥❛ ❢♦r δ13❈❖2 ❛♥❞ δ13❈❍4✳

❚❤❡ ❡✈❡♥t ✢❛s❦s ❛r❡ ✐♥t❡❣r❛t❡❞ s❛♠♣❧❡s✳ ❊❛❝❤ ✢❛s❦ ✐s ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ✢✉s❤❡❞ ❛t ✶ ❜❛r
✉♥t✐❧ t❤❡ ❡✈❡♥t s❛♠♣❧❡r ❝❧♦s❡s ✐ts ♦✉t❧❡t✳ ❆❢t❡r t❤❡ ❝❧♦s✐♥❣✱ t❤❡ ✢❛s❦ ✐s ✜❧❧❡❞ t♦ ✷ ❜❛r✱
✇❤❛t r❡q✉✐r❡s ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡❧② ✺♠✐♥✳ ❚♦ ❝♦♠♣❛r❡ t❤❡ ❝♦♥t✐♥✉♦✉s ❈❘❉❙ ❞❛t❛ ✇✐t❤
t❤❡ ❡✈❡♥t ✢❛s❦s✱ ✇❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ✐♥t❡❣r❛t❡❞ ❈❘❉❙ ❞❛t❛ ❛❝❝♦r❞✐♥❣ t♦ ❊q✳ ✺✳✷ ✉♥t✐❧ t❤❡
❝❧♦s✐♥❣ ❛♥❞ ♠♦❞❡❧❧❡❞ t❤❡ ❝♦♥tr✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❡①tr❛ ✶ ❜❛r ❥✉st ❜② ❛❞❞✐♥❣ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥✲
tr❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ♥❡①t ♠✐♥✉t❡✳ ❚❤❡ ❋❚■❘ ❤❛s ♦♥❧② ✸✲♠✐♥ ✈❛❧✉❡s ❛♥❞ ❢♦r ❝♦♠♣❛r✐s♦♥
❥✉st t❤❡ ❛✈❡r❛❣❡ ♦✈❡r t❤❡ t❤r❡❡ ✸✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡ ✈❛❧✉❡s ❜❡❢♦r❡ t❤❡ ❝❧♦s✉r❡ t✐♠❡ ♦❢ t❤❡
❡✈❡♥t ✢❛s❦ ✐s ✉s❡❞✳ ❚❤❡ t✐♠❡ s❝❛❧❡ ✐s ❛❢t❡r✇❛r❞s ❛❞❥✉st❡❞ ❛s ❞✐s❝✉ss❡❞ ❜❡❧♦✇✳
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❲❡ ✇❡r❡ ❛❜❧❡ t♦ ❝❛t❝❤ t❤❡ ❡✈❡♥t ❢r♦♠ ✵✸✳✵✸✳✷✵✶✹ t♦ ✵✹✳✵✸✳✷✵✶✹ ✇❤❡r❡ ❈❖2 ✐♥❝r❡❛s❡❞
❜② ❛❜♦✉t ✻✵ ♣♣♠ ❛♥❞ δ13❈❖2 ❞❡❝r❡❛s❡❞ ❜② ♠♦r❡ t❤❛♥ ✸h ❛♥❞ δ13❈❍4 ✐♥❝r❡❛s❡❞ ❜②
✶h ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✺✮✳ ❯♥❢♦rt✉♥❛t❡❧②✱ t❤❡ ❡✈❡♥t s❛♠♣❧❡r ❞✐❞ ♥♦t ❝❧♦s❡ t❤❡ ❧❛st ✢❛s❦✱
✇❤✐❝❤ ✇♦✉❧❞ ❤❛✈❡ ♠♦♥✐t♦r❡❞ t❤❡ ❞❡❝❧✐♥❡ ♦❢ t❤❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♣❡❛❦✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱
t❤❡ ❢♦✉rt❤ ❛♥❞ ♥✐♥t❤ ✢❛s❦ ❤❛✈❡ t♦ ❜❡ ♦♠✐tt❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ❜❡❝❛✉s❡ ✐ts ❝❧♦✲
s✉r❡ t✐♠❡s ❝♦❧❧✐❞❡❞ ✇✐t❤ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♦r q✉❛❧✐t② ❝♦♥tr♦❧ ✐♥t❡r✈❛❧s ♦❢ t❤❡ ❈❘❉❙✳
❉❡s♣✐t❡ t❤❡ ❡①♣❧❛✐♥❡❞ ❞❛t❛ tr❡❛t♠❡♥t✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ✐♥ t❤❡ t✐♠❡ s❡r✐❡s ♦❢ t❤❡ ❈❖2 ❛♥❞
❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s t❤❛t t❤❡ ✢❛s❦ ❞❛t❛ ❛r❡ ❞❡❧❛②❡❞ ✇✐t❤ r❡s♣❡❝t t♦ t❤❡ ✐♥t❡❣r❛t❡❞
❈❘❉❙ ❞❛t❛✳ ❚❤✐s ♠✐❣❤t ❜❡ ❝❛✉s❡❞ ❜② ❛ ✇r♦♥❣ t✐♠❡ st❛♠♣ ♦❢ t❤❡ ❡✈❡♥t s❛♠♣❧❡r
✇❤❡r❡❢♦r❡ ✇❡ tr❡❛t❡❞ t❤❡ t✐♠❡ st❛♠♣ ❛s ❛ ✈✐rt✉❛❧❧② ❢r❡❡ ♣❛r❛♠❡t❡r✳ ❚♦ ❛❞❥✉st t❤❡
t✐♠❡ s❝❛❧❡s✱ ✇❡ ❝♦♠♣❛r❡❞ t❤❡ t✐♠❡ s❡r✐❡s ♦❢ t❤❡ ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ♦❢
❈❘❉❙ ❛♥❞ ✢❛s❦s✱ ❛♥❞ ❧♦♦❦❡❞ ❢♦r t❤❡ ❜❡st ❛❝❝♦r❞❛♥❝❡ ❜② s❤✐❢t✐♥❣ t❤❡ t✐♠❡ st❛♠♣
♦❢ t❤❡ ❡✈❡♥t ✢❛s❦s✳ ❆s ❛♣♣❛r❡♥t❧② ♦♣t✐♠❛❧ r❡s✉❧t✱ ✇❡ s❤✐❢t❡❞ ❛❧❧ ✢❛s❦ ❞❛t❛ ✶✻♠✐♥
❜❛❝❦ ✐♥ t✐♠❡✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ s♦♠❡ ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts ♠❛t❝❤ ❜❡tt❡r ❢♦r ❛ s❤✐❢t ♦❢ ✷ ♠♦r❡ r❡s♣❡❝✲
t✐✈❡❧② ❧❡ss ♠✐♥✉t❡s✳ ❚❤✐s ✉♥❝❡rt❛✐♥t② ✐♥ t✐♠❡ ❝♦♥tr✐❜✉t❡s str♦♥❣❧② t♦ t❤❡ ♦✛s❡t ✐♥
t❤❡ δ13❈❖2 ❝♦♠♣❛r✐s♦♥✳
❚❤❡ ✭✐♥t❡❣r❛t❡❞✮ δ13❈❖2 ❞❛t❛ ♦❢ ❈❘❉❙✱ ❋❚■❘✱ ❛♥❞ t❤❡ ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ✐♥ ❍❡✐✲
❞❡❧❜❡r❣ ✭▼❙✮ ❛♥❞ ✐♥ ❏❡♥❛ ✭❏❊◆❆✮ ❛r❡ s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✻ ✐♥ t❤❡ ♠✐❞❞❧❡ ❛♥❞ ❧♦✇❡r
♣❛♥❡❧s✳ ❚❤❡ ❡rr♦r ❜❛rs ✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❡ ✈❛r✐❛t✐♦♥s ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ❡♥✈❡❧♦♣✐♥❣ ✾✲♠✐♥ ✐♥t❡r✈❛❧✱
✐✳❡✳ t❤❡ ♠❛①✐♠✉♠ ❛♥❞ ♠✐♥✐♠✉♠ ✈❛❧✉❡s✱ ❛♥❞ ❣✐✈❡ ❛ ❤✐♥t ♦❢ t❤❡ ✐♠♣❛❝t ♦❢ t❤❡ ✉♥✲
❝❡rt❛✐♥t② ✐♥ t✐♠❡✳ ❲✐t❤✐♥ t❤❡s❡ ❡rr♦rs ❜❛rs✱ t❤❡ ❈❘❉❙ ❞❛t❛ ♠❛t❝❤ t❤❡ ❏❘❆❙✲s❝❛❧❡✱
✐✳❡✳ ❏❊◆❆✱ ✇✐t❤✐♥ ±✵✳✶h✳ ❋♦r t❤❡ s❡❝♦♥❞ ❛♥❞ ❢♦✉rt❤ ❞❛t❛ ♣♦✐♥t ✇❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❛ ♠❡❛♥
♦✛s❡t ♦❢ ∆(δ13❈❖2)❈❘❉❙−❏❊◆❆ = −0.3h✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❡①❛❝t❧② ❢♦r t❤❡s❡ ❞❛t❛ ❛❧s♦ t❤❡
❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ❞✐❞ ♥♦t ♠❛t❝❤ s✉✣❝✐❡♥t❧② ❛❢t❡r t❤❡ t✐♠❡ s❤✐❢t✳ ❚❤✉s t❤❡ ♠❡❛♥ ♦✛✲
s❡ts ♦❢ t❤❡s❡ ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts ❛r❡ ❞♦♠✐♥❛t❡❞ ❜② ❛ ♥♦♥✲♦♣t✐♠❛❧ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ r❛t❤❡r t❤❛♥ ❛
♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♦✛s❡t✳
❋♦r t❤❡ ❛♣♣❧✐❡❞ t✐♠❡ s❤✐❢t ♦❢ ✶✻♠✐♥✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ♥♦ s✐❣♥✐✜❝❛♥t s②st❡♠❛t✐❝ ♦✛s❡t
❜❡t✇❡❡♥ ❈❘❉❙ ❛♥❞ t❤❡ ♦t❤❡r ✐♥str✉♠❡♥ts✱ t❤❡ ♦✈❡r✲❛❧❧ ♠❡❛♥ ♦✛s❡t ❛♥❞ st❛♥❞❛r❞
❞❡✈✐❛t✐♦♥ ❛r❡ ∆(δ13❈❖2)❈❘❉❙−❏❊◆❆ = (−0.11±0.18)h ❛♥❞ ∆(δ13❈❖2)❈❘❉❙−❋❚■❘ =
(−0.07 ± 0.17)h✱ ✇❤❡r❡ t❤❡ ♦✛s❡ts ❛r❡ ♥♦t s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❛♥❞ t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥
❞♦♠✐♥❛t❡❞ ❜② t❤❡ ✉♥❝❡rt❛✐♥t② ✐♥ t✐♠❡ ❛♥❞ t❤❡ ❞✐✛❡r❡♥t t❡♠♣♦r❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
✐♥str✉♠❡♥ts✳
❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤✐s ✐s ♥♦t t❤❛t ✐♥❝♦♥s✐st❡♥t ✇✐t❤ t❤❡ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ ❝♦♥t✐♥✉♦✉s ❞❛t❛
✐♥ ▼❛r❝❤ ✷✵✶✹ ✭s❡❡ ❙❡❝t✐♦♥ ✺✳✹✳✷✮ ❜❡❝❛✉s❡ ❛t t❤❡ ✵✸✳✵✸✳✷✵✶✹ ❛♥❞ ✵✸✳✵✹✳✷✵✶✹ ✐♥❞❡❡❞
♥♦ ♦✛s❡t ✐♥ ❈❘❉❙ ❛♥❞ ❋❚■❘ ❤❛s ❜❡❡♥ ♦❜s❡r✈❡❞ ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✹✮✳
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❧♦✇ ❛♥❞ ✺✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ✐♥ ❜❧❛❝❦✮ ❞✉r✐♥❣ t❤❡ ❡✈❡♥t ❢r♦♠ ✵✸✳✵✸✳✷✵✶✹ t♦
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❋✐❣✉r❡ ✺✳✻✿ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ δ13❈❖2 r❡s✉❧ts ♦❢ ❞✐✛❡r❡♥t ✐♥str✉♠❡♥ts ✭❈❘❉❙✱ ❋❚■❘✱
▼❙ ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣✱ ❛♥❞ ▼❙ ✐♥ ❏❊◆❆✮✳ ❯♣♣❡r ♣❛♥❡❧✿ ❚❤❡ ♦r❛♥❣❡ ❝✐r❝❧❡s
❣✐✈❡ t❤❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ✐♥t❡❣r❛t❡❞ ❞❛t❛ ♠❡❛s✉r❡❞ ❜② t❤❡ ❈❘❉❙ ✇✐t❤ ❛ r❡s✲
♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ ✶♠✐♥✳ ❚❤❡ ❜❧❛❝❦ ❞♦ts ❛r❡ t❤❡ ✐♥t❡❣r❛t❡❞ ❈❘❉❙ ❞❛t❛ ✇❤✐❝❤
❛r❡ ✉s❡❞ ❢♦r t❤❡ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥✳ ▼✐❞❞❧❡ ♣❛♥❡❧✿ ❘❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ❢♦✉r ✐♥str✉✲
♠❡♥ts✳ ❚❤❡ ❡rr♦r ❜❛rs ✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❡ ♠✐♥✐♠✉♠ ❛♥❞ ♠❛①✐♠✉♠ ❈❘❉❙✲
✈❛❧✉❡s ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ❡♥✈❡❧♦♣✐♥❣ ✾✲♠✐♥ ✐♥t❡r✈❛❧✳ ❚❤❡ ❡rr♦rs ♦❢ t❤❡ ♦t❤❡r
✐♥str✉♠❡♥ts ❛r❡ ♥♦t s❤♦✇♥✳ ▲♦✇❡r ♣❛♥❡❧✿ ❉❡✈✐❛t✐♦♥ ✐♥ δ13❈❖2 ♠❡❛✲
s✉r❡❞ ❜② t❤❡ ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ✐♥ ❏❡♥❛ ❛♥❞ t❤❡ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ✐♥str✉♠❡♥ts✳
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✺✳✺ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ♦❢ δ13❈❍4 ✇✐t❤ ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡tr②

❇❡s✐❞❡s t❤❡ ❈❘❉❙✱ ♦♥❧② ❛ ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ❛t t❤❡ ▼P■ ✐♥ ❏❡♥❛ ✐s ❛❜❧❡ t♦ ♠❡❛s✉r❡
δ13❈❍4✳ ❋♦r t❤❡ ❡✈❡♥t ✢❛s❦ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥✱ ✇❡ ❛♣♣❧✐❡❞ t❤❡ s✐♠✐❧❛r ❞❛t❛ tr❡❛t♠❡♥t ❛s
✐♥ t❤❡ ❝❛s❡ ♦❢ δ13❈❖2 ✭s❡❡ ❋✐❣✉r❡ ✺✳✼✮✳ ❚❤❡ ❛❝t✉❛❧ ❡✈❡♥t ♣❡❛❦ ✐s s❦❡t❝❤❡❞ ❜② ✼✲♠✐♥
❛✈❡r❛❣❡s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ✐♥t❡❣r❛t❡❞ ❈❘❉❙ ❞❛t❛✱ t❤❡ ❜❧❛❝❦ ♣♦✐♥ts ❛♥❞ ❡rr♦r ❜❛rs
✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❡ ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ✶✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ❛♥❞ t❤❡ ✈❛r✐❛t✐♦♥s ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ❡♥✈❡❧♦♣✐♥❣ ✼✲
♠✐♥ ✐♥t❡r✈❛❧✳ ❚❤❡ ✼✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ❛♥❞ ❏❊◆❆ ♠❛t❝❤ ♣❡r❢❡❝t❧② ❢♦r t❤❡ ❢♦✉rt❤ ❛♥❞
s❡✈❡♥t❤ ✢❛s❦s ❜✉t ❜❡❝❛✉s❡ ♦❢ t❤❡ ❧❛r❣❡ ✈❛r✐❛t✐♦♥s ❛❧s♦ t❤❡s❡s ❞✐✛❡r❡♥❝❡s ❛r❡ ♥♦t
s✐❣♥✐✜❝❛♥t✳ ❚❤✉s✱ ❢♦r ✼✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ❈❘❉❙ ❛♥❞ ❏❊◆❆ ❛r❡ ❝♦♠♣❛t✐❜❧❡ ✇✐t❤✐♥ t❤❡
st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ ❛❜♦✉t ✵✳✺h✳
❖♥ t❤❡ ♦t❤❡r ❤❛♥❞✱ ❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ✇✐t❤ ❛ ❤✐❣❤❡r t❡♠♣♦r❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ✐s ♥♦t ♣♦ss✐❜❧❡✳
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7min
CRDS
JENA

