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


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

� �����������	


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

�� ���	��� �	��������

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

������ �� 
���������

��

���� ������	�
����

�
�

� ����



�� ���� ������	�
���� ����

��� ������ ��������



����	
������� �	������  �����!	 �� "��!#$!	!

 %���	��&
' �	�� ���	��

��(
&���!� ��
���
 ��� �)$�	�(���

���� ������	�
����* +�,�,

-!	��&& �����	
��� ����

����	
������� $��
� ������!	 �� �!�.��� 
�
��(
 ��
 � �	�(���!

 $!������&

�� �($	!���� ��� �Æ������ !/ � ��	���� !/ 
�$�	���!� $	!��

�
 ���� 

� $!	!

 (�#

��	��&
 &��� ��������� ��	�!�
* �!��	!&&�� �&�

�
* 
�&��� )�	!��&
 0 ��	!��&
* ��	�!�

��	!��&
 ��� ��!&���
, ��� �1���
 !/ ��� 	��
��� ��(��
�!��&��� ��� �������� ���	#

����� ����	����!�
 �
� �! ��� $!	!

 

	/��� ���� �($!	���� �!�
�2
����
 ���� ���

!�&� �� ��$�
	�� �� (!&��
&�	 &���& (!��&���, "!��& $��
� �	��
���!�
 ��� 	�

&�

3��$�&&�	� �!����
���!� �� 2
�
�#!��#��(��
�!��& 
�
��(
 ��� !	�������!��& !	��	���

�	��
���!�
 �� 2
�
�#�4!#��(��
�!��& 
�
��(
5 ���� !/��� �	� ��� ��

� !/ ��� �	���#

�!4� !/ (��	!
�!$�� �2
���!�
 &��� 6�&��� ��� ����
#��!(
!� �2
���!�
 ��
�� !�

�&�

���& ���	(!����(��
, �� ���
 4!	�* ��� /!�

 !� � /	�� ���	�� (���!� ��
�� !�

�����
 ���!	� 4���� 4� ����&!$�� ��� �$$&�����!�
 !/ ���
 ���!	� �! 
���	
����

��� �	����!4� !/ ��� (��	!
�!$�� �2
���!�
* ����&!$��� �&!��& $��
� ����	�(
*

��� ���	����	����� ��)���� $��
�
, ��� 	�

&�
 !/ !
	 �)$�	�(����& 
�
���
 �	� �&
!

��
�	����* ���� $	!���� 

$$!	���� �������� /!	 !
	 (!��&��� �1!	�
,



�����������	 
��
��

 !	� �� �� �����(�� /�(�&� �� 
!
���	� �����* � 4�
 ����	�
��� �� 	�
��	�� 
���� ���

���
 � ���7� ���� 	�(�(��	, � /!
�� (�
�&/ 3	����	 /!	�
����&� /!	 (�5 
�
�����

���(���& �������	��� �� ��� ������ ��
���
�� !/ �����!&!�� �� %��	�
, �
	��� (�

/	�
�(�� ���	 � 4�
 
�	
�� �� ��� 	��&�����!� ���� � �( �! &!���	 ��� ��!4#�&&

$�	
!� �� ���� 
��!!&* ���� ��� 4!	&� �
 /
&& !/ $��
���& 3��� ���(���&5 $���!(���

���� � ��	�&� ���4 ��!
�, �� ��� ��������� !/ (� 8
��!	 ���	* � 
��	��� �! ����&!$

�� �����
� /�
������!� /!	 
����
����& (�������
 ��� �� (� (��� ������� �! 2
��

���(���& �������	��� ��� ���� 
$ $��
��
, �� 4�
 � $��
� 4��	� � 4�
 �(������

��� �!�����
 !/ (��� �!!�
 !� 
����
����& $��
��
* 4��� � ��(� ��	!