❋✐❣✉r❡ ✺✳✼✿ ❈♦♠♣❛r✐s♦♥ ✐♥ δ13❈❍4 ❜❡t✇❡❡♥ ❈❘❉❙ ❛♥❞ ❏❡♥❛ ▼❙✳ ❚❤❡ ❛❝t✉❛❧ ❡✈❡♥t
♣❡❛❦ ✐s s❦❡t❝❤❡❞ ❜② ✼✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ✐♥t❡❣r❛t❡❞ ❈❘❉❙
❞❛t❛✱ t❤❡ ❜❧❛❝❦ ♣♦✐♥ts ❛♥❞ ❡rr♦r ❜❛rs ✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❡ ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ✶✲♠✐♥ ❛✈✲
❡r❛❣❡s ❛♥❞ t❤❡ ✈❛r✐❛t✐♦♥s ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ❡♥✈❡❧♦♣✐♥❣ ✼✲♠✐♥ ✐♥t❡r✈❛❧✳
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✻ ❚✐♠❡ s❡r✐❡s ♦❢ δ13❈❍4 ✐♥ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s

❚❤❡ ♦r✐❣✐♥ ♦❢ t❤❡ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s ✐♥ t❤❡ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ❣❛s s✉♣♣❧② ✐s ❡✐t❤❡r ❘✉ss✐❛ ♦r t❤❡
◆♦rt❤ ❙❡❛✳ ■♥ t❤❡ ✶✾✾✵s✱ ✐♥ s✉♠♠❡r t❤❡ s✉♣♣❧② ❝♦♥s✐st❡❞ ♠♦st❧② ♦❢ t❤❡ ❝❤❡❛♣❡r
❘✉ss✐❛♥ ❣❛s ✇❤❡r❡❛s ✐♥ ✇✐♥t❡r ♠♦st ♦❢ t❤❡ ❣❛s ❝❛♠❡ ❢r♦♠ t❤❡ ◆♦rt❤ ❙❡❛ ❞✉❡ t♦
s❤♦rt❛❣❡ ♦❢ ❘✉ss✐❛♥ ❣❛s✳ ●❧❛t③❡❧✲▼❛tt❤❡✐❡r ❬✶✾✾✼❪ ♦❜s❡r✈❡❞ t❤✐s ❛♥♥✉❛❧ ❝❤❛♥❣❡ ❜②
❞✐r❡❝t ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ♦❢ t❤❡ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s ♣r♦✈✐❞❡❞ ❜② t❤❡ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ❣❛s s✉♣♣❧②✳ ❚❤❡
♠❡❛s✉r❡❞ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡ s❤♦✇❡❞ s✐❣♥✐✜❝❛♥t s❡❛s♦♥❛❧ ✈❛r✐❛t✐♦♥s✳ ❋r♦♠ ✶✾✾✶ t♦
✶✾✾✼✱ ✐t ✈❛r✐❡❞ r♦✉❣❤❧② ❢r♦♠ δ13❈❍4 = −50h ✐♥ s✉♠♠❡r t♦ δ13❈❍4 = −35h ✐♥
✇✐♥t❡r✳ ❚❤❡s❡ ✈❛❧✉❡s ♠❛t❝❤ ✈❡r② ✇❡❧❧ ✇✐t❤ t❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ ◆♦rt❤ ❙❡❛ ❣❛s
❛♥❞ ❘✉ss✐❛♥ ❣❛s✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❑♥♦✇❧❡❞❣❡ ❛❜♦✉t t❤❡ ❛♥♥✉❛❧ ✈❛r✐❛t✐♦♥s ✐♥ t❤❡ δ13❈❍4

s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ t❤❡ ❞♦♠❡st✐❝ ❣❛s s✉♣♣❧② ♠❛② ❧❡❛❞ t♦ ✐♠♣♦rt❛♥t ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s✳ ❋✐rst ♦❢
❛❧❧✱ ✐t ❛❧❧♦✇s ❛♥ ❛❝❝✉r❛t❡ ❡st✐♠❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ δ13❈❖2 s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ ✭❞♦♠❡st✐❝✮ ❤❡❛t✐♥❣
✇✐t❤ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s ❛♥❞ ✐ts s❡❛s♦♥❛❧ ✈❛r✐❛t✐♦♥s✳

❋✐❣✉r❡ ✻✳✶✿ ❆♥♥✉❛❧ ✈❛r✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ δ13❈❍4 ✐♥ t❤❡ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s ♣r♦✈✐❞❡❞ ❜② ❍❡✐❞❡❧✲
❜❡r❣ ❙t❛❞t✇❡r❦❡✳ ❚❤❡ ✜❣✉r❡ s❤♦✇s ✉♥♣✉❜❧✐s❤❡❞ ❞❛t❛ ❢r♦♠ ▲❡✈✐♥ ❡t ❛❧✳✱
❛ s✐♠✐❧❛r ✜❣✉r❡ ❝❛♥ ❜❡ ❢♦✉♥❞ ✐♥ ❬●❧❛t③❡❧✲▼❛tt❤❡✐❡r✱ ✶✾✾✼❪✳

❇❡t✇❡❡♥ ✶✾✾✶ ❛♥❞ ✶✾✾✼✱ ♦♥❧② ♠♦♥t❤❧② ✐♥t❡❣r❛t❡❞ s❛♠♣❧❡s ✇❡r❡ ❛♥❛❧②s❡❞✳ ❚❤✐s ♠❡❛✲
s✉r❡♠❡♥t ♣r♦❣r❛♠ ✇❛s st♦♣♣❡❞ ✐♥ t❤❡ ❡♥❞ ♦❢ t❤❡ ❧❛st ♠✐❧❧❡♥✐✉♠✱ ❛❧s♦ ❞✉❡ t♦ t❤❡
r❡❧❛t✐✈❡❧② ❤✐❣❤ ❡✛♦rt✳ ❉✉❡ t♦ t❤❡ ♣♦ss✐❜❧❡ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ✇❡ ✇❛♥t t♦ ❝♦♥t✐♥✉❡ t❤✐s
♠♦♥✐t♦r✐♥❣ ♦❢ t❤❡ t✐♠❡ s❡r✐❡s ♦❢ δ13❈❍4 ✐♥ t❤❡ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s ✉s✐♥❣ ❈❘❉❙✳ ❍❡r❡❜②✱
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♣✉r❡ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s s❛♠♣❧❡s ❝❛♥ ❜❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❡✈❡r② ✸✵✲✻✵♠✐♥ ❛♥❞ ✇✐t❤ ♦♥❧② ♠♦❞❡r❛t❡
♣r❡tr❡❛t♠❡♥t✳

✻✳✶ ◆❛t✉r❛❧ ❣❛s s❛♠♣❧❡s

❋r♦♠ ❏❛♥✉❛r② ✷✵✶✷ t♦ ❋❡❜r✉❛r② ✷✵✶✹✱ ❡✈❡r② ✇❡❡❦ ♦♥❝❡ ♦r t✇✐❝❡ t✇♦ s❛♠♣❧❡ ❜❛❣s
✇❡r❡ ✜❧❧❡❞ ✇✐t❤ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s ♣r♦✈✐❞❡❞ ❜② t❤❡ ❣❛s ❧✐♥❡ ✐♥ t❤❡ 14❈✲❧❛❜♦r❛t♦r② ♦❢ ♦✉r
✐♥st✐t✉t❡✳ ❚♦ ❛✈♦✐❞ ❛ ❝♦♥tr✐❜✉t✐♦♥ ❢r♦♠ ♥♦t✲✉♣✲t♦✲❞❛t❡ ❣❛s✱ ✇❡ ✢✉s❤❡❞ t❤❡ ❣❛s ❧✐♥❡
❢♦r ✶✵✲✷✵ s ❜❡❢♦r❡ ✜❧❧✐♥❣ t❤❡ ❜❛❣s✳ ❯♥❢♦rt✉♥❛t❡❧②✱ ❢♦r ♠♦st ♦❢ t❤❡ t✐♠❡ ✇❡ ✇❡r❡ t❤❡
♦♥❧② ❝♦♥s✉♠❡r ✐♥ t❤❡ ✇❤♦❧❡ s❡✈❡♥✲✢♦♦r❡❞ ❜✉✐❧❞✐♥❣✳ ❚❤✉s✱ t❤❡ ♠❛✐♥ s✉♣♣❧② ❧✐♥❡ ♦❢
t❤❡ ♦✈❡r❛❧❧ ❜✉✐❧❞✐♥❣ ✇❛s ♥♦t ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ✢✉s❤❡❞✳
❆❢t❡r ✇❡ r❡❝❡✐✈❡❞ t❤❡ ❜❛❞ ♥❡✇s ✐♥ ❋❡❜r✉❛r② ✷✵✶✹✱ ✇❡ t❡st❡❞ ✇❤❡t❤❡r ♦✉r ✢✉s❤✐♥❣
t✐♠❡ ✇❛s st✐❧❧ ❧♦♥❣ ❡♥♦✉❣❤ t♦ ✢✉s❤ ❛❧s♦ t❤❡ ♠❛✐♥ ❧✐♥❡ ♦r ✇❤❡t❤❡r ✇❡ ❛❧✇❛②s ❥✉st ♦❜✲
t❛✐♥❡❞ t❤❡ ❣❛s ✇❤✐❝❤ ✇❛s st❛♥❞✐♥❣ ✐♥ t❤❡ ♠❛✐♥ ❧✐♥❡ s✐♥❝❡ t❤❡ ❧❛st ♠❛ss✐✈❡ ❡①tr❛❝t✐♦♥✳
❚♦ t❡st ✐t✱ t❤❡ ♠❛✐♥ ❣❛s ❧✐♥❡ ✇❛s ❝♦♠♣❧❡t❡❧② ✢✉s❤❡❞ ❜② ❜✉r♥✐♥❣ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s ❢♦r ❤♦✉rs
❛♥❞ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s ✇❛s s❛♠♣❧❡❞ ✐♥ ❜❛❣s ❜❡❢♦r❡ ❛♥❞ ❛❢t❡r t❤❡ ✢✉s❤✐♥❣✳ ❲❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❛
❤✐❣❤❧② s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❝❤❛♥❣❡ ✐♥ t❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡ ❢r♦♠ −37.5h t♦ −42.1h ❢r♦♠
❜❡❢♦r❡ t♦ ❛❢t❡r t❤❡ ✢✉s❤✐♥❣✳ ❚❤✉s✱ ✇❡ ❧♦st ♠♦st t❡♠♣♦r❛❧ ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ❛❜♦✉t ❛❧❧ ❜❛❣s
❛r❝❤✐✈❡❞ ✉♥t✐❧ ❋❡❜r✉❛r② ✷✵✶✹✳ ❚❤❡s❡ s❛♠♣❧❡s ❛r❡ t❤❡r❡❢♦r❡ ♥♦t ❢✉rt❤❡r ❛♥❛❧②s❡❞✳
❆s ✇❡ ❞✐❞ ♥♦t ✇❛♥t t♦ ❝♦♠♣❧❡t❡❧② ✢✉s❤ t❤❡ ✇❤♦❧❡ ♠❛✐♥ ❧✐♥❡ ❜❡❢♦r❡ ✜❧❧✐♥❣ ❛♥ ❛r❝❤✐✈❡
❜❛❣✱ ✇❡ ❧♦♦❦❡❞ ❢♦r ❛ ✢✉❡♥t❧② ✢✉s❤❡❞ ❣❛s s✉♣♣❧② ❛♥❞ ❢♦✉♥❞ ❛ t❡♠♣♦r❛r② s✉♣♣❧② ✐♥ t❤❡
❧❛❜♦r❛t♦r② ♦❢ t❤❡ ✏❆♥♦r❣❛♥✐❝ ♣r❛❝✐t✐❝❛❧ ❝♦✉r❝❡✑ ✐♥ t❤❡ ■♥st✐t✉t❡ ♦❢ ❈❤❡♠✐str② ✭❍❡✐✲
❞❡❧❜❡r❣ ❯♥✐✈❡rs✐t②✮✳ ❯♥❢♦rt✉♥❛t❡❧②✱ t❤✐s ❝♦✉rs❡ ✇❛s ❡♥❞✐♥❣ ✐♥ ❆♣r✐❧ ✷✵✶✹✳ ❍♦✇❡✈❡r✱
✇❡ ✇❡r❡ ❛❜❧❡ t♦ ❛r❝❤✐✈❡ s❡✈❡r❛❧ ❜❛❣s ❢r♦♠ ❋❡❜r✉❛r② t♦ ❆♣r✐❧ ✷✵✶✹ ❛♥❞ ❛r❡ t❤❡r❡❢♦r❡
❛❜❧❡ t♦ ❣✐✈❡ ❛ t②♣✐❝❛❧ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡ ❢♦r t❤❡ ❡♥❞ ♦❢ t❤❡ ✇✐♥t❡r ♣❡r✐♦❞✳ ❉✉❡ t♦ t❤❡
❧❛❝❦ ♦❢ ❛ ♠♦r❡ s✉✐t❛❜❧❡ ❣❛s s✉♣♣❧② s✐♥❝❡ ❆♣r✐❧ ✷✵✶✹✱ ▼❛rt✐♥❛ ❙❝❤♠✐❞t ♣r♦✈✐❞❡❞ ✐♥
❏✉♥❡ ✷✵✶✹ s❡✈❡r❛❧ s❛♠♣❧❡s t❛❦❡♥ ❢r♦♠ ❤❡r ❞♦♠❡st✐❝ ❣❛s st♦✈❡✳

✻✳✷ ▼❡❛s✉r❡♠❡♥t ♠❡t❤♦❞

▼❡❛s✉r✐♥❣ ✐♥ t❤❡ s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s ♠♦❞❡✱ t❤❡ ❣✉❛r❛♥t❡❡❞ s♣❡❝tr❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ r❛♥❣❡
❢♦r ❈❍4 ✐s ✶✳✽✲✶✷ ♣♣♠ ✐♥ ❍P✲♠♦❞❡ ❛♥❞ ✶✵✲✺✵✵ ✐♥ ❍❘✲♠♦❞❡ ❬P✐❝❛rr♦✱ ✷✵✶✷❪✳ ❚❤✉s✱
❤✐❣❤❧② ❝♦♥❝❡♥tr❛t❡❞ s❛♠♣❧❡s ❧✐❦❡ ♣✉r❡ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s s❛♠♣❧❡s ❤❛✈❡ t♦ ❜❡ ❞✐❧✉t❡❞ ❜❡❢♦r❡
♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳ ❚❤❡ ♦♣t✐♠✉♠ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ♦❢ ✵✳✷h ❝❛♥ ❜❡ ♦❜t❛✐♥❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ ❤✐❣❤❡st
♣♦ss✐❜❧❡ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❛❧❧♦✇❡❞ ✐♥ t❤❡ ❍P✲♠♦❞❡✱ ❛t ✶✵ ♣♣♠✶✳ ❈♦♥s❡q✉❡♥t❧②✱
✇❡ ❞✐❧✉t❡❞ ♦✉r ✐♥✐t✐❛❧ s❛♠♣❧❡s ❜② ❛ ❢❛❝t♦r ♦❢ ✶✵5 ✇✐t❤ ③❡r♦ ❛✐r✳✷

✶❲❡ ✇✐❧❧ s❡❡ ❧❛t❡r✱ t❤❛t t❤❡ ❍❘✲♠♦❞❡ ✐s ❛❧r❡❛❞② ❛t ✶✵ ♣♣♠ ♠♦r❡ s✉✐t❡❞ t❤❛♥ t❤❡ ❍P✲♠♦❞❡✳
✷❚❤❡ ❞✐❧✉t✐♦♥ ❣❛s s❤♦✉❧❞ ❜❡ ❢r❡❡ ♦❢ ❈❍4 ❛♥❞ ❤❛✈❡ t❤❡ s❛♠❡ ❣❛s ♠❛tr✐① ❧✐❦❡ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r✳