 ��� �!!�

9%!&��
&�	 ���	(!����(��
 !/ �&
�� +��
� �2
�&��	��: �� 8!�� +	�

����, ���


4�
 � �
	���� $!��� /!	 (�* � ������� �! 
���� 4��� ���(���& �������	���, ����	

��� �
��&��� !/ (� 
���	�	��
��� ����
!	 %, �, ������* � ����(� �4�	� !/ ���

����
�
 !/ �
		��� 	�
��	�� ���!&���� 
����
����& (�������
 �� ���(���& �������	���

��� �!4�	�
 ��� ��� !/ (� 
���!	 ���	 � /!
�� (�
�&/ �� !$$!	�
���� �! ���� 
$

�	��
��� 
�
���
 �� -!	��&&, � ��� !�&� ���	� �!!� �����
 ��!
� ��� (!&��
&�	

(!��&��� ��� �!����
�� (����	 �	!
$ �� -!	��&& ��� ������� �! ����$� ��� !1�	,

;��� ��$$���� �� ��� .�� ���	
 ����� /!	�� �
 ��� 
�!	� !/ (� ���
�
,

���



���
 4!	� �
 ��������� �! (� /����	* 4�! ��
 ���� � �	��� 
!
	�� !/ ��
$�	���!�*


�	����� ��� �
������,

��



������	�������
�

�� �
 (!	� ���� <

� �	�����!��& /!	 (� �! 
��	� �� �������� (� ����
!	 6����, �,

�
����
* /!	 ��
 ����&
��&� �
������ ��� 

$$!	�, �! 
�� ��� &��
�* (� �

!�����!�

4��� ��( 4�
 /	
��/
& ���!�� (� 
���
/����!�, =
	 ����&&���
�& ��
�


�!�
 ��	���

!��	 � $��!	�(� !/ 

�<���
 	������ /	!( $��
� �	��
���!�
 �� �!�.��� >
��
 �! ���


$���	
 �� �

�	�&��* �� � ��	���� !/ $&���
 ���&
���� ��� !
�#�!!	 ��/�
 �� �����&��	�*

��	(��� ��� ��� �	���
 �� 
!
���	� �����, �� �

!�����!� ���� �7&& ����	 /!	��� ��

(� &�/� �
 4��� %�&�!	����#�&�4��
��  �	��!4���* 
���	 4�!
� �
��&��� � $����� 
$

��� ����

�	� 
��&&
 �! �� �� �)$�	�(����&�
�, %� ����!4&���(���
 4!
&� �!� ��

�!($&��� 4���!
� (����!���� ��� �	���2
�
 /	!( ��� !���	 (�(��	
 !/ (� ���
�


�!((�����* -�	& +, �	���� ��� +�
&���� -&����, ����	 ��(�&� 

���
��!�
 ��� ������

!� ��� �($!	����� !/ 9&��!	��!	� �)$�	�����: $	!��� �! �� �	���&� ����.���& /!	 (�

$�	
!��&&�* ��� �

�����& �!4�	�
 ��� �!($&���!� !/ (� ���
�
, � ���� $	!�	�

��

�!�
���	��&�* !� ��� �
$���
 !/ �����(�� �	������* (��
	��� ��� ����$������� ��

����� ���!&��� 4��� ��	�!

 !���	 $�!$&�, �� �
 (� $&��

	� �! ����� ��� ��&�*

6��

(� 6����!* %��!	
 %�����	�* %�����& %���!)* 6����&& ��!(
!�* +	���


��&������ ��� ����� �
	��	 /!	 �&& ����	 ��&$ ��� ������, ���
 4!	� 4�
 

$$!	���

�� �	���
 /	!( ��� "���!��& ������� �!
�����!�* ��$�	�(��� !/ ���	��* ��� ���

%�	�� ��&!4�!4
�� /
��,

�



���	� �� ���
��
�

� ���������	�� �
?,? +!	!

 (���	��&
 , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?
?,� +��
� ������!	 �� �!�.��� 
$���
 , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , @


 � ��
 ���� ������ ������	�� �� ����� �����	�� 	� ��	������� ��
�,? ��(
&���!� (���!�!&!�� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?A

�,?,? ��� �����
 /	�� ���	�� /!	(�&�
( , , , , , , , , , , , , , , , ?@
�,?,� �(�	�&&� 
�($&��� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?B

�,� =	��	 $�	�(���	 , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ��
�,�,? ��	� 4�&& $!	� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ��
�,�,� �	�$���� $!	� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ��

�,C ��

&�
 /!	 ��� ��	� 4�&& $!	� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , �D
�,D ��

&�
 /!	 ��� �	�$���� $!	� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , �@
�,A E
�
�#�4!#��(��
�!��& ������!	 , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , CC
�,F -!��&