✽✷



✻✳✷✳✶ ❙❛♠♣❧❡ ❜❛❣s✱ s②r✐♥❣❡s✱ ❛♥❞ ▲✉❡r✲▲♦❝❦✲❝♦♥♥❡❝t♦rs

❋♦r ❛❧❧ ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s ✇❡ ✉s❡❞ ❛❧✉♠✐♥✐✉♠✲❝♦❛t❡❞ ♣♦❧②❡t❤②❧❡♥❡ ❜❛❣s ✭❢r♦♠ ❚❡ss❡r❛✉①
❙♣❡③✐❛❧✈❡r♣❛❝❦✉♥❣❡♥ ●♠❜❍✱ ❇ürst❛❞t✮ ❛s s❛♠♣❧❡ ❝♦♥t❛✐♥❡rs✳ ❚❤❡✐r ♠❛①✐♠✉♠ ✈♦❧✲
✉♠❡ ✐s ❛❜♦✉t ✶✳✹ ▲ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② t❤❡② ❡❛❝❤ ❝❛♥ ❝♦♥t❛✐♥ ❛r♦✉♥❞ ✶✳✸ ▲ ✇✐t❤♦✉t ♦✈❡r♣r❡s✲
s✉r❡✳ ▼♦st ♦❢ t❤❡ ❜❛❣s ❛r❡ ❣❛s✲t✐❣❤t ✐♥ t❡r♠s ♦❢ ❞❛②s ❜✉t s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❧♦s❡ ❣❛s ✇✐t❤✐♥
♠♦♥t❤s✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ s❡✈❡r❛❧ ❜❛❣s ✇❡r❡ st✐❧❧ ❝♦♠♣❧❡t❡❧② ✜❧❧❡❞ ❛❢t❡r ✷ ②❡❛rs✳ ❍♦✇❡✈❡r✱
♦♥❧② ❛ ❢❡✇ ❛r❡ s✉✐t❡❞ ❢♦r ❛ ❧♦♥❣✲t❡r♠ ❛r❝❤✐✈❡✳
❋♦r t❤❡ ❡①tr❛❝t✐♦♥ ♦❢ ❣❛s ❢r♦♠ t❤❡ ❛r❝❤✐✈❡ ❜❛❣ ✇❡ ✉s❡❞ s②r✐♥❣❡s ❢r♦♠ ■♥♥♦✈❛t✐✈❡
▲❛❜♦r ❙②st❡♠❡ ●♠❜❍ ✇✐t❤ ❛ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ✺✵➭▲ ♦r ✺♠❧ ❛♥❞ ❛ ❢❡♠❛❧❡ ▲✉❡r✲▲♦❝❦ ❝♦♥✲
♥❡❝t♦r✳ ❚❤❡ ✐♥❥❡❝t✐♦♥ s②st❡♠ ✇❛s ❜✉✐❧t ♦❢ t✇♦ ▲✉❡r✲▲♦❝❦ ❚✲♣✐❡❝❡s ✇❤✐❝❤ ❡❛❝❤ ❤❛✈❡
t✇♦ ♠❛❧❡ ♣♦rts ❛♥❞ ♦♥❡ ❢❡♠❛❧❡ ♣♦rt✳ ❊❛❝❤ ❚✲♣✐❡❝❡ ❤❛s ❛ s✇✐t❝❤ t♦ s❡t ✇❤✐❝❤ t✇♦
♣♦rts ❛r❡ ❝♦♥♥❡❝t❡❞✳ ❚❤❡ ♦✈❡r❛❧❧ ❞❡❛❞ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ t❤❡ ✐♥❥❡❝t✐♦♥ s②st❡♠ ✐s ❧❡ss t❤❛♥
✶♠❧✳

❋✐❣✉r❡ ✻✳✷✿ P❤♦t♦❣r❛♣❤② ♦❢ ❛ s❛♠♣❧❡ ❜❛❣ ❛♥❞ ❛ s✐♥❣❧❡ ▲✉❡r✲▲♦❝❦ ❚✲♣✐❡❝❡✳ ❚❤❡
s✐♠♣❧❡ ❞✐❧✉t✐♦♥ s②st❡♠ ❝♦♥s✐sts ♦❢ ❛ ✺♠❧ s②r✐♥❣❡ ❛♥❞ ✷ ▲✉❡r✲▲♦❝❦ ❚✲
♣✐❡❝❡s✳ ❋♦r ❞✐❧✉t✐♦♥✱ t✇♦ ❜❛❣s ❛r❡ ❝♦♥♥❡❝t❡❞ t♦ t❤❡ t✇♦ ❢r❡❡ ❢❡♠❛❧❡ ♣♦rts
❛t t❤❡ ▲✉❡r✲▲♦❝❦ ❚✲♣✐❡❝❡s✳
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✻✳✷✳✷ ❉✐❧✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❤✐❣❤❧② ❝♦♥❝❡♥tr❛t❡❞ s❛♠♣❧❡s

❚❤❡ ❛r❝❤✐✈❡ ❜❛❣s ❝♦♥t❛✐♥ ♣✉r❡ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s ✇✐t❤ ♠♦r❡ t❤❛♥ ✾✵✪ ❈❍4✳ ❋♦r ❛❝❝✉r❛t❡
♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱ t❤❡s❡ s❛♠♣❧❡s ❤❛✈❡ t♦ ❜❡ ❞✐❧✉t❡❞ ❜② ❛ ❢❛❝t♦r ♦❢ 105 ✇✐t❤ ③❡r♦ ❛✐r t♦
❣❡t ❛ ✜♥❛❧ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❛❜♦✉t ✶✵ ♣♣♠✳ ❚❤✐s ❞✐❧✉t✐♦♥ ✇❛s r❡❛❧✐s❡❞ ✐♥ t✇♦
st❡♣s ✇✐t❤ ❛ ✺♠❧ s②r✐♥❣❡✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡✱ ✇❡ ❡♠♣t✐❡❞ t✇♦ ❜❛❣s ✭❧❛t❡r ❝❛❧❧❡❞ ✐♥t❡r♠❡✲
❞✐❛t❡ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② ✜♥❛❧ ❜❛❣✮ ✇✐t❤ ❛ s♠❛❧❧ ♣✉♠♣ ❛♥❞ ✜❧❧❡❞ t❤❡♠ ❛❢t❡r✇❛r❞s ✇✐t❤
r♦✉❣❤❧② ✶✳✸ ▲ ♦❢ ③❡r♦ ❛✐r✳ ❚❤❡♥✱ ✇❡ ❝♦♥♥❡❝t❡❞ t❤❡ s②r✐♥❣❡✱ t❤❡ ❛r❝❤✐✈❡ ❜❛❣✱ ❛♥❞
t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❜❛❣ ✈✐❛ t✇♦ ▲✉❡r✲▲♦❝❦ ❚✲♣✐❡❝❡s ✐♥ s✉❝❤ ❛ ✇❛② t❤❛t ✇❡ ❛r❡ ❛❜❧❡ t♦
tr❛♥s❢❡r ❛r❝❤✐✈❡❞ ❣❛s ✈✐❛ t❤❡ s②r✐♥❣❡ t♦ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❜❛❣✳ ❇❡❢♦r❡ ❝♦♥♥❡❝t✐♥❣ t❤❡
✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❜❛❣✱ ✇❡ ✢✉s❤❡❞ t❤❡ ✐♥❥❡❝t✐♦♥ s②st❡♠ ✇✐t❤ ❛r❝❤✐✈❡❞ ❣❛s t♦ ❛❧s♦ ✢✉s❤ ❛❧❧
❞❡❛❞ ✈♦❧✉♠❡s✳ ❆❢t❡r✇❛r❞s✱ ✇❡ ✐♥❥❡❝t❡❞ ✸✳✾♠❧ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ✐♥ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❜❛❣✳
❋✐♥❛❧❧②✱ ✇❡ r❡♣❡❛t❡❞ t❤❡ s❛♠❡ ♣r♦❝❡❞✉r❡ ❛♥❞ ✐♥❥❡❝t❡❞ ✹✳✹♠❧ ❢r♦♠ t❤❡ ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡
❜❛❣ ✐♥t♦ t❤❡ ✜♥❛❧ ❜❛❣✳

❲❤❡♥ ✉s✐♥❣ ❛ ✺✵➭▲✲s②r✐♥❣❡ ✐♥st❡❛❞✱ t❤❡ ❞✐❧✉t✐♦♥ ❝❛♥ ❜❡ ❛♣♣❧✐❡❞ ✐♥ ♦♥❡ st❡♣✳ ❚❤✐s
✇♦✉❧❞ ❛❧s♦ ❧❡❛❞ t♦ ❧❡ss ❝♦♥t❛♠✐♥❛t✐♦♥s ❜❡❝❛✉s❡ ♦♥❧② ♦♥❡ ❜❛❣ ✐s r❡q✉✐r❡❞✳ ❍♦✇❡✈❡r✱
♦✉r ✐♥❥❡❝t✐♦♥ s②st❡♠ ❤❛s ❛ s②st❡♠❛t✐❝ r❡s✐❞✉❛❧ ❞❡❛❞ ✈♦❧✉♠❡ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ❝♦♥♥❡❝t♦r ♦❢
t❤❡ ✜♥❛❧ ❜❛❣ ✇❤✐❝❤ ✐s ✐♥ t❤❡ ♦r❞❡r ♦❢ t❤❡ ✐♥❥❡❝t❡❞ s❛♠♣❧❡ ♦❢ ✶✸➭▲✳ ❊①♣❡r✐♠❡♥ts ❤❛✈❡
s❤♦✇♥ t❤❛t ❜❛❣s ❞✐❧✉t❡❞ ❜② t❤✐s ♠❡t❤♦❞ ❧❡❛❞ t♦ ♥♦♥✲r❡♣r♦❞✉❝✐❜❧❡ r❡s✉❧ts✳

✻✳✷✳✸ ▼❡❛s✉r❡♠❡♥t str❛t❡❣②

❚❤❡ ✜♥❛❧ ❜❛❣s✱ ❝♦♥t❛✐♥✐♥❣ ✶✵ ♣♣♠ ❈❍4✱ ✇❡r❡ ❝♦♥♥❡❝t❡❞ t♦ t❤❡ ✶✻✲♣♦rt ✈❛❧✈❡ ❛♥❞
tr❡❛t❡❞ ❧✐❦❡ ❛ ❝②❧✐♥❞❡r✳ ❚❤❡ ❝r✉❝✐❛❧ ❞✐✛❡r❡♥❝❡ ✐s t❤❛t t❤❡ ❜❛❣s ❤❛✈❡ ♥♦ ♦✈❡r♣r❡s✲
s✉r❡✱ ✐✳❡✳ t❤❡ s✉♣♣❧② ✢♦✇ ❢r♦♠ t❤❡ ❜❛❣ t♦ t❤❡ ❈❘❉❙ ❤❛s t♦ ❜❡ ♠❛✐♥t❛✐♥❡❞ ❜② t❤❡
P✐❝❛rr♦ ♣✉♠♣ ♦♥❧②✳ ❋♦r t❤❡ ❜❡st r❡s✉❧ts✱ P✐❝❛rr♦ r❡❝♦♠♠❡♥❞ ❛ ♣r❡❧♦❛❞ ♣r❡ss✉r❡ ♦❢
✵✳✷✲✵✳✺ ❜❛r✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t s❤♦✉❧❞ ❛❧s♦ ✇♦r❦ ✇✐t❤♦✉t ♣r✐♠❛r② ♣r❡ss✉r❡
✭♣❡rs♦♥❛❧ ❝♦♠♠✉♥✐❝❛t✐♦♥ ✇✐t❤ ❘❡♥❛t♦ ❲✐♥❦❧❡r ❢r♦♠ P✐❝❛rr♦✱ ✷✵✶✸✮✳
❚❤❡ ❜❛❣s ❛r❡ s✉❝❦❡❞ ❡♠♣t② ✇✐t❤✐♥ ✻✵♠✐♥✳ ❚♦ ❛✈♦✐❞ s✉r❢❛❝❡ ❡✛❡❝ts ✐♥ ❛ ❤❛❧❢✲❡♠♣t②
❜❛❣✱ ✇❡ ❞❡❝✐❞❡❞ t♦ ♠❡❛s✉r❡ ❛ ❜❛❣ ❢♦r ✸✵♠✐♥✳ ❆ss✉♠✐♥❣ t❤❡ q✉❛❧✐t② ♦❢ ❛ ❜❛❣ ♠❡❛✲
s✉r❡♠❡♥t ✐s ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ ✇✐t❤ ❛ ❝②❧✐♥❞❡r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱ t❤❡ ❡①♣❡❝t❡❞ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t
❡rr♦rs ✐♥ δ13❈❍4 ❛r❡ ✵✳✷h r❡s♣❡❝t✐✈❡❧② ✵✳✶h✱ ❞❡♣❡♥❞✐♥❣ ♦♥ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♠♦❞❡
✭s❡❡ ❚❛❜❧❡✳ ✹✳✷✮✳
❋♦r ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✱ t❤❡ ✶✵▲ ❤✐❣❤ ♣r❡ss✉r❡ ❝②❧✐♥❞❡r ▼❙❚❉ ✭s❡❡ ❚❛❜❧❡✳ ✹✳✼✮ ✇❤✐❝❤ ❝♦♥✲
t❛✐♥s ❈❍4 ≈ 10 ♣♣♠ ❛♥❞ δ13❈❍4 = −43.32h ✇❛s ♠❡❛s✉r❡❞ ❜❡❢♦r❡ ❛♥❞ ❛❢t❡r ❡❛❝❤
s❡q✉❡♥❝❡ ♦❢ ✸ ♦r ✹ s❛♠♣❧❡ ❜❛❣ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❢♦r ✸✵♠✐♥✳ ❆❧❧ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ♦❢ ❤✐❣❤❧②
❡♥r✐❝❤❡❞ s❛♠♣❧❡s ✇❡r❡ s❡♣❛r❛t❡❞ ❜② ✶✵♠✐♥ ♦❢ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳

✽✹



✻✳✸ ❘❡♣r♦❞✉❝✐❜✐❧✐t② ❛♥❞ ❛❝❝✉r❛❝②

❚♦ t❡st t❤❡ r❡♣❡❛t❛❜✐❧✐t② ♦❢ t❤❡ ❜❛❣ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✱ ✇❡ ✜❧❧❡❞ ❜❛❣s ✇✐t❤ ❛✐r ❢r♦♠ t❤❡
▼❙❚❉ ❝②❧✐♥❞❡r✳ ❇② ✉s✐♥❣ t❤❡ s❛♠❡ s❛♠♣❧❡ ❢♦r ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❛♥❞ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱ ✇❡ ❛r❡
❛❜❧❡ t♦ ♦❜s❡r✈❡ t❤❡ ❡✛❡❝t ♦❢ t❤❡ ❞❡❛❞ ✈♦❧✉♠❡ ♦r ♦t❤❡r ❜❛❣ s♣❡❝✐✜❝ ❡✛❡❝ts✳ ❋✉rt❤❡r✲
♠♦r❡✱ ❛❧s♦ ♥♦ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❡rr♦rs ♦❝❝✉r ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡ s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ s❤♦✉❧❞
✇♦r❦ ✇❡❧❧ ❢♦r ❛ ♠❡❛s✉r❡❞ ✈❛❧✉❡ ✈❡r② ♥❡❛r t♦ t❤❡ ❛ss✐❣♥❡❞ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✈❛❧✉❡✳

❲❡ r✉♥ t✇♦ t❡sts✳ ❖♥ ✷✸✳✵✺✳✷✵✶✹ ✇❡ ✜❧❧❡❞ ❛♥❞ ♠❡❛s✉r❡❞ ❢♦✉r ❜❛❣s ✇✐t❤ ❛✐r ❢r♦♠
t❤❡ ▼❙❚❉✱ t❤❡ r❡s✉❧ts ❛r❡ s❤♦✇♥ ✐♥ t❤❡ ♦r❛♥❣❡ ❜♦① ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✻✳✸ ❛♥❞ ✻✳✹✳ ❖♥❡ ❜❛❣
❝♦♥t❛✐♥❡❞ ♠♦r❡ t❤❛♥ ✶✵✵ ♣♣♠ ❛♥❞ ✐s t❤❡r❡❢♦r❡ ♦♠✐tt❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ❡✈❛❧✉❛t✐♦♥✳ ❇❡❢♦r❡✱
t❤✐s ❜❛❣ ✇❛s ✉s❡❞ ❛s ✐♥t❡r♠❡❞✐❛t❡ ❜❛❣ ❛♥❞ t❤❡r❡❢♦r❡ ✇❛s ♣♦t❡♥t✐❛❧❧② ❝♦♥t❛♠✐♥❛t❡❞
✇✐t❤ ❈❍4 ❢r♦♠ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s s❛♠♣❧✐♥❣✳ ❖♥ ✵✹✳✵✻✳✷✵✶✹✱ ✇❡ ♠♦❞✐✜❡❞ t❤❡ t❡st✳ ❲❡ ✉s❡❞
t❤r❡❡ t✐♠❡s t❤❡ s❛♠❡ ❜❛❣ ✭t❤✐s ❜❛❣ ✇❛s ❛❧r❡❛❞② ✉s❡❞ ✐♥ t❤❡ ✜rst t❡st✱ ❛t ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t
♥✉♠❜❡r ✸✮ ❛♥❞ ✐♠♣r♦✈❡❞ t❤❡ ✜❧❧✐♥❣✳ ❲✐t❤✐♥ t❤❡ ✶✵♠✐♥ ♦❢ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t
✇❡ ❡♠♣t✐❡❞ t❤❡ ❜❛❣✱ ✜❧❧❡❞ ✐t ✇✐t❤ ✶✳✹ ▲ ♦❢ ③❡r♦ ❛✐r✱ ❛♥❞ ❡♠♣t✐❡❞ ✐t ❛❣❛✐♥✳ ❇② t❤✐s✱
r❡♠❛✐♥s ✐♥ t❤❡ ❞❡❛❞ ✈♦❧✉♠❡ s❤♦✉❧❞ ❜❡ ♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡ ❞✉❡ t♦ ❞✐❧✉t✐♦♥✳ ❚❤❡♥ ✇❡ ✜❧❧❡❞ t❤❡
❜❛❣ ✇✐t❤ ❛✐r ❢r♦♠ ▼❙❚❉ ❛♥❞ r❡❝♦♥♥❡❝t❡❞ ✐t t♦ t❤❡ ✶✻✲♣♦rt ✈❛❧✈❡✳ ❚❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢
t❤✐s t❡st ❛r❡ s❤♦✇♥ ✐♥ t❤❡ ❣r❡❡♥ ❜♦① ♦❢ ❋✐❣✉r❡ ✻✳✸ ❛♥❞ ✻✳✹✳

❲❡ ❡✈❛❧✉❛t❡❞ ❛♥❞ ❝♦♠♣❛r❡❞ t❤❡ r❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ❍P✲♠♦❞❡ ✭❋✐❣✉r❡ ✻✳✸✮ ❛♥❞ t❤❡ ❍❘✲
♠♦❞❡ ✭❋✐❣✉r❡ ✻✳✹✮✳ ❋♦r ❜♦t❤ ♠♦❞❡s ♥♦ r❡s✉❧t ♠❛t❝❤❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ✈❛❧✉❡ ♦❢
❈❍4 ✐♥ t❤❡ ❝②❧✐♥❞❡r ✭❜❧✉❡ ❧✐♥❡✮✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ r❡❧❛t✐✈❡ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ✐s ♦♥❧② ✶✪ ❢♦r t❤❡
s❤♦✇♥ ❜❛❣s✳ ❋♦r δ13❈❍4✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ✐♥ ❍P✲♠♦❞❡ ❛ s②st❡♠❛t✐❝ ♦✛s❡t ♦❢ ✵✳✸h ❢r♦♠
t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ✈❛❧✉❡✳ ❚❤✐s ♠✐❣❤t ❜❡ ❝❛✉s❡❞ ❜② ❛ s❛t✉r❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❍❘✲12❈❍4✲♣❡❛❦
✇❤✐❝❤ ✇♦✉❧❞ ❧❡❛❞ t♦ ❛♥ ✐♥❝r❡❛s❡❞ δ13❈❍4 ✈❛❧✉❡✳ ■♥ ❍❘✲♠♦❞❡✱ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✈❛❧✉❡s
♠❛t❝❤ ✇✐t❤ t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ✈❛❧✉❡ ♦❢ t❤❡ ❜❛❣s✳ ❖♥ t❤❡ ♦t❤❡r ❤❛♥❞✱ t❤❡ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ✐s
✐♥❞❡❡❞ ❜❡tt❡r ✐♥ ❍P✲♠♦❞❡✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❢♦r ❈❍4 t❤❡ r❡❧❛t✐✈❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❡rr♦rs ❛r❡
♥❡❣❧✐❣✐❜❧❡ ❢♦r ❜♦t❤ ♠♦❞❡s ❛♥❞ ❢♦r δ13❈❍4 t❤❡ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ✐s ✐♥ ❍❘✲♠♦❞❡ ❛❧s♦ ❛❧r❡❛❞②
❜❡tt❡r t❤❛♥ ✵✳✸h✳ ❯s✐♥❣ t❤❡ ❞❛t❛ ♦❢ t❤❡ ♠✉❧t✐♣❧② ♠❡❛s✉r❡❞ ❜❛❣ ♦♥❧② ✭s❡❡ r❡❞ ❜♦①
✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✻✳✸ ❛♥❞ ✻✳✹✮✱ t❤❡ r❡♣r♦❞✉❝✐❜✐❧✐t② ♦❢ δ13❈❍4 ✐s ✵✳✶h ✐♥ ❍P✲♠♦❞❡ ❛♥❞ ✵✳✸h

✐♥ ❍❘✲♠♦❞❡✮✳
❆❧❧ t♦❣❡t❤❡r✱ t❤❡ ❍❘✲♠♦❞❡ ✐s ♠♦r❡ ❛❝❝✉r❛t❡ ❛♥❞ t❤❡r❡❢♦r❡ ♠♦r❡ s✉✐t❛❜❧❡ t❤❛♥ t❤❡
❍P✲♠♦❞❡ ❢♦r t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♦❢ s❛♠♣❧❡s ✇❤✐❝❤ ❝♦♥t❛✐♥ ❛t ❧❡❛st ✶✵ ♣♣♠ ❈❍4✳
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❋✐❣✉r❡ ✻✳✸✿ ❘❡♣r♦❞✉❝✐❜✐❧✐t② ♦❢ ❜❛❣ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✐♥ ❍P✲♠♦❞❡✿
❈❛❧✐❜r❛t❡❞ ❍P✲♠♦❞❡ ❞❛t❛ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ❜❛❣s ✇❤✐❝❤ ❝♦♥t❛✐♥❡❞ ❛✐r ❢r♦♠
t❤❡ ▼❙❚❉ ❝②❧✐♥❞❡r✳ ❚❤❡ ❜❧✉❡ ❧✐♥❡s ❣✐✈❡ t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ✈❛❧✉❡ ♦❢ t❤❡ ▼❙❚❉
❝②❧✐♥❞❡r ❛♥❞ t❤❡ ❜❛❣s✳ ❆t ❞✐✛❡r❡♥t ❞❛t❡s✱ t✇♦ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t s❡r✐❡s ✇❡r❡
♣❡r❢♦r♠❡❞✳ ❚❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♥✉♠❜❡r ❣✐✈❡s t❤❡ ❝❤r♦♥♦❧♦❣✐❝❛❧ ♦r❞❡r ♦❢
t❤❡ s❛♠♣❧❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✳ ■♥ t❤❡ ✜rst s❡r✐❡s ✭♦r❛♥❣❡ ❜♦①✮ t❤r❡❡ ❞✐✛❡r✲
❡♥t ❜❛❣s ✇❡r❡ ✉s❡❞✱ ✐♥ t❤❡ s❡❝♦♥❞ s❡r✐❡s ✭❣r❡❡♥ ❜♦①✮ ♦♥❧② ♦♥❡ ❜❛❣ ✇❛s
✉s❡❞ ❢♦r ❛❧❧ s❛♠♣❧❡s✳ ❚❤✐s ❜❛❣ ✇❛s ❛❧r❡❛❞② ✉s❡❞ ❛t t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t
♥✉♠❜❡r ✸ ✭r❡❞ ❜♦①✮✳

✽✻



●

●
●

●

● ●

1 2 3 4 5 6

9.95

10.00

10.05

10.10

10.15

10.20

H
R

−
C

H
4
 i
n

 p
p

m

●

●

●

●

●

●

1 2 3 4 5 6

−43.5

−43.0

−42.5

Measurement number

H
R

−
δ

1
3
C

H
4
in

 ‰

❋✐❣✉r❡ ✻✳✹✿ ❘❡♣r♦❞✉❝✐❜✐❧✐t② ♦❢ ❜❛❣ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✐♥ ❍❘✲♠♦❞❡✿
❈❛❧✐❜r❛t❡❞ ❍❘✲♠♦❞❡ ❞❛t❛ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ❜❛❣s ✇❤✐❝❤ ❝♦♥t❛✐♥❡❞ ❛✐r ❢r♦♠
t❤❡ ▼❙❚❉ ❝②❧✐♥❞❡r✳ ❚❤❡ ❜❧✉❡ ❧✐♥❡s ❣✐✈❡ t❤❡ ♥♦♠✐♥❛❧ ✈❛❧✉❡ ♦❢ t❤❡ ▼❙❚❉
❝②❧✐♥❞❡r ❛♥❞ t❤❡ ❜❛❣s✳ ❆t ❞✐✛❡r❡♥t ❞❛t❡s✱ t✇♦ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t s❡r✐❡s ✇❡r❡
♣❡r❢♦r♠❡❞✳ ❚❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♥✉♠❜❡r ❣✐✈❡s t❤❡ ❝❤r♦♥♦❧♦❣✐❝❛❧ ♦r❞❡r ♦❢
t❤❡ s❛♠♣❧❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✳ ■♥ t❤❡ ✜rst s❡r✐❡s ✭♦r❛♥❣❡ ❜♦①✮ t❤r❡❡ ❞✐✛❡r✲
❡♥t ❜❛❣s ✇❡r❡ ✉s❡❞✱ ✐♥ t❤❡ s❡❝♦♥❞ s❡r✐❡s ✭❣r❡❡♥ ❜♦①✮ ♦♥❧② ♦♥❡ ❜❛❣ ✇❛s
✉s❡❞ ❢♦r ❛❧❧ s❛♠♣❧❡s✳ ❚❤✐s ❜❛❣ ✇❛s ❛❧r❡❛❞② ✉s❡❞ ❛t t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t
♥✉♠❜❡r ✸ ✭r❡❞ ❜♦①✮✳
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✻✳✹ ❘❡s✉❧ts

❲❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s s❛♠♣❧❡s ❢r♦♠ ❋❡❜r✉❛r②✱ ▼❛r❝❤✱ ❛♥❞ ❏✉♥❡ ✷✵✶✹✳ ❚❤❡ r❡s✉❧ts
❛r❡ s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✻✳✺ ✇❤❡r❡ t❤❡ ❡rr♦r ❜❛rs ✐♥❞✐❝❛t❡ t❤❡ st❛♥❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡
s❛♠♣❧❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱ ✇❤✐❝❤ ♠❡❛♥s ✷ ♦r ✸ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ♣❡r s❛♠♣❧❡✳ ❆❧t❤♦✉❣❤ ✇❡
❤❛✈❡ ♦♥❧② ✻ ❞❛t❛ ♣♦✐♥ts✱ ✇❡ ❝❛♥ ❝❛r❡❢✉❧❧② ♦❜s❡r✈❡ t❤❡ ❢♦❧❧♦✇✐♥❣ ❛❝❝♦r❞❛♥❝❡ ✇✐t❤ t❤❡
❞❛t❛ s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✻✳✶✿

❼ ❚❤❡r❡ ✐s ❛ ♠❛①✐♠✉♠ ✐♥ δ13❈❍4 ❛r♦✉♥❞ ✲✸✺h ❛♥❞ ❛ ♠✐♥✐♠✉♠ ❛r♦✉♥❞ ✲✹✹h✳

❼ ❚❤❡ ✈❛❧✉❡ ♠❛t❝❤❡s ♣❡r❢❡❝t❧② ❢♦r ❏✉♥❡✳ ❚❤❡ ♣❡❛❦ ✐s s❤✐❢t❡❞ ❢r♦♠ ❏❛♥✉❛r② t♦
▼❛r❝❤✱ ❛t ❧❡❛st ❢♦r ✷✵✶✹✳ ❋♦❧❧♦✇✐♥❣ ❬●❧❛t③❡❧✲▼❛tt❤❡✐❡r ✱ ✶✾✾✼❪✱ t❤✐s ❝♦✉❧❞ ❜❡
✐♥t❡r♣r❡t❡❞ ❛s ❢♦❧❧♦✇s✿ ❇❡❝❛✉s❡ t❤❡ ✇✐♥t❡r ✷✵✶✸✴✷✵✶✹ ✇❛s r❡❧❛t✐✈❡❧② ✇❛r♠✱ t❤❡
●❡r♠❛♥✴r❡❣✐♦♥❛❧ ❣❛s st♦r❛❣❡✱ ✇❤✐❝❤ ✇❛s ✜❧❧❡❞ ✇✐t❤ ❘✉ss✐❛♥ ❣❛s ✐♥ s✉♠♠❡r✱
❧❛st❡❞ ✉♥t✐❧ ❋❡❜r✉❛r② ✷✵✶✹✳ ❖r ✐♥ ❣❡♥❡r❛❧✱ t❤❡ st♦r❡❞ r❛♥❣❡ ♦❢ ❘✉ss✐❛♥ ❣❛s
♠✐❣❤t ❤❛✈❡ ✐♥❝r❡❛s❡❞ s✐♥❝❡ t❤❡ ✶✾✾✵s s✉❝❤ t❤❛t ✐♥ ✇✐♥t❡r ❧❡ss ◆♦rt❤ ❙❡❛ ❣❛s
❤❛s t♦ ❜❡ ♣✉r❝❤❛s❡❞✳

●

●

●

●

●

●

Mar Apr May Jun

−44

−42

−40

−38

−36

−34

Date of sampling, in 2014

δ
1
3
C

H
4
 i
n

 ‰

❋✐❣✉r❡ ✻✳✺✿ ❘❡s✉❧ts ♦❢ t❤❡ ❛♥❛❧②s✐s ♦❢ t❤❡ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s✱ ♣r♦✈✐❞❡❞ ❜② t❤❡ ♠✉♥✐❝✐♣❛❧
✉t✐❧✐t✐❡s ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣✱ ❛♥❛❧②s✐s✳ ❲❡ ♦❜s❡r✈❡❞ t❤❡ ✇✐♥t❡r✱ ♦r ❤❡r❡✿ ❧❛t❡
✇✐♥t❡r✱ ♣❡❛❦ ✐♥ δ13❈❍4 ✇❤✐❝❤ ✐s ♣r♦❜❛❜❧② ❝❛✉s❡❞ ❜② ❛ s❤♦rt❛❣❡ ✐♥ ❘✉s✲
s✐❛♥ ❣❛s ✐♥ ▼❛r❝❤ ✷✵✶✹✳

✽✽



✻✳✺ P♦ss✐❜❧❡ ✐♠♣r♦✈❡♠❡♥ts ♦❢ ❜❛❣ s❛♠♣❧❡ ❛♥❛❧②s✐s

❼ ❇❡❝❛✉s❡ ❡✈❡r② ❜❛❣ s❡❡♠s t♦ ❤❛✈❡ ❛♥ ✐♥❞✐✈✐❞✉❛❧ ❜❡❤❛✈✐♦✉r ✐♥ ❧❡❛❦❛❣❡ ❛♥❞ ♠❡♠✲
♦r②✱ ❛ ✇♦rs❡ r❡♣r♦❞✉❝✐❜✐❧✐t② ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ ✇❤❡♥ ✉s✐♥❣ ❞✐✛❡r❡♥t s❛♠♣❧❡ ❜❛❣s✳ ❋✉r✲
t❤❡r♠♦r❡✱ ♦♥❧② ❢❡✇ ❜❛❣s ❛r❡ ❛s ❣❛s✲❞❡♥s❡ ❛s r❡q✉✐r❡❞ ❢♦r ❛ st♦r❛❣❡ ❝♦♥t❛✐♥❡r ♦❢
t❤❡ ❧♦♥❣✲t❡r♠ ❛r❝❤✐✈❡✳ ❆✐♠✐♥❣ ❢♦r ❤✐❣❤ ❛❝❝✉r❛❝② ❛♥❞ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ✐♥ ❜♦t❤✱ ❛r❝❤✐✈❡
❛♥❞ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱ ❣❧❛ss ♦r st❡❡❧ ✢❛s❦s s❤♦✉❧❞ ❜❡ ✉s❡❞ ❛s ❝♦♥t❛✐♥❡rs✳