�!�
 , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , CG

� �����	�� �� �	���� ���	�� 	� ���	����� ������ �	���� ��
C,? �)$�	�(����& %���!� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , DA
C,� ��(
&���!� %���!� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , DA
C,C �)$�	�(����& 	�

&�
 , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , DB
C,D ��

&�
 /	!( ��� 
�(
&���!� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , A�
C,A ��
�


�!� ��� -!��&

�!�
 , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , F�
C,F �$$����) , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , FA

� � ���	������ ����	�� �� !���	�� ��� �����	�� "#
D,? ��1�	�����& �������� -�&!	�(��	� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , FG
D,� ���&���	�� �$���	!
�!$� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , FB
D,C ��

&�
 /	!( ��- , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , @�
D,D ��

&�
 /	!( ���&���	�� 
$���	!
�!$� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , @D
D,A ��
�


�!� ��� -!��&

�!�
 , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , @B

��



$ %�
��� �&� ����������� �� � ������ �&��� �	����� '�
A,? ��(
&���!� (���!� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , GA
A,� ���&���	�� 	�&�)���!� 
$���	!
�!$� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , G@
A,C ��

&�
 , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , G@
A,D ��
�


�!� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , BB

" (� �&� � 	������ �� � )� ��	� *&��� 	� ���+��� ������� �,#

# !���	��-�����	�� ��&��	�� 	� ������ ������� ��� !�!��� ��.
@,? %���!�
 , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?��

@,?,? ���&���	�� 	�&�)���!� 
$���	!
�!$� 3��5 , , , , , , , , , , , , , ?��
@,?,� ��1�	�����& 
������� ��&!	�(��	� 3��-5 , , , , , , , , , , , , ?��
@,?,C ��(
&���!� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?�C

@,� �)$�	�(����& 	�

&�
 , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?�D
@,�,? ���&���	�� 	�&�)���!� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?�D
@,�,� %�)4�&&#;����	 �1��� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?�@
@,�,C -!����� ����	 +��
� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?CC
@,�,D �1��� !/ +!	�#���� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?CD
@,�,A ��� ��)���� �	��
���!� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?D�

@,C ��(
&���!� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?DD
@,C,? �	������ !/ ��� -!�.��� +��
� , , , , , , , , , , , , , , , , , ?DA
@,C,� ��)���� �	��
���!� �� ��� -!����� ����	 , , , , , , , , , , , , ?DF

@,D -!��&

�!� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?A?

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

/	��	�����&� �"�

���



���
 �� ���	��

?,? "��!#$!	!

 %���	��&
 H?I , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , �

�,?  !�� !	�������!��& !	��	 $�	�(���	
 �� C#� �	�
��&
 , , , , , , , , , , ��
�,� ���	(!����(�� 
����&��� !/ $��
�
 , , , , , , , , , , , , , , , , , , , C�

C,? �
((�	� !/ +!	� ;����
 , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , DF
C,� +��
���& +	!$�	���
 !/ --&� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , D@
C,C �	������ ��($�	��
	�
 !/ -!�.��� --&� , , , , , , , , , , , , , , , , A@

D,? ����
 !/ %�&���� /!	 "��	!������� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , @A

A,? �
((�	� !/ +!	� %!��&
 0 �	������ ��($�	��
	�
 , , , , , , , , , , B?
A,� +!������& ���	�� $�	�(���	
 /!	 >
��#>
�� ����	����!�
 , , , , , , , , BD
A,C �&
��#>
�� ����	����!� $�	�(���	
 

�� �! ��&�
&��� ��� >
��#4�&&

����	����!�
 , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , B@
A,D +!������& ���	�� $�	�(���	
 /!	 ��� $!	� 4�&&
 , , , , , , , , , , , , , BB

@,? �	������ ��($�	��
	�
' �)$�	�(����& (��

	�(��� , , , , , , , , , , ?D�
@,� �	������ ��($�	��
	�
' (!&��
&�	 
�(
&���!� , , , , , , , , , , , , , ?DB

����



���
 �� �������

�,? ���
��� $	!.&� !/ (������ �� ��� �	�$���� $!	� �&!�� ��� ��	����!�
$�	$�����
&�	 �! ��� $!	� 4�&&
 /!	 /!
	 ��1�	��� ��($�	��
	�
 
�!4#
��� ��
����� &���	���, ��� 
!&�� �
	�� /!	 � J ?�?� �
 /!	 ��� �	�
#
��&&��� (������ ��� �
 �!� 
�((��	�� ��!
� ��� �����	 !/ ��� $!	�
�&!�� ��� � �)�
 ����

� !/ ��/���
 �� ��� �4!#��(��
�!��& �	�
��&
$��
� �� ��� 
��!�� ��� ���	� &���	
, ��� $	!.&�
 /!	 ��� !���	 ��(#
$�	��
	�
 �!		�
$!�� �! � >
�� $��
� ��� �	� 
�((��	��, , , , , , , , �A

�,� ��� �4!#��(��
�!��&* ��#$&��� $��	 �!		�&���!� /
����!� /!	 ���� !/
��� &���	
 /!	 ��� � J @�A��� �	�$���� $!	�' 3�5 � J ?C��* �!		�#

$!����� �! +��
� �* 3�5 �� � J ?�C�* �!		�
$!����� �! +��
�  *
3�5 �� � J ?�?� �!		�
$!����� �! +��
� -, , , , , , , , , , , , , , , �F

�,C ��� �����
 /	�� ���	�� �
 � /
����!� !/ ��� !	��	 $�	�(���	 K J
�� � C�� /!	 (������ �!�.��� �� � ��	� 4�&& $!	� !/ � J @�A���

�� 3�5� J F�� ��� 3�5 � J DA�, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , �G
�,D ��� �	��� /	�� ���	�� !/ ��� &�2
�� ��� ��� �	�
��& $��
�
 �
 � /
��#

��!� !/ ��($�	��
	� /!	 ��� ��	� 4�&& 
�
��(, ��� �	!

 !��	 $!���
���	 �� J DG� ����	(���
 ��� ���	(!����(�� �	��
���!� ��($�	��
	�, �B

�,A ��� �����
 /	�� ���	�� �
 � /
����!� !/ ��� !	��	 $�	�(���	* /!	
(������ �!�.��� �� � �	�$���� $!	� !/ $!	� 4���� @�A��� �� 3�5
� J ?�C�* 3�5 � J ??G�* 3�5 � J ??C�* 3�5 � J ?�B�, , , , , , , , C?

�,F ��� �	��� /	�� ���	�� !/ ��� ��	�� $��
�
 �*  ��� -* �
 � /
����!�
!/ ��($�	��
	� /!	 ��� �	�$���� $!	�, ��� �	!

 !��	 $!���
 ��#� ���
��#� �!		�
$!�� �! ��� �4! .	
� !	��	 $��
� �	��
���!�
, , , , , , , , C�

�,@ ���� ��$����� !/ ��� 4�!&� 
�
��( ��� ��� !	��	 $�	�(���	 �� ���
�������
�& &���	
 �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	� �
 ��� 
�
��( �
 �!!&��*
/!	 ��� �	�$���� $!	�, ���
� $&!�
 �	� �!� �)$����� �! �� 	���	
��&�
�
	��� ��� ������� 
�2
���� ����

� !/ 
�	!�� ��
��	�
�
 �1���
, , , , CF

�,G ��� 
�	
��
	� /���!	 �3	�
 	�5 3	�
 	� ����� (��

	�� �� �(
��5 /!	

��� .	
� !	 �!����� &���	 �� ��� �	�$���� $!	� �� 3�5 � J ?F��* 3�5
� J ?�G�* 3�5 � J ???�* 3�5 � J ?�?�, , , , , , , , , , , , , , , , CB

�,B ��� 
�	
��
	� /���!	 �3	�
 	�5 3	�
 	� ����� (��

	�� �� �(
��5 /!	

��� ���	� &���	 �� ��� �	�$���� $!	� �� 3�5 � J ?F��* 3�5 � J ?�G�*
3�5 � J ???�* 3�5 � J ?�?�, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , D�

�)



�,?� ���$
�!�
 !/ (!&��
&�	 �!�.�
	���!�
 �� ��� �!����� &���	 
�!4���
��� ��/��� 
�	
��
	�
 �� ��� 3�5 -	�
��& $��
� 3� J ?�?�5* 3�5 ��)#
���� $��
� 3� J ?�G�5* 3�5&�2
�� $��
� 3� J ?F��5, , , , , , , , , , D?