❼ ❙②r✐♥❣❡s ✇✐t❤ ❛ s♠❛❧❧ ✈♦❧✉♠❡ ❧✐❦❡ ✺✵➭▲ ❧❡❛❞ t♦ ✐♥❛❝❝✉r❛❝② ❞✉❡ t♦ t❤❡ r❡❧❛t✐✈❡
❧❛r❣❡ ❞❡❛❞ ✈♦❧✉♠❡ ✐♥ t❤❡ ▲✉❡r✲▲♦❝❦ ✐♥❥❡❝t✐♦♥ s❡t✲✉♣✳ ❇✉t ✇❤❡♥ ✉s✐♥❣ s②r✐♥❣❡s
✇✐t❤ ❛ ❧❛r❣❡r ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ✺♠❧ t✇♦ ❞✐❧✉t✐♦♥ st❡♣s ❛r❡ r❡q✉✐r❡❞✳ ❚♦ ❦❡❡♣ ❜♦t❤✱
t❤❡ ❞❡❛❞ ✈♦❧✉♠❡ ❛♥❞ ❝♦♥t❛♠✐♥❛t✐♦♥✱ ❛s ❧♦✇ ❛s ♣♦ss✐❜❧❡ ❛ ♥❡✇ ✐♥❥❡❝t✐♦♥ s②st❡♠
❤❛s t♦ ❜❡ ❝♦♥str✉❝t❡❞ ✇❤✐❝❤ ❞♦❡s t❤❡ ❞✐❧✉t✐♦♥ ❛✉t♦♠❛t✐❝❛❧❧② ❛♥❞ ✇✐t❤♦✉t ✉♥✲
❡✈❛❝✉❛t✐♥❣ st❡♣s✳

❼ ❚❤❡ ❜❡st ♣r❡❝✐s✐♦♥ ❝❛♥ ❜❡ r❡❛❝❤❡❞ ✐♥ δ13❈❍4✲♦♥❧② ♠♦❞❡✳ ❇✉t t❤❡ s✇✐t❝❤ ❜❛❝❦
t♦ t❤❡ s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s ♠♦❞❡ ❤❛s t♦ ❜❡ ♠❛♥✉❛❧❧②✱ ✐✳❡✳ ✐s ♥♦t ❛✉t♦♠❛t❛❜❧❡✳

✽✾





✼ ❙✉♠♠❛r② ❛♥❞ ♦✉t❧♦♦❦

❚❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ♠❡❛s✉r❡s t❤❡ ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ✐♥ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ✇✐t❤ ❤✐❣❤
♣r❡❝✐s✐♦♥✿ ❚❤❡ ❆❧❧❛♥ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ ✶✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ✐s ✵✳✵✹ ♣♣♠ ❢♦r ❈❖2 ❛♥❞ ✵✳✶ ♣♣❜ ❢♦r
❈❍4✳ ❚❤❡ ✈✐rt✉❛❧❧② ♦♣t✐♠❛❧ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ✐s r❡❛❝❤❡❞ ❜② ✶✺✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ✇✐t❤ ✵✳✵✶ ♣♣♠
❛♥❞ ✵✳✵✽ ♣♣❜✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ▼❡❛s✉r✐♥❣ ✐♥ s✐♠✉❧t❛♥❡♦✉s ♠♦❞❡✱ t❤❡ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ♦❢ t❤❡
δ13❈❖2 ❛♥❞ δ13❈❍4 ❞❛t❛ ✐s ✉♥s❛t✐s❢❛❝t♦r② ❢♦r ✶✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ✭✵✳✷h ❛♥❞ ✵✳✾h✱
r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✮ ❛♥❞ ♦♣t✐♠❛❧ ❢♦r ✻✵✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s ✭✵✳✵✸h ❛♥❞ ✵✳✶✹h✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✮✳
❲❤❡♥ ♠❡❛s✉r✐♥❣ ✐♥ t❤❡ δ13❈❍4✲♦♥❧② ♠♦❞❡✱ t❤❡ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ♦❢ δ13❈❍4 ❞❛t❛ ✐♥❝r❡❛s❡s
t♦✱ ❡✳❣✳✱ ✵✳✶✵h ❢♦r ✻✵✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s✳

❚❤❡ ❞❛t❛ s❤♦✇ ♥♦ s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❈❖2 ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t② ❛♥❞✱ s✐♥❝❡ t❤❡ r❡♣❛✐r ❜② P✐✲
❝❛rr♦ ✐♥ ❖❝t♦❜❡r ✷✵✶✸✱ ♥♦ r❡♣r♦❞✉❝✐❜❧❡ ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ✇✐t❤ t❤❡ ❜❛r♦♠❡tr✐❝ ♣r❡ss✉r❡✳ ■
♦❜s❡r✈❡❞ ❛ s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❍2❖ ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t② ♦❢ t❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧❧② ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r ❝♦rr❡❝t❡❞
❞❛t❛ ✇✐t❤✐♥ ❛ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r r❛♥❣❡ ❢r♦♠ ✵ t♦ ✶✳✺✪✳ ❚❤✉s✱ t❤❡ ✐♥t❡r♥❛❧ ✇❛t❡r ✈❛♣♦✉r
❝♦rr❡❝t✐♦♥ ❛♣♣❡❛rs t♦ ❜❡ ✐♥s✉✣❝✐❡♥t ❢♦r ❤✐❣❤❧② ❛❝❝✉r❛t❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ♦❢ t❤❡ ❝♦♥✲
❝❡♥tr❛t✐♦♥s ❛♥❞ δ13❈ s✐❣♥❛t✉r❡s ♦❢ ❛♠❜✐❡♥t ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4✳

❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ❤❛s ❛ s❧✐❣❤t ♥♦♥✲❧✐♥❡❛r✐t② ✐♥ ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥✲
tr❛t✐♦♥ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳ ❚❤✉s✱ ❢♦r ♠♦st ❛❝❝✉r❛t❡ r❡s✉❧ts ❡✐t❤❡r ❛t ❧❡❛st ❛ t✇♦✲♣♦✐♥t
❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✐s r❡q✉✐r❡❞ ♦r t❤❡ s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ❞❛t❛ ❤❛s t♦ ❜❡ ❝♦rr❡❝t❡❞ ❢♦r
t❤✐s ♥♦♥✲❧✐♥❡❛r✐t②✳ ❯♥❢♦rt✉♥❛t❡❧②✱ ♠♦st ♦❢ t❤❡ t✐♠❡ ♦❢ t❤✐s t❤❡s✐s✱ ■ ✇❛s ❡✣❝✐❡♥t❧②
♦♥❧② ❛❜❧❡ t♦ ❝❛❧✐❜r❛t❡ ✇✐t❤ ♦♥❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞✳ ❙✐♥❝❡ ▼❛② ✷✵✶✹✱ t❤r❡❡ ❝❛❧✐❜r❛✲
t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞s ❛r❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❝♦♥t✐♥✉♦✉s❧② ❡✈❡r② ✺ ❤♦✉rs✱ s♣❛♥♥✐♥❣ ❛ ❈❖2 r❛♥❣❡ ❢r♦♠
✸✾✽ ♣♣♠ t♦ ✹✽✺ ♣♣♠ ❛♥❞ ❛ ❈❍4 r❛♥❣❡ ❢r♦♠ ✶✾✸✺ ♣♣❜ t♦ ✷✸✺✵ ♣♣❜✳ ❋♦r t❤❡ ❢✉t✉r❡ ■
r❡❝♦♠♠❡♥❞ t♦ ❛♣♣❧② ❛ s✉✐t❛❜❧❡ t✇♦✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❢♦r t❤✐s ✐♥str✉♠❡♥t t♦ ✐♠♣r♦✈❡
t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t❛❧ ❛❝❝✉r❛❝②✳ ▼♦r❡♦✈❡r✱ ✐t ❤❛s t♦ ❜❡ ❞♦✉❜❧❡✲❝❤❡❝❦❡❞ ✇❤✐❝❤ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥
♠❡t❤♦❞ ❣✐✈❡s t❤❡ ❜❡tt❡r δ13❈ r❡s✉❧ts ✇❤❡♥ ❛♣♣❧②✐♥❣ ❛ t✇♦✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✱ t❤❡
♣r❡❝❡❞✐♥❣ 13❈ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♦r t❤❡ s✉❜s❡q✉❡♥t δ13❈ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥✳

■ ❝♦♠♣❛r❡❞ t❤❡ s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t❡❞ ❞❛t❛✱ ✇❤✐❝❤ ■ ❞✐❞ ♥♦t ❢✉rt❤❡r ❝♦rr❡❝t❡❞ ❢♦r
t❤❡ ♥♦♥✲❧✐♥❡❛r✐t②✱ ✇✐t❤ t❤❡ ❞❛t❛ ❢r♦♠ t❤❡ ❋♦✉r✐❡r ❚r❛♥s❢♦r♠ ■♥❢r❛❘❡❞ ✭❋❚■❘✮ s♣❡❝✲
tr♦♠❡t❡r✱ t❤❡ ❣❛s ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤ ✭●❈✮✱ ❛♥❞ t❤❡ ♠❛ss s♣❡❝tr♦♠❡t❡rs ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣
✭▼❙✮ ❛♥❞ ❛t t❤❡ ▼P■ ❢♦r ❇✐♦❣❡♦❝❤❡♠✐str②✳ ❋♦r t❤❡ ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s✱ t❤❡
❞❛t❛ ♦❢ ❈❘❉❙✱ ❋❚■❘✱ ❛♥❞ ●❈ ♠❛t❝❤ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ❲▼❖ r❡❝♦♠♠❡♥❞❛t✐♦♥ ♦❢ ✵✳✶ ♣♣♠
❛♥❞ ✷ ♣♣❜✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❋♦r δ13❈❖2✱ ■ ♦❜s❡r✈❡❞ ♦✛s❡ts ♦❢ ∆(δ13❈❖2)❈❘❉❙−▼❙ =
(0.017 ± 0.023)h ❛♥❞ ∆(δ13❈❖2)❈❘❉❙−❋❚■❘ = (0.036 ± 0.023)h ✐♥ ❝②❧✐♥❞❡r ♠❡❛✲
s✉r❡♠❡♥t✱ ❛♥❞ ∆(δ13❈❖2)❈❘❉❙−❋❚■❘ ≈ 0.08h ✐♥ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳ ❋♦r
δ13❈❍4✱ ■ ❤❛❞ ♦♥❧② ❢❡✇ ❞❛t❛ t♦ ❝♦♠♣❛r❡ ❜❡❝❛✉s❡✱ ❜❡s✐❞❡s t❤❡ ❈❘❉❙✱ ♦♥❧② ❛ ♠❛ss

✾✶



s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ✐♥ ❏❡♥❛ ♠❡❛s✉r❡❞ s♦♠❡ ♦❢ ♦✉r s❛♠♣❧❡s ❢♦r δ13❈❍4✳ ❲✐t❤✐♥ t❤❡ st❛♥✲
❞❛r❞ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ♦❢ ✵✳✺h✱ t❤❡ ✼✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡❞ ❈❘❉❙✲❞❛t❛ ✇❛s ❝♦♠♣❛t✐❜❧❡ ✇✐t❤ ❏❡♥❛✳

■ ❞❡✈❡❧♦♣❡❞ ❛ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t str❛t❡❣② ❢♦r ♠❡❛s✉r✐♥❣ t❤❡ δ13❈❍4 s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ ❤✐❣❤❧②
❝♦♥❝❡♥tr❛t❡❞ ❈❍4 s❛♠♣❧❡s✳ ❋♦r s❛♠♣❧❡s ✇✐t❤ ✶✵ ♣♣♠ ❈❍4 ❛♥❞ δ13❈❍4 ≈ −43h✱ t❤❡
❛❝❝✉r❛❝② ♦❢ t❤❡ ❍❘✲♠♦❞❡ ✐s ❜❡tt❡r t❤❛♥ t❤❡ ❍P✲♠♦❞❡ ✇❤✐❝❤ ♠❡❛s✉r❡s ❛ s②st❡♠❛t✐❝
♦✛s❡t ♦❢ ✵✳✸h✳ ❆t ✶✵ ♣♣♠ ❈❍4 ❛♥❞ ✷✺✲♠✐♥ ❛✈❡r❛❣❡s✱ t❤❡ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ♦❢ ❍❘✲♠♦❞❡ ❛♥❞
❍P✲♠♦❞❡ ✐s ✵✳✸h ❛♥❞ ✵✳✷h✱ r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ❚❤❡ r❡♣r♦❞✉❝✐❜✐❧✐t② ✐s ✵✳✸h ❛♥❞ ✵✳✶h✱
r❡s♣❡❝t✐✈❡❧②✳ ■ r❡❝♦♠♠❡♥❞ t♦ ♠❡❛s✉r❡ ✐♥ ❍❘✲♠♦❞❡ ❜❡❝❛✉s❡ ♦❢ t❤❡ ❜❡tt❡r ❛❝❝✉r❛❝②✳
❇② t❤✐s ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t str❛t❡❣②✱ ■ ✇❛♥t❡❞ t♦ ♠❡❛s✉r❡ t❤❡ t✐♠❡ s❡r✐❡s ♦❢ δ13❈❍4 ✐♥
t❤❡ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s ♣r♦✈✐❞❡❞ ❜② t❤❡ ♠✉♥✐❝✐♣❛❧ ✉t✐❧✐t✐❡s ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣✳ ■♥ t❤❡ ✶✾✾✵s✱
s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❛♥♥✉❛❧ ✈❛r✐❛t✐♦♥s ❢r♦♠ ✲✺✵h t♦ ✲✸✺h ✇❡r❡ ♦❜s❡r✈❡❞✱ ❞❡♣❡♥❞✐♥❣ ♦♥ t❤❡
♠♦♠❡♥t❛r② r❛t✐♦ ✐♥ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s ❢r♦♠ t❤❡ ◆♦rt❤ ❙❡❛ ♦r ❢r♦♠ ❘✉ss✐❛✳ ❆❧t❤♦✉❣❤ ✇❡
❤❛❞ t♦ ♦♠✐t ♠♦st ♦❢ ♦✉r ❛r❝❤✐✈❡❞ s❛♠♣❧❡s✱ ■ ♠❡❛s✉r❡❞ ❛ r❛♥❣❡ ♦❢ δ13❈❍4 ≈ ✲✹✹h t♦
✲✸✹h ❢r♦♠ ❋❡❜r✉❛r② t♦ ❏✉♥❡ ✷✵✶✹✳ ❚❤✐s ♠❛t❝❤❡❞ ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡❧② ✇✐t❤ t❤❡ ❡①♣❡❝t❡❞
s❡❛s♦♥❛❧ ✈❛r✐❛t✐♦♥✱ ❤♦✇❡✈❡r✱ t❤❡ ❛♥♥✉❛❧ ♠❛①✐♠✉♠ ❛♣♣❡❛r❡❞ t♦ ❜❡ s❤✐❢t❡❞ ❢r♦♠ ❏❛♥✲
✉❛r② t♦ ▼❛r❝❤✳ ❋✉rt❤❡r ♠♦♥✐t♦r✐♥❣ ✇✐❧❧ ❤❡❧♣ t♦ q✉❛♥t✐❢② t❤❡ s❡❛s♦♥❛❧ ❝②❝❧❡ ♦❢ t❤❡
s♦✉r❝❡ s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s ❝♦♥s✉♠❡❞ ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣✳

❆t ♦✉r ✐♥st✐t✉t❡ t❤✐s ❈❘❉❙ ❛♥❛❧②s❡r ✐s t❤❡ ♦♥❧② ✐♥str✉♠❡♥t ✇❤✐❝❤ ♠❡❛s✉r❡s δ13❈❍4

s✐❣♥❛t✉r❡s✳ ❚❤✐s ❝❛♣❛❜✐❧✐t②✱ ❛♥❞ t❤❡ s♠❛❧❧ s✐③❡ ♦❢ t❤❡ ♦✈❡r❛❧❧ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t s②st❡♠
✇❤✐❝❤ ✜ts ✐♥ ❛ ♥♦r♠❛❧✲s✐③❡❞ ❝❛r✱ ♣r♦✈✐❞❡s s❡✈❡r❛❧ ✐♥t❡r❡st✐♥❣ ✜❡❧❞ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts✳ ❆s ❛
❢✉rt❤❡r ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥✱ t❤✐s ❛♥❛❧②s❡r ♠✐❣❤t ♠❡❛s✉r❡ ❛s ❛ ♠♦❜✐❧❡ ✐♥str✉♠❡♥t t❤❡ s♦✉r❝❡
s✐❣♥❛❧s ♦❢ ❧❛♥❞✜❧❧ s✐t❡s ♦r ❝♦✇❤♦✉s❡s ❝❛♥ ❜❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❞✐r❡❝t❧② ❛t t❤❡ ❧♦❝❛t✐♦♥✳ ❋✉r✲
t❤❡r♠♦r❡✱ ✐t ❤❛s t♦ ❜❡ s❤♦✇♥ ✭❤tt♣✿✴✴✇✇✇✳♣✐❝❛rr♦s✉r✈❡②♦r✳❝♦♠✮✱ t❤❛t t❤❡ ❛♥❛❧②s❡r
❝❛♥ ❛❧s♦ ♦♣❡r❛t❡ ✇❤✐❧❡ ❞r✐✈✐♥❣✳ ❇② t❤✐s✱ ❤♦r✐③♦♥t❛❧ ♣r♦✜❧❡s ♦❢ δ13❈❍4 ✭❜✉t ❛❧s♦ ♦❢
❈❖2✱ ❈❍4✱ ❛♥❞ δ13❈❖2✮ ❝❛♥ ❜❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✇❤❛t ♠❡❛♥s ❛ ❜❡tt❡r ❧♦❝❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥✳ ❆❞✲
❞✐t✐♦♥❛❧❧②✱ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♦❢ t❤❡ t✐♠❡ s❡r✐❡s ♦❢ δ13❈❍4 ✐♥ ♥❛t✉r❛❧ ❣❛s s❡❡♠s t♦ ❜❡
♠♦r❡ ♣r♦♠✐s✐♥❣ t❤❛♥ t❤❡ ♠♦♥✐t♦r✐♥❣ ♦❢ δ13❈❍4 ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ❜❡❝❛✉s❡ t❤❡ ♣r❡❝✐s✐♦♥ ♦❢
δ13❈❍4 ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✐s ❜❡tt❡r ❢♦r ❤✐❣❤❧② ❝♦♥❝❡♥tr❛t❡❞ ❈❍4 s❛♠♣❧❡s✳

✾✷



❆ ❆♣♣❡♥❞✐①

❆✳✶ ▲✐st ♦❢ ❋✐❣✉r❡s

✶✳✶ ■♥❝r❡❛s❡ ✐♥ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✵
✶✳✷ ❈❛r❜♦♥ ❈②❝❧❡ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✶

✷✳✶ δ13❈ s✐❣♥❛t✉r❡ ✐♥ ♥❛t✉r❛❧ ❝♦♠♣♦✉♥❞s ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✶✼

✸✳✶ ▼❡❛s✉r❡♠❡♥t ♣r✐♥❝✐♣❧❡ ♦❢ ●✷✶✸✷✲✐✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✷✷
✸✳✷ ❈❖2 ♣❡❛❦s ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✷✸
✸✳✸ ❆❜s♦r♣t✐♦♥ ❧✐♥❡s ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✷✹
✸✳✹ ❙❡t✲✉♣ ♦❢ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t s②st❡♠ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✷✺
✸✳✺ P❤♦t♦❣r❛♣❤② ♦❢ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t s②st❡♠ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✷✻

✹✳✶ ❆✈❡r❛❣❡❞ r❛✇ ❞❛t❛ ♦✉t♣✉t ♦❢ t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✸✶
✹✳✷ Pr❡❝✐s✐♦♥ ♦❢ δ13❈❖2 ❛♥❞ δ13❈❍4 ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✸✸
✹✳✸ ❉r✐❢t ♦❢ δ13❈❖2 ❛♥❞ δ13❈❍4 ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✸✹
✹✳✹ ❆❧❧❛♥ ❞❡✈✐❛t✐♦♥ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✸✻
✹✳✺ ❋❧✉s❤✐♥❣ t✐♠❡ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✸✾
✹✳✻ ❊q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ t✐♠❡ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✹✵
✹✳✼ ❊q✉✐❧✐❜r❛t✐♦♥ t✐♠❡✱ ◆❖❆❆ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✳ ✹✷
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❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ✐♥ t❤❡ ❜❡❣✐♥♥✐♥❣ ♦❢ ▼❛r❝❤ ✷✵✶✹✳ ❲❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❛ ❤✐❣❤❧② s✐❣♥✐✜❝❛♥t
❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ✐♥ t❤❡ ❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❛♥❞ t❤❡ ✐s♦t♦♣✐❝ δ13❈❖2 s✐❣♥❛t✉r❡ ✭❋✐❣✉r❡❆✳✶
❛♥❞ ❆✳✺✮✳ ❋♦r ❈❍4 ✇❡ ❞✐❞ ♥♦t ♦❜s❡r✈❡❞ s✉❝❤ ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥s✳

❲❡❡❦❧② ❛♥❞ ❞✐✉r♥❛❧ ✈❛r✐❛t✐♦♥s ■♥ ❋✐❣✉r❡❆✳✸ ❛♥❞ ❆✳✹ t❤❡ ✇❡❡❦❧② ✈❛r✐❛t✐♦♥s ✐♥
❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4 ❞✉r✐♥❣ ❛ ✇❡❡❦ ✐♥ ▼❛r❝❤ ✷✵✶✹ ❛r❡ s❤♦✇♥ ✭❢♦r ♦r✐❡♥t❛t✐♦♥✿ ✷✹✳✵✸✳✷✵✶✹
✇❛s ❛ ❙✉♥❞❛②✮✳ ■♥ ❋✐❣✉r❡❆✳✺ t❤❡ ✐♥t❡❣r❛t❡❞ ❞✐✉r♥❛❧ ❝♦✉rs❡ ❞✉r✐♥❣ ▼❛r❝❤ ✷✵✶✹ ✐s
s❤♦✇♥✳ ❋♦r ❈❍4 ♥♦ ❝♦rr❡❧❛t❡❞ ❝♦✉rs❡s ✇❡r❡ ♦❜s❡r✈❡❞✳

✐✐✐
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01.12.13 29.12.13 26.01.14 23.02.14 23.03.14 20.04.14 18.05.14
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n

 ‰

01.12.13 29.12.13 26.01.14 23.02.14 23.03.14 20.04.14 18.05.14

❋✐❣✉r❡ ❆✳✶✿ ▼♦♥✐t♦r❡❞ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❛♥❞ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ ❈❖2 ✐♥ t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t
❛✐r ❢r♦♠ ❉❡❝❡♠❜❡r ✷✵✶✸ ✉♥t✐❧ ▼❛② ✷✵✶✹✳ ❚❤❡ ✈❛r✐❛t✐♦♥s ❛r❡ ❣♦✈❡r♥❡❞
❜② ♣❛rt✐❝✉❧❛r ❡✈❡♥ts ❧✐❦❡ ❛♥ ♦♣❡r❛t✐♥❣ ❝♦♥str✉❝t✐♦♥ s✐t❡ ✇❤✐❝❤ ♠♦st
♣r♦❜❛❜❧② ❝❛✉s❡ t❤❡ ❡❧❡✈❛t❡❞ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥s ✐♥ t❤❡ ❜❡❣✐♥♥✐♥❣ ♦❢ ▼❛r❝❤
✷✵✶✹✳ ❙✐♥❝❡ ❆♣r✐❧ ✷✵✶✹ t❤❡ ❜❛s❡ ❧❡✈❡❧ ♦✛ ❈❖2 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ✐s s❧✐❣❤t❧②
❞❡❝r❡❛s✐♥❣ ❛♥❞ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ❢♦r δ13❈❖2✳

✐✈
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01.12.13 29.12.13 26.01.14 23.02.14 23.03.14 20.04.14 18.05.14
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−48.0

−47.5
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H
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n

 ‰

01.12.13 29.12.13 26.01.14 23.02.14 23.03.14 20.04.14 18.05.14

❋✐❣✉r❡ ❆✳✷✿ ▼♦♥✐t♦r❡❞ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❛♥❞ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡ ♦❢ ❈❍4 ✐♥ t❤❡ ❛♠❜✐❡♥t
❛✐r ❢r♦♠ ❉❡❝❡♠❜❡r ✷✵✶✸ ✉♥t✐❧ ▼❛② ✷✵✶✹✳ ◆❡✐t❤❡r ✐♥ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥
♥♦r ✐♥ δ13❈❍4 ❛ tr❡♥❞ ❝♦✉❧❞ ♦❜s❡r✈❡❞✳

✈
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5min 2h−interval

❋✐❣✉r❡ ❆✳✸✿ ❲❡❡❦❧② ✈❛r✐❛t✐♦♥s ✐♥ ❈❖2 ✐♥ ▼❛r❝❤ ✷✵✶✹

✈✐
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21.03.14 23.03.14 25.03.14 27.03.14
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21.03.14 23.03.14 25.03.14 27.03.14

5min 2h−interval

❋✐❣✉r❡ ❆✳✹✿ ❲❡❡❦❧② ✈❛r✐❛t✐♦♥s ✐♥ ❈❍4 ✐♥ ▼❛r❝❤ ✷✵✶✹

✈✐✐



❋✐❣✉r❡ ❆✳✺✿ ❉✐✉r♥❛❧ ✈❛r✐❛t✐♦♥s ✐♥ ❈❖2 ❛♥❞ δ13❈❖2 ✐♥t❡❣r❛t❡❞ ♦✈❡r t❤❡ ❝♦♠♣❧❡t❡
▼❛r❝❤ ✷✵✶✹ ✇❤✐❝❤ ✇❛s ❛ q✉✐t❡ ✇❛r♠ ❛♥❞ s✉♥♥② ▼❛r❝❤ ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣✳
❚❤❡ t✐♠❡ ❛①✐s ✐s ❣✐✈❡♥ ✐♥ ♠✐♥✉t❡s s✐♥❝❡ ♠✐❞♥✐❣❤t ✭❯❚❈✮✳ ❚❤❡r❡ ✐s ❛
str♦♥❣ ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ✐♥ t❤❡ s✐❣♥❛❧s ♦❢ ❈❖2 ❛♥❞ δ13❈❖2 ✳ ❙✐♥❝❡ ♠✐♥✉t❡
✹✽✵✱ ✇❤✐❝❤ ❝♦rr❡s♣♦♥❞s t♦ ✾✿✵✵ ❧♦❝❛❧ t✐♠❡✱ t❤❡ ❜✐♦s♣❤❡r❡ ❜❡❣❛♥ t♦ ❛❜✲
s♦r❜ ❈❖2 ❢r♦♠ t❤❡ ❛t♠♦s♣❤❡r❡✳ ❈♦✐♥❝✐❞❡♥t❛❧❧②✱ t❤❡ δ13❈❖2 ✐♥❝r❡❛s❡❞
❜❡❝❛✉s❡ ♦❢ t❤❡ ❢r❛❝t✐♦♥❛t✐♦♥ ❜② t❤❡ ❜✐♦s♣❤❡r❡✳

✈✐✐✐



❆✳✹ ❙♠❛❧❧ ❙❛♠♣❧❡ ■s♦t♦♣✐❝ ▼♦❞✉❧❡ ✭❙❙■▼✮

P✐❝❛rr♦ ♦✛❡rs ❛ ♣❡r✐♣❤❡r② ❞❡✈✐❝❡✱ t❤❡ ❙♠❛❧❧ ❙❛♠♣❧❡ ■s♦t♦♣❡ ▼♦❞✉❧❡ ✭❙❙■▼✮✱ ❢♦r t❤❡
✐s♦t♦♣✐❝ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ♦❢ s♠❛❧❧ s❛♠♣❧❡s ✭❧❡ss t❤❛♥ ✶✵✵♠❧✮✳ ■❢ r❡q✉✐r❡❞✱ ✐t ♣r♦✈✐❞❡s
❛♥ ❛✉t♦♠❛t✐❝ ❞✐❧✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❤✐❣❤❧② ❝♦♥❝❡♥tr❛t❡❞ s❛♠♣❧❡s✳ ❲❡ t❡st❡❞ ✇❤❡t❤❡r t❤❡
❙❙■▼ ♦✛❡rs ❛ ❣♦♦❞ ❛❧t❡r♥❛t✐✈❡ ❢♦r t❤❡ ❞✐r❡❝t ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❡①♣❧❛✐♥❡❞ ✐♥ ❙❡❝t✐♦♥ ✻✳

❉✐❧✉t✐♦♥ ■♥ ♦♣❡r❛t✐♦♥✱ t❤r❡❡ ❣❛s s♦✉r❝❡s ❛r❡ ❝♦♥♥❡❝t❡❞ t♦ t❤❡ ❙❙■▼✿ ❚❤❡ ❛❝t✉❛❧
❣❛s s❛♠♣❧❡✱ ❛ ③❡r♦ ❛✐r ❝②❧✐♥❞❡r ❢♦r ✢✉s❤✐♥❣ t❤❡ ❙❙■▼ ❛♥❞ t❤❡ ❝❛✈✐t② ❜❡t✇❡❡♥ t✇♦
s❛♠♣❧❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✱ ❛♥❞ ❛ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❝②❧✐♥❞❡r ❢♦r ❛✉t♦♠❛t✐❝ s✐♥❣❧❡✲♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛✲
t✐♦♥✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡ t❤❡ ❙❙■▼ r❡q✉✐r❡s ❛♥ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ✈❛❝✉✉♠ ♣✉♠♣✳ ❉❡♣❡♥❞✐♥❣ ♦♥
t❤❡ ♣r❡❧♦❛❞ ♣r❡ss✉r❡ ❛t t❤❡ ③❡r♦ ❛✐r ❝②❧✐♥❞❡r✱ t❤❡ ❙❙■▼ ♣r♦✈✐❞❡s ✭✐❢ ❞❡s✐r❡❞✮ ❛ ❞✐❧✉t✐♦♥
♦❢ ❛ ❢❛❝t♦r ♦❢ ✉♣ t♦ ✹✳✽✳ ❆❝❝♦r❞✐♥❣❧②✱ ❛❧s♦ ✇✐t❤ t❤❡ ❙❙■▼ ❛t ❧❡❛st ♦♥❡ ♠❛♥✉❛❧ ❞✐❧✉t✐♦♥
st❡♣ ✐s r❡q✉✐r❡❞✳ ❚♦ r❡❛❝❤ ❛ ✜♥❛❧ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ✶✵ ♣♣♠ ✇❡ ✜❧❧❡❞ ❛♥ ❡♠♣t✐❡❞
s❛♠♣❧❡ ❜❛❣ ✇✐t❤ ❛ t♦t❛❧ ✈♦❧✉♠❡ ♦❢ ✹✲✺ ▲ ✇✐t❤ ③❡r♦ ❛✐r✳ ❆❢t❡r✇❛r❞s✱ ✇❡ tr❛♥s❢❡rr❡❞
❜② ❛ ✺♠❧✲s②r✐♥❣❡ r♦✉❣❤❧② ✵✳✷♠❧ ♦❢ t❤❡ ❛❝t✉❛❧ s❛♠♣❧❡ t♦ t❤❡ ③❡r♦ ❛✐r ❜❛❣✳ ❇② ♦✉r
♠❛♥✉❛❧ ❞✐❧✉t✐♦♥ ✇❡ r❡❛❝❤❡❞ ❛ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ r♦✉❣❤❧② 0.2♠❧

4▲
· 99% = 50 ♣♣♠✳

❲✐t❤ t❤❡ s✉❜s❡q✉❡♥t ✐♥t❡r♥❛❧ ❞✐❧✉t✐♦♥ ❛ ✜♥❛❧ ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ♦❢ ✶✵ ♣♣♠ ✇❛s r❡❛❝❤❡❞✳