C,? ��- 
���
 /!	 /	������ !/ --&� �� ��� �
&� ��� (�&����L/	������
!/ --&� �!�.��� �� �-�7
* �/��	 

��	����!� !/ �����	!
�� 
����&,
���� 
��� �
 
��/��� �� ��	����& 
��&� /!	 ��� 
��� !/ �&�	���, ��� 
��&�
/!	 ��� �
&� �
 	��
��� �� � /���!	 !/ ���, ��� �		!4
 	�$	�
��� ���
��	����!� !/ ��� ��($�	��
	� 
���* �,�,* /	������ !	 (�&����M ��- 
���
�!		�
$!����� �! � (�&���� 	
� �
 
�!4� !�&� /!	 ��� ��
� !/ +�� �-�, A?

C,� %!&��
&�	 
�(
&���!� 	�

&�
 
�!4��� �(!
�� !/ ��
!	$��!� �
	���
� /	������ 	
� ��� 
�	
��
	� !/ �!�.��� �8 --&� �� � �	�$���� $!	�
!/ 4���� � J ?�DD �(,  
&� ��
 $��
� �
 �� ? ��(, $	�


	�, ���
�!�.��� $��
� ��
 �4! (!&��
&�	 &���	
 !/ --&�, ��� $��	 �!		�&���!�
/
����!�
 �� 3�5 ��� 3�5 	�$	�
��� �� �
!�	!$�� >
��#&��� $��
�* 4��&�
��� �3�5 �� 3�5 �!		�
$!��
 �! � ��)��!��& �	�
��&, , , , , , , , , , , AC

C,C ���� ��$����� !/ ��� 4�!&� 
�
��( ��� ��� !	��	 $�	�(���	 K �
 �
/
����!� !/ ��($�	��
	� �
 ��� 
�
��( �
 �!!&��* /!	 ��� �8 --&� ��
� �	�$���� $!	� !/ 4���� � J ?�DD �(, �!	 ���
 $!	� 4���� ��� $!	�
!�&� �!�����
 �4! &���	
 3
 J ?
 �5 ��� ��� ���	��� !	��	 $�	�(���	
K �
 �2
�& �! K�, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , AD

C,D ��� �	��� /	�� ���	�� !/ ��� ��	�� $��
�
 �* � ��� -* �
 � /
����!� !/
��($�	��
	� /!	 �8 --&� �� � �	�$���� $!	� !/ 4���� � J ?�DD �(,
��� �	!

#!��	 $!���
 �!		�
$!�� �! .	
� !	��	 $��
� �	��
���!�
, , , AA

C,A ��� ���	(!����(�� /	������ ��($�	��
	� !/ ��� ����	 &���	
 ��&�
#
&���� 

��� ��� �����
 /	�� ���	�� (���!� /!	 ��1�	��� $!	� 4����

��� ��1�	��� ��&
�
 !/ �, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , AG

C,F �	������ !/ ��� �!����� ��� ��� ����	 &���	
 !/ �8 --&� �
 � /
����!�
!/ $!	� 4����, ��� ��
��� &��� 	�$	�
���
 ��� 	���!� �� 4���� � &����	
�2
���!� �
 ��&��* �!�
�
���� 4��� ��� ����
#��!(
!� �2
���!�, ���
/	������ ��($�	��
	�
 �	� ����	(���� 

��� ��� �����
 /	�� ���	��
(���!�, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , AB

C,@ -!($�	�
!� !/ ��� /	������ ��($�	��
	�
 /	!( 
�(
&���!� ��� �)$�	#
�(���, ��� 	�

&�
 /!	 ��������� ��	�!�
 �	� /	!( ���
 
�
��, ���
��- 	�

&�
 /!	 
�&��� �	� 	�$	!�
��� /	!( H�I, , , , , , , , , , , , , , F?

D,? ��$	�
�������� ��- 
���
 /!	 (�&���� !/ --&� �� -+�* �/��	 

�#
�	����!� !/ �����	!
�� 
����&, ��

&�
 �	� /!	 (��� $!	� 
���
 !/
3�5 ?�� �( 3��� 
��!�� (���(
( !��
	
 �
 � 
�!
&��	 �� ��� (���
$��� �� ��?�� �-5M 3�5 D� �(M 3�5 �� �(M 3�5 @,A �( 3��� 
��!��
(���(
( !��
	
 �
 � 
�!
&��	 �� ��� 
!&��#
!&�� $��� �� �DD�� �-5,
��� )#�)�
 (��

	�
 ��($�	��
	� �� ���	�� -�&
�

 ��� ��� �#�)�

(��

	�
 ��� ���� >!4 �� ���, ���� 
��� �
 
��/��� �� ��	����& 
��&�
/!	 ��� 
��� !/ �&�	���, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , @�

)



D,� ���/� �� ��� (�&���� ��($�	��
	� N�� J ��	
��
���	���� �
 � /
����!�
!/ ?�� /!	 --&� �� -+�, ��� 
�	����� &��� .� �
 �!�
�
���� 4��� ���
����
#��!(
!� �2
���!�* ���� �
 ��&�� �� ��� &�	�� $!	� &�(��, , , , , @C

D,C ��$	�
�������� ��- 
���
 /!	 (�&���� !/ ���	!������� �� -+�* �/��	


��	����!� !/ �����	!
�� 
����&, ��

&�
 �	� /!	 (��� $!	� 
���
 !/
3�5 �
&�M 3�5 A� �(M 3�5 �A �(M 3�5 @,A �(, ���� 
��� �
 
��/��� ��
��	����& 
��&� /!	 ��� 
��� !/ �&�	���, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , @D

D,D ��&����� $�	(��������* ��* �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	� /!	 ��1�	#
��� $!	� 4����
 3�2
�&��	�
( (��

	�(���
 �
	��� (�&���� $	!��

5,
��� (��

	�� $�	(�������� �
 �� �1������ ��&
� /!	 ��� 


$��
�!� !/
��� $!	!

 
�&��� �&�

 �� $
	� ���	!�������, 3$&!� 3�5 �
 /!	 (�&����
��� /	������ $	!��

 , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , @@

D,A ���/� �� ��� (�&���� ��($�	��
	� N�� J ��	
��
���	���� �
 � /
����!�
!/ ?�� /!	 ���	!������� �� -+�, ��� ��- ��� ��� �� (��

	�(���

�	� �� �!!� ��	��(���, ��� 
�	����� &��� �
 � .� �! ��� ���� /!	
� ��&
�
 !/ @,A �( ��� ��!��* ��� �
 �!�
�
���� 4��� ��� ����
#
��!(
!� �2
���!�, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , @G

D,F �$���	
( $&!� /!	 ���	!������� �� � @�A �( $!	� �� 3�5 � J ��? �-
��� 3�5 � J �D �-, ��� 
!&�� ��� ��� ��
��� �
	��
 �	� .�
 �! ���
	��& ��� �(�����	� $�	�
 !/ �2
���!� 3D,C5 	�
$������&�, , , , , , , , , G�

A,? ��� �����
 /	�� ���	�� �
 � /
����!� !/ ��� !	��	 $�	�(���	 /!	
�8 (������ �� ��1�	��� $!	� (!��&
 4��� 3�5 � J � �� � J F� 6*
3�5 � J ��CD �� � J GD �* 3�5 � J ��FG �� � J BF �* 3�5 � J ��?D
�� � J ??C �, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , GB

A,� ��� $&!� 
�!4
 N��� �
 � /
����!� !/ �, ����!�
 4��� �������� ��&
�

!/ N��� �!		�
$!�� �! ��� $	�
���� !/ � ���	(!����(���&&� 
���&�
����	(������ $��
� �� ��� 
�
��( , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , B?

A,C +&!� 
�!4
 �#�* ��#$&��� $��	 �!		�&���!� /
����!�
 �� ��� (!&��
&�	
&���	
 �!		�
$!����� �! ��� ����	(������ $��
� /!	 �8 (������ �� �
3�5 4���&� ���	������ $!	� 3� J ��FG* � J GF 65 ��� 3�5 
�	!��&�
���	������ $!	� 3� J ��?D* � J ?�C 65, , , , , , , , , , , , , , , , , , B�

A,D ��� .�
	� 	�$	�
���
 ��� �&!��& /	������ ����	�( /!	 ��$���& >
��

�!�.��� �� 
�&��� ��� �	�$���� ��
�� $!	�
, ��� ��1�	��� 	���!�
 ��
��� $&!� ���� ��1�	��� $��
� ������!	, �&
��#$!	� 
�
��(
 ���� ��#
&!�� �! 	���!� ? 3� � ?�?A5 
�!4 �� �&�����!� �� /	������ ��($�	��
	�
4��� �!($�	�� �! ��� �
&�* 4��&� ��!
� �� 	���!�
 � 3��A � � � ��GA5
��� C 3� � ��A5 
�!4 � ��$	�

�!� �� /	������ ��($�	��
	�, ��� $��	
�!		�&���!� /
����!� $&!�
 
�!4 ��� >
�� 
�	
��
	� !/ ��� ����	(������
$��
� �!		�
$!����� �! ��� $�	���
&�	 	���!�, , , , , , , , , , , , , , BG

A,A ��&�)���!� ��(� �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	� /!	 �
&� ���	!�������
��� ���	!������� �!�.��� �� ��������� ��	�!� .��	
 , , , , , , , , , ?��

)�



F,? ��� $!
���!��& $��	 �!		�&���!� /
����!� �3�5 ��� ��� !	�������!��&
$��	 �!		�&���!� /
����!� ��3�5 �� ��� �4! (!&��
&�	 &���	
 !/ --&�
�!�.��� �� � �	�$���� $!	� !/ 4���� � J C��� �� ��	�� ��1�	���
��($�	��
	�
* 3�5 &�2
�� $��
� �� � J CF� 6M 3�5 ��)���� $��
�
�� � J CD� 6M 3�5 -	�
��&&��� $��
� �� � J �B� 6, , , , , , , , , , , ??D

F,� ��� .	
� !	��	 ��
�	��
��!� /
����!�
 !/ ��� �����
 /	�� ���	�� /!	
&���	 ? �� � J CCA 6 ��� � J �B� 6, , , , , , , , , , , , , , , , , , , ??A

F,C ��� �	��� /	�� ���	�� �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	� /!	 &�2
��* ��)#
���� ��� �	�
��&&��� $��
�
, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ??F

F,D ��- 
��� /!	 --&� �!�.��� �� ��������� ��	�!� .��	 �-� �#?� ��
� ��($�	��
	� 
������� 	��� !/ ��? 6�(��, , , , , , , , , , , , , , , , ??@

@,? 3�5 ��� ������!	 !/ �� �
, � /!	 �
&� ���	!�������, ��� 
��	$
���	��
� �� A,F !- �!		�
$!��
 �! �
&� (�&����, 3�5 ��&�)���!� ��(�
�
, ��($�	��
	� /!	 ��� �
&�, �� ���� ��($�	��
	� � �
 �
��(����
�� .����� ��� ��
$�	
�!� 
$���	
( �! ��� ����� ��
$�	
�!� �2
���!�, ?�F

@,� ��� ������!	 !/ �� �
, � /!	 ���	!������� �� � -+� (���	��& !/
���	��� $!	� ���(���	 !/ �A �(, ��� 
�($&� �
 ���	!�
��� �
 �



$��
�!� !/ $!	!

 �&�

 $�	���&�
 �� �
&� ���	!�������, ��

* ���

����&
 �	� /!	 �!�� �
&� ��� �!�.��� ���	!�������, , , , , , , , , , ?�G

@,C �$���	
( $&!� /!	 ���	!������� �� � �A �( $!	� 3�5 �� �� !-* 3�5
�� �?� !-, ��� 
�(�!&
 �!		�
$!�� �! �)$�	�(����& (��

	�(���

��� ��� 
!&�� ��� ��� ��
��� �
	��
 �	� .�
 �! ��� 	��& ��� �(�����	�
$�	�
 !/ �2
���!� D,C 	�
$������&�, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?�B

@,D ��$	�
������!� !/ ��� 
$���	
( $&!�
 �� ��� /!	( !/ � -!&�#-!&�
����	�(' 3�5 �� � J�� !-* �� � J �?� !- , , , , , , , , , , , , , , ?C�

@,A ��� ������!	 !/ �� �
, � /!	 ���	!������� �� � -+� (���	��& !/
���	��� $!	� ���(���	 !/ �A �(, ��� 
�($&� �
 ���	!�
��� �
 �



$��
�!� !/ $!	!

 �&�

 $�	���&�
 �� �
&� ���	!�������, ��

* ���

����&
 �	� /!	 �!�� �
&� ��� �!�.��� ���	!�������, , , , , , , , , , ?C�

@,F 3�5 �� �
, � /!	 ���	!������� �� -+� 4��� ���	��� $!	� 
��� !/ G,A �(,
3�5 � �
, � /!	 ���	