❆✉t♦♠❛t✐❝ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❋♦r ❛ ❙❙■▼✲♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱ t❤❡ ♦✉t❧❡t ♦❢ t❤❡ ❙❙■▼ ✇❛s
❝♦♥♥❡❝t❡❞ t♦ t❤❡ ✶✻✲♣♦rt ✈❛❧✈❡ ❛♥❞ ✇❛s ♠❡❛s✉r❡❞ ❧✐❦❡ ❛ ❝②❧✐♥❞❡r ❣❛s s❛♠♣❧❡✳ ❚❤❡
✭♣♦ss✐❜❧② ❞✐❧✉t❡❞✮ s❛♠♣❧❡ ❛♥❞ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ st❛♥❞❛r❞ ❛r❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ✐♥ t✉r♥s✱ ✇❤❡r❡
t❤❡ ♥✉♠❜❡r ♦❢ s❛♠♣❧❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❜❡t✇❡❡♥ t✇♦ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❝❛♥ ❜❡
✉s❡r ♠♦❞✐✜❡❞✳ ❇❡t✇❡❡♥ ❡✈❡r② ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐♥t❡r✈❛❧ t❤❡ ❝❛✈✐t② ✐s ✢✉s❤❡❞ ❢♦r s❡✈❡r❛❧
♠✐♥✉t❡s ❜② t❤❡ ③❡r♦ ❛✐r✳

❲❡ ❞❡❝✐❞❡❞ t♦ ♠❡❛s✉r❡ ❛ s❛♠♣❧❡ ✜✈❡ t✐♠❡s ❜❡t✇❡❡♥ t✇♦ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♣♦✐♥ts✱ ✇❤❡r❡
✇❡ ❧❛t❡r ✐❣♥♦r❡❞ t❤❡ ✜rst ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ✐♥t❡r✈❛❧ ❞✉❡ t♦ r❡♠❛✐♥s ♦❢ t❤❡ ❢♦r♠❡r s❛♠♣❧❡
✐♥ t❤❡ t✉❜✐♥❣ ✇✐t❤✐♥ t❤❡ ❙❙■▼✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡ ✇❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❡✈❡r② ❜❛❣ t✇✐❝❡ ❞✉❡ t♦
❜❡tt❡r st❛t✐st✐❝s✳ ◆❡✈❡rt❤❡❧❡ss✱ ✇❡ ✇❡r❡ ♥♦t ❛❜❧❡ t♦ ❣❡♥❡r❛t❡ r❡♣r♦❞✉❝✐❜❧❡ r❡s✉❧ts✳
❋✐rst ♦❢ ❛❧❧✱ t❤❡ ✜♥❛❧ ❈❍4 ❝♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❞❡♣❡♥❞❡❞ ♦♥ t❤❡ ♣r❡❧♦❛❞ ♣r❡ss✉r❡ ❢r♦♠ t❤❡
③❡r♦ ❛✐r ❝②❧✐♥❞❡r ✇❤✐❝❤ ✇❛s ❛❧s♦ ✉s❡❞ ❢♦r ✜❧❧✐♥❣ t❤❡ ❜❛❣s ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✳
❚❤✉s ❛♥ ✐♠♣♦rt❛♥t ♣♦ss✐❜❧❡ s♦✉r❝❡ ♦❢ ❝r♦ss✲s❡♥s✐t✐✈✐t② ✇❛s ❡✐t❤❡r ♥♦t ❝♦♥st❛♥t ♦r
✇♦✉❧❞ ❤❛✈❡ r❡q✉✐r❡❞ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧ ♠❛♥♣♦✇❡r✳ ❋✐♥❛❧❧②✱ ✇❡ ❤❛❞ ♥♦ ✐❞❡❛ ✇❤❛t t❤❡ ❞❡✈✐❝❡
✐s ❞♦✐♥❣ ❛♥❞ ❤♦✇ t❤❡ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ✇❛s ❛♣♣❧✐❡❞✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ t❤❡ s❡t✲✉♣ ❛❧❧♦✇s ❛ s✐♥✲
❣❧❡ ♣♦✐♥t ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♦♥❧②✳

❆❧❧ ✐♥ ❛❧❧✱ t❤❡ ❞❡✈✐❝❡ ❧❡t ♠♦r❡ ♦♣❡♥ q✉❡st✐♦♥s ❛s ✐t ❤❡❧♣❡❞✳ ❚❤❡ ❞✐❧✉t✐♦♥ ❛♥❞ ♠❡❛✲
s✉r❡♠❡♥t ♠❡t❤♦❞ ❡①♣❧❛✐♥❡❞ ✐♥ ❈❤❛♣t❡r ✻ ❛♣♣❡❛rs t♦ ❜❡ ❜❡tt❡r s✉✐t❡❞ t❤❛♥ ❛ ❙❙■▼
♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳ ❚❤✐s r❡s✉❧t ✇❛s s✉♣♣♦rt❡❞ ❜② t❤❡ ❢❛❝t✱ t❤❛t t❤❡ ❙❙■▼ ❜r♦❦❡ ✐♥ ❋❡❜r✉✲
❛r② ✷✵✶✹ ❢♦r ✉♥❦♥♦✇♥ r❡❛s♦♥s✳

✐①



❆✳✺ ❙✉♣♣❧❡♠❡♥t❛❧ ✜❣✉r❡s

❋✐❣✉r❡ ❆✳✻✿ ❆❜s♦r♣t✐♦♥ ❧✐♥❡s s❝❛♥♥❡❞ ❜② t❤❡ ❧❛s❡rs✱ ❝❡♥tr❡❞ ❛t ✶✻✺✶ ♥♠ ❛♥❞
✶✻✺✾ ♥♠✱ ❞✉r✐♥❣ ❛♥ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳ ❈♦♠♣❛r❡ ✇✐t❤ t❤❡ t❤❡✲
♦r❡t✐❝❛❧ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❧✐♥❡s ✐♥ ❋✐❣✉r❡ ✸✳✸✳

①



❋✐❣✉r❡ ❆✳✼✿ ❈❍4 ❡♠✐ss✐♦♥s ✐♥ ❇❛❞❡♥✲❲ürtt❡♠❜❡r❣✱ s❡❡ ❬❙t❛t✐st✐s❝❤❡s ▲❛♥❞❡s❛♠t
❇❛❞❡♥✲❲ürtt❡♠❜❡r❣✱ ✷✵✶✹❜❪✳

①✐



❋✐❣✉r❡ ❆✳✽✿ ❈✉❧t✐✈❛t✐♦♥ ♦❢ ❝r♦♣❧❛♥❞ ✐♥ ❇❛❞❡♥✲❲ürtt❡♠❜❡r❣✱ ❧✐st❡❞ ❜② t❤❡ ❞✐✛❡r❡♥t
♣❧❛♥ts✱ s❡❡ ❬❙t❛t✐st✐s❝❤❡s ▲❛♥❞❡s❛♠t ❇❛❞❡♥✲❲ürtt❡♠❜❡r❣✱ ✷✵✶✹❛❪✳

①✐✐



❇ ❇✐❜❧✐♦❣r❛♣❤②

❆rr❤❡♥✐✉s✱ ❙✳ ✭✶✽✾✻✮✱ ❖♥ t❤❡ ■♥✢✉❝❡ ♦❢ ❈❛r❜♦♥✐❝ ❆❝✐❞ ✐♥ t❤❡ ❆✐r ✉♣♦♥ t❤❡ ❚❡♠♣❡r✲
❛t✉r❡ ♦❢ t❤❡ ●r♦✉♥❞✱ P❤✐❧♦s♦♣❤✐❝❛❧ ▼❛❣❛③✐♥❡❛♥❞ ❏♦✉r♥❛❧ ♦❢ ❙❝✐❡♥❝❡✳

❇❡r❣❛♠❛s❝❤✐✱ P✳✱ ❈✳ ▲✉❜✐♥❛✱ ❘✳ ❑ö♥✐❣st❡❞t✱ ❍✳ ❋✐s❝❤❡r✱ ❆✳ ❈✳ ❱❡❧t❦❛♠♣✱ ❛♥❞
❖✳ ❩✇❛❛❣str❛ ✭✶✾✾✽✮✱ ❙t❛❜❧❡ ✐s♦t♦♣✐❝ s✐❣♥❛t✉r❡s ✭δ✶✸❈✱ δ❉✮ ♦❢ ♠❡t❤❛♥❡ ❢r♦♠ ❊✉✲
r♦♣❡❛♥ ❧❛♥❞✜❧❧ s✐t❡s✱ ❏♦✉r♥❛❧ ♦❢ ●❡♦♣❤②s✐❝❛❧ ❘❡s❡❛r❝❤✿ ❆t♠♦s♣❤❡r❡s✱ ✶✵✸ ✭❉✼✮✱
✽✷✺✶✕✽✷✻✺✱ ❞♦✐✿✶✵✳✶✵✷✾✴✾✽❏❉✵✵✶✵✺✳

❇ö♥✐s❝❤✱ ❍✳ ✭✶✾✾✼✮✱ ❆✉❢❜❛✉ ❡✐♥❡r t❡✐❧❛✉t♦♠❛t✐s❝❤❡♥ ❆✉❢❜❡r❡✐t✉♥❣s❛♣♣❛r❛t✉r ❢ür
▼❡t❤❛♥ ❛✉s ▲✉❢t♣r♦❜❡♥ ③✉r ♠❛ss♥❡s♣❡❦tr♦♠❡tr✐s❝❤❡♥ ■s♦t♦♣✐❡❜❡st✐♠♠✉♥❣✱ ▼❛s✲
t❡r✬s t❤❡s✐s✱ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ ❯♥✐✈❡rs✐t②✳

❉❡♠trö❞❡r✱ ❲✳ ✭✷✵✶✵✮✱ ❊①♣❡r✐♠❡♥t❛❧♣❤②s✐❦ ✸✱ ❙♣r✐♥❣❡r✲❱❡r❧❛❣✳

●❧❛t③❡❧✲▼❛tt❤❡✐❡r✱ ❍✳ ✭✶✾✾✼✮✱ ❇✐❧❛♥③✐❡r✉♥❣ ✈♦♥ ❈❍4✲❊♠✐ss✐♦♥❡♥ ✐♥ ❉❡✉ts❝❤❧❛♥❞ ❛♥✲
❤❛♥❞ ❛t♠♦s♣❤❛❡r✐s❝❤❡r ▼❡ss✉♥❣❡♥ ✐♥ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣✱ P❤✳❉✳ t❤❡s✐s✳

●r✐✣t❤✱ ❉✳ ❲✳ ❚✳ ✭✶✾✾✻✮✱ ❙②♥t❤❡t✐❝ ❈❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ❛♥❞ ◗✉❛♥t✐t❛t✐✈❡ ❆♥❛❧②s✐s ♦❢
●❛s✲P❤❛s❡ ❋❚✲■❘ ❙♣❡❝tr❛✱ ❆♣♣❧✐❡❞ ❙♣❡❝tr♦s❝♦♣②✱ ✺✵ ✭✶✮✱ ✺✾✕✼✵✱ ❞♦✐✿❞♦✐✿✶✵✳✶✸✻✻✴
✵✵✵✸✼✵✷✾✻✸✾✵✻✻✷✼✳

❍❛♠♠❡r✱ ❙✳✱ ❡t ❛❧✳ ✭✷✵✵✽✮✱ ❆ ❣❛s ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤✐❝ s②s✲
t❡♠ ❢♦r ❤✐❣❤✲♣r❡❝✐s✐♦♥ q✉❛s✐✲❝♦♥t✐♥✉♦✉s ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ♠❡❛s✉r❡✲
♠❡♥ts ♦❢ ❈❖2✱ ❈❍4✱ ◆2❖✱ ❙❋6✱ ❈❖ ❛♥❞ ❍2✱ ✇✇✇✳✐✉♣✳✉♥✐✲
❤❡✐❞❡❧❜❡r❣✳❞❡✴✐♥st✐t✉t✴❢♦rs❝❤✉♥❣✴❣r♦✉♣s✴❦❦✴●❈❴❍❛♠♠❡r❴✷✺❴❙❊P❴✷✵✵✽✳♣❞❢✳

❍❛♠♠❡r✱ ❙✳✱ ❉✳ ❲✳ ❚✳ ●r✐✣t❤✱ ●✳ ❑♦♥r❛❞✱ ❙✳ ❱❛r❞❛❣✱ ❈✳ ❈❛❧❞♦✇✱ ❛♥❞ ■✳ ▲❡✈✐♥
✭✷✵✶✸✮✱ ❆ss❡ss♠❡♥t ♦❢ ❛ ♠✉❧t✐✲s♣❡❝✐❡s ✐♥ s✐t✉ ❋❚■❘ ❢♦r ♣r❡❝✐s❡ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ❣r❡❡♥✲
❤♦✉s❡ ❣❛s ♦❜s❡r✈❛t✐♦♥s✱ ❆t♠♦s♣❤❡r✐❝ ▼❡❛s✉r❡♠❡♥t ❚❡❝❤♥✐q✉❡s✱ ✻ ✭✺✮✱ ✶✶✺✸✕✶✶✼✵✱
❞♦✐✿✶✵✳✺✶✾✹✴❛♠t✲✻✲✶✶✺✸✲✷✵✶✸✳

❍✉♥t✐♥❣t♦♥✱ ❊✳ ✭✶✾✶✼✮✱ ❈❧✐♠❛t✐❝ ❈❤❛♥❣❡ ❛♥❞ ❆❣r✐❝✉❧t✉r❛❧ ❊①❤❛✉st✐♦♥ ❛s ❊❧❡♠❡♥ts
✐♥ t❤❡ ❋❛❧❧ ♦❢ ❘♦♠❡✱ ❚❤❡ q✉❛t❡r❧② ❥♦✉r♥❛❧ ♦❢ ❡❝♦♥♦♠✐❝s✳

■❆❊❆ ✭✶✾✾✸✮✱ ❘❡❢❡r❡♥❝❡ ❛♥❞ ✐♥t❡r❝♦♠♣❛r✐s♦♥ ♠❛t❡r✐❛❧s ❢♦r st❛❜❧❡ ✐s♦t♦♣❡s ♦❢ ❧✐❣❤t
❡❧❡♠❡♥ts✱ ✐♥ Pr♦❝❡❡❞✐♥❣s ♦❢ ❛ ❝♦♥s✉❧t❛♥ts ♠❡❡t✐♥❣ ❤❡❧❞ ✐♥ ❱✐❡♥♥❛✱ ✶✲✸ ❉❡❝❡♠❜❡r
✶✾✾✸✳

■♥t❡r♥❛❧ ♣r❡s❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ P✐❝❛rr♦ ♣r♦✈✐❞❡❞ ❜② ❈❤r✐s ❘❡❧❧❛ ✭✷✵✶✹✮✱ ❈❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♦❢
δ13❈❍4 ❛♥❞ δ13❈❖2✳

①✐✐✐



■P❈❈ ✭✷✵✶✸✮✱ ❋✐❢t❤ ❆ss❡ss♠❡♥t ❘❡♣♦rt ❲●✶✱ ❚❡❝❤✳ r❡♣✳✱ ■P❈❈✳

❑❡❡❧✐♥❣✱ ❈✳ ❉✳ ✭✶✾✻✵✮✱ ❚❤❡ ❈♦♥❝❡♥tr❛t✐♦♥ ❛♥❞ ■s♦t♦♣✐❝ ❆❜✉♥❞❛♥❝❡s ♦❢ ❈❛r❜♦♥
❉✐♦①✐❞❡ ✐♥ t❤❡ ❆t♠♦s♣❤❡r❡✱ ❚❡❧❧✉s✱ ✶✷ ✭✷✮✱ ✷✵✵✕✷✵✸✱ ❞♦✐✿✶✵✳✶✶✶✶✴❥✳✷✶✺✸✲✸✹✾✵✳✶✾✻✵✳
t❜✵✶✸✵✵✳①✳

❑♦♥r❛❞✱ ●✳ ✭✷✵✶✶✮✱ ❈❤❛r❛❦t❡r✐s✐❡r✉♥❣ ❡✐♥❡s ❋♦✉r✐❡r ❚r❛♥s❢♦r♠ ■♥❢r❛r♦t ❙♣❡❦tr♦♠❡✲
t❡rs ③✉r ▼❡ss✉♥❣ ❛t♠♦s♣❤är✐s❝❤❡r ❙♣✉r❡♥❣❛s❡ ✉♥❞ ❱❡r❣❧❡✐❝❤ ♠✐t ❡t❛❜❧✐❡rt❡♥ ▼❡ss✲
♠❡t❤♦❞❡♥✱ ▼❛st❡r✬s t❤❡s✐s✳

▲❡✈✐♥✱ ■✳✱ ❇✳ ❑r♦♠❡r✱ ▼✳ ❙❝❤♠✐❞t✱ ❛♥❞ ❍✳ ❙❛rt♦r✐✉s ✭✷✵✵✸✮✱ ❆ ♥♦✈❡❧ ❛♣♣r♦❛❝❤ ❢♦r
✐♥❞❡♣❡♥❞❡♥t ❜✉❞❣❡t✐♥❣ ♦❢ ❢♦ss✐❧ ❢✉❡❧ ❈❖2 ♦✈❡r ❊✉r♦♣❡ ❜② 14❈❖2 ♦❜s❡r✈❛t✐♦♥s✱
●❡♦♣❤②s✐❝❛❧ ❘❡s❡❛r❝❤ ▲❡tt❡rs✱ ✸✵ ✭✷✸✮✱ ♥✴❛✕♥✴❛✱ ❞♦✐✿✶✵✳✶✵✷✾✴✷✵✵✸●▲✵✶✽✹✼✼✳

▲❡✈✐♥✱ ■✳✱ ❙✳ ❍❛♠♠❡r✱ ❊✳ ❊✐❝❤❡❧♠❛♥♥✱ ❛♥❞ ❋✳ ❘✳ ❱♦❣❡❧ ✭✷✵✶✶✮✱ ❱❡r✐✜❝❛t✐♦♥ ♦❢ ❣r❡❡♥✲
❤♦✉s❡ ❣❛s ❡♠✐ss✐♦♥ r❡❞✉❝t✐♦♥s✿ t❤❡ ♣r♦s♣❡❝t ♦❢ ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ♠♦♥✐t♦r✐♥❣ ✐♥ ♣♦❧❧✉t❡❞
❛r❡❛s✱ P❤✐❧ ❚r❛♥s ❘ ❙♦❝ ❆ ✷✵✶✶ ✸✻✾✿ ✶✾✵✻✲✶✾✷✹✳

▼♦♦❦✱ ❲✳ ✭✷✵✵✵✮✱ ❊♥✈✐r♦♥♠❡♥t❛❧ ✐s♦t♦♣❡s ✐♥ t❤❡ ❤②❞r♦❧♦❣✐❝❛❧ ❝②❝❧❡✲ Pr✐♥❝✐♣❧❡s ❛♥❞
❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥s✱ ❚❡❝❤♥✐❝❛❧ ❉♦❝✉♠❡♥ts ✐♥ ❍②❞r♦❧♦❣②✱ ■✳

◆❡✉❜❡rt✱ ❘✳✱ ▲✳ ▲✳ ❙♣✐❥❦❡r✈❡t✱ ❏✳ ❑✳ ❙❝❤✉t✱ ❍✳ ❇❡❡♥✱ ❛♥❞ ❍✳ ❆✳ ❏✳ ▼❡✐❥❡r ✭✷✵✵✹✮✱ ❆
❝♦♠♣✉t❡r✲❝♦♥tr♦❧❧❡❞ ❝♦♥t✐♥✉♦✉s ❛✐r ❞r②✐♥❣ ❛♥❞ ✢❛s❦ s❛♠♣❧✐♥❣ s②st❡♠✳✱ ❏✳ ❆t♠♦s✳
❖❝❡❛♥✐❝ ❚❡❝❤♥♦❧✳ ✷✶✱ ✻✺✶✕✻✺✾✳

◆❖❆❆ ✭✷✵✶✹✮✱ ▼❛❝❡ ❍❡❛❞ ❞❛t❛✱ ❤tt♣✿✴✴✇✇✇✳❡sr❧✳♥♦❛❛✳❣♦✈✴❣♠❞✴❞✈✴❞❛t❛✴❄s✐t❡❂▼❍❉
✭▲❛st ✈✐s✐t❡❞✿ ✷✹✳✵✻✳✷✵✶✹✮✳

P❛❧❞✉s✱ ❇✳✱ ❛♥❞ ❆✳ ❑❛❝❤❛♥♦✈ ✭✷✵✵✺✮✱ ❆♥ ❤✐st♦r✐❝❛❧ ♦✈❡r✈✐❡✇ ♦❢ ❝❛✈✐t②✕❡♥❤❛♥❝❡❞
♠❡t❤♦❞s✱ ❈❛♥❛❞✐❛♥ ❏♦✉r♥❛❧ ♦❢ P❤②s✐❝s✳

P❛r❦✱ ❘✳✱ ❛♥❞ ❙✳ ❊♣st❡✐♥ ✭✶✾✻✶✮✱ ▼❡t❛❜♦❧✐❝ ❢r❛❝t✐♦♥❛t✐♦♥ ♦❢ 13❈ ✫ 12❈ ✐♥ ♣❧❛♥ts✱
P❧❛♥t P❤②s✐♦❧✳ ▼❛r ✶✾✻✶❀ ✸✻✭✷✮✿ ✶✸✸✕✶✸✽✳

P✐❝❛rr♦ ✭✷✵✶✷✮✱ P■❈❆❘❘❖ ●✷✷✵✶✲✐✱ ❈❘❉❙ ❆♥❛✲
❧②③❡r ❢♦r ■s♦t♦♣✐❝ ❈❛r❜♦♥ ✐♥ ❈❖2 ❛♥❞ ❈❍4✱
❤tt♣✿✴✴✇✇✇✳♣✐❝❛rr♦✳❝♦♠✴♣r♦❞✉❝ts❴s♦❧✉t✐♦♥s✴✐s♦t♦♣❡❴❛♥❛❧②③❡rs✴✶✸❝❴❢♦r❴❝❤✹❴❝♦✷
✭▲❛st ✈✐s✐t✿ ✷✵✶✹✲✵✻✲✷✹✮✳

P✐❝❛rr♦ ✭✷✵✶✹✮✱ P■❈❆❘❘❖ ●✷✷✵✶✲✐ ❈❘❉❙ ❆♥❛❧②③❡r ❢♦r ■s♦t♦♣✐❝ ❈❛r❜♦♥ ✐♥ ❈❖2

❛♥❞ ❈❍4✱ ❤tt♣s✿✴✴♣✐❝❛rr♦✳❛♣♣✳❜♦①✳❝♦♠✴s✴✷❣♦❧✸❛❤❜✐✻①❝✽✐❞♦q❧✸✹ ✭▲❛st ✈✐s✐t✿ ✷✵✶✹✲
✵✻✲✷✹✮✳

❘ö❞❡❧✱ ❲✳✱ ❛♥❞ ❚✳ ❲❛❣♥❡r ✭✷✵✶✶✮✱ P❤②s✐❦ ✉♥s❡r❡r ❯♠✇❡❧t✿ ❉✐❡ ❆t♠♦s♣❤är❡✱
❙♣r✐♥❣❡r✲❱❡r❧❛❣✳

❘❡❧❧❛✱ ❈✳ ✭✷✵✶✵✮✱ ❆❝❝✉r❛t❡ ●r❡❡♥❤♦✉s❡ ●❛s ▼❡❛s✉r❡♠❡♥ts ✐♥ ❍✉♠✐❞ ●❛s ❙tr❡❛♠s
❯s✐♥❣ t❤❡ P✐❝❛rr♦ ●✶✸✵✶ ❈❛r❜♦♥ ❉✐♦①✐❞❡ ✴ ▼❡t❤❛♥❡ ✴ ❲❛t❡r ❱❛♣♦r ●❛s ❆♥❛❧②③❡r✱
❚❡❝❤✳ r❡♣✳✱ P✐❝❛rr♦✳

①✐✈



❙❝❤♠✐❞t✱ ❑✳ ✭✷✵✶✹✮✱ ❘❡✈✐s✐♦♥ ❞❡r r❡❣✐♦♥❛❧❡♥ ❈❖2✲❇✐❧❛♥③❡♥ ❢ür ❇❛❞❡♥✲❲ürtt❡♠❜❡r❣✱
❙t❛t✐st✐s❝❤❡s ▼♦♥❛ts❤❡❢t ❇❛❞❡♥✲❲ürtt❡♠❜❡r❣ ✹✴✷✵✶✹✳

❙t❛t✐st✐s❝❤❡s ▲❛♥❞❡s❛♠t ❇❛❞❡♥✲❲ürtt❡♠❜❡r❣ ✭✷✵✶✹❛✮✱ ❘❡✲
❣✐♦♥❛❧ ❝✉❧t✐✈❛t✐♦♥ ♦❢ ❝r♦♣❧❛♥❞✱ ❤tt♣✿✴✴✇✇✇✳st❛t✐st✐❦✳❜❛❞❡♥✲
✇✉❡rtt❡♠❜❡r❣✳❞❡✴❙❘❉❇✴❚❛❜❡❧❧❡✳❛s♣❄❍❂✼✫❯❂✵✷✫❚❂✵✺✵✷✺✵✸✼✫❊❂❑❘✫❘❂❑❘✷✷✶✳

❙t❛t✐st✐s❝❤❡s ▲❛♥❞❡s❛♠t ❇❛❞❡♥✲❲ürtt❡♠❜❡r❣ ✭✷✵✶✹❜✮✱ ❘❡❣✐♦♥❛❧ ❈❍4✲❊♠✐ss✐♦♥❡♥✱
❤tt♣✿✴✴✇✇✇✳st❛t✐st✐❦✲❜✇✳❞❡✴❯♠✇❡❧t❱❡r❦❡❤r✴▲❛♥❞❡s❞❛t❡♥✴❧✶❜✵✼✳❛s♣✳

❱❛❧❡♥t✐♥✱ ❏✳ ❘✳✱ ●✳ ❈✳ ❈❛r❧❡✱ ❛♥❞ ❏✳ ❇✳ P❤✐❧❧✐♣s ✭✶✾✽✺✮✱ ❉❡t❡r♠✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ♠❡t❤❛♥❡
✐♥ ❛♠❜✐❡♥t ❛✐r ❜② ♠✉❧t✐♣❧❡① ❣❛s ❝❤r♦♠❛t♦❣r❛♣❤②✱ ❆♥❛❧②t✐❝❛❧ ❈❤❡♠✐str②✱ ✺✼ ✭✻✮✱
✶✵✸✺✕✶✵✸✾✱ ❞♦✐✿✶✵✳✶✵✷✶✴❛❝✵✵✷✽✸❛✵✶✼✱ ♣▼■❉✿ ✶✶✺✸✻✺✺✾✳

❱❛♥ P❡❧t✱ ❆✳ ✭✷✵✵✽✮✱ ❘❡❛❧✲❚✐♠❡ ❆t♠♦s♣❤❡r✐❝ ▼♦♥✐t♦r✐♥❣ ♦❢ ❙t❛❜❧❡ ■s♦t♦♣❡s ❛♥❞
❚r❛❝❡ ●r❡❡♥❤♦✉s❡ ●❛s❡s✱ ✇✇✇✳♣✐❝❛rr♦✳❝♦♠✳

❱❛r❞❛❣✱ ❙✳ ✭✷✵✶✷✮✱ ❈❖2 s♦✉r❝❡ ❛♣♣♦rt✐♦♥♠❡♥t ✐♥ t❤❡ ❍❡✐❞❡❧❜❡r❣ r❡❣✐♦♥ ✉s✐♥❣ ❝♦♥✲
t✐♥✉♦✉s 13❈❖2 ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts✱ ▼❛st❡r✬s t❤❡s✐s✳

❱♦❣❡❧✱ ❋✳ ❘✳✱ ❙✳ ❍❛♠♠❡r✱ ❆✳ ❙t❡✐♥❤♦❢✱ ❇✳ ❑r♦♠❡r✱ ❛♥❞ ■✳ ▲❡✈✐♥ ✭✷✵✶✵✮✱ ■♠♣❧✐❝❛t✐♦♥
♦❢ ✇❡❡❦❧② ❛♥❞ ❞✐✉r♥❛❧ ✶✹❈ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ ♦♥ ❤♦✉r❧② ❡st✐♠❛t❡s ♦❢ ❈❖✲❜❛s❡❞ ❢♦ss✐❧ ❢✉❡❧
❈❖✷ ❛t ❛ ♠♦❞❡r❛t❡❧② ♣♦❧❧✉t❡❞ s✐t❡ ✐♥ s♦✉t❤✇❡st❡r♥ ●❡r♠❛♥②✱ ❚❡❧❧✉s ❇✱ ✻✷ ✭✺✮✱
✺✶✷✕✺✷✵✱ ❞♦✐✿✶✵✳✶✶✶✶✴❥✳✶✻✵✵✲✵✽✽✾✳✷✵✶✵✳✵✵✹✼✼✳①✳

❱♦❣❡❧✱ ❋✳ ❘✳✱ ▲✳ ❍✉❛♥❣✱ ❉✳ ❊r♥st✱ ▲✳ ●✐r♦✉①✱ ❙✳ ❘❛❝❦✐✱ ❛♥❞ ❉✳ ❊✳ ❏✳ ❲♦rt❤② ✭✷✵✶✸✮✱
❊✈❛❧✉❛t✐♦♥ ♦❢ ❛ ❝❛✈✐t② r✐♥❣✲❞♦✇♥ s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ❢♦r ✐♥ s✐t✉ ♦❜s❡r✈❛t✐♦♥s ♦❢ 13❈❖2✱
❆r♠♦s♣❤❡r✐❝ ▼❡❛s✉r❡♠❡♥t ❚❡❝❤♥✐q✉❡s✳

❲❡♥✱ ❳✳✲❋✳✱ ❨✳ ▼❡♥❣✱ ❳✳✲❨✳ ❩❤❛♥❣✱ ❳✳✲▼✳ ❙✉♥✱ ❛♥❞ ❳✳ ▲❡❡ ✭✷✵✶✸✮✱ ❊✈❛❧✉❛t✲
✐♥❣ ❝❛❧✐❜r❛t✐♦♥ str❛t❡❣✐❡s ❢♦r ✐s♦t♦♣❡ r❛t✐♦ ✐♥❢r❛r❡❞ s♣❡❝tr♦s❝♦♣② ❢♦r ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝
13❈❖2✴

12❈❖2 ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳

❲❡r❧❡✱ P✳✱ ❘✳ ▼✉❡❝❦❡✱ ❛♥❞ ❋✳ ❙❧❡♠r ✭✶✾✾✸✮✱ ❚❤❡ ❧✐♠✐ts ♦❢ s✐❣♥❛❧ ❛✈❡r❛❣✐♥❣ ✐♥ ❛t✲
♠♦s♣❤❡r✐❝ tr❛❝❡✲❣❛s ♠♦♥✐t♦r✐♥❣ ❜② t✉♥❛❜❧❡ ❞✐♦❞❡✲❧❛s❡r ❛❜s♦r♣t✐♦♥ s♣❡❝tr♦s❝♦♣②
✭❚❉▲❆❙✮✱ ❆♣♣❧✐❡❞ P❤②s✐❝s ❇✱ ✺✼ ✭✷✮✱ ✶✸✶✕✶✸✾✱ ❞♦✐✿✶✵✳✶✵✵✼✴❇❋✵✵✹✷✺✾✾✼✳

❲✐♥❞❡r❧✐❝❤✱ ❏✳✱ ❍✳ ❈❤❡♥✱ ❈✳ ●❡r❜✐❣✱ ❚✳ ❙❡✐❢❡rt✱ ❖✳ ❑♦❧❧❡✱ ❏✳ ❱✳ ▲❛✈r✐↔✱ ❈✳ ❑❛✐s❡r✱
❆✳ ❍ö❢❡r✱ ❛♥❞ ▼✳ ❍❡✐♠❛♥♥ ✭✷✵✶✵✮✱ ❈♦♥t✐♥✉♦✉s ❧♦✇✲♠❛✐♥t❡♥❛♥❝❡ ❈❖2✴❈❍4✴❍2❖
♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❛t t❤❡ ❩♦t✐♥♦ ❚❛❧❧ ❚♦✇❡r ❖❜s❡r✈❛t♦r② ✭❩❖❚❚❖✮ ✐♥ ❈❡♥tr❛❧ ❙✐❜❡r✐❛✱
❆t♠♦s♣❤❡r✐❝ ▼❡❛s✉r❡♠❡♥t ❚❡❝❤♥✐q✉❡s✱ ✸✭✹✮✱ ✶✶✶✸✲✶✶✷✽✳
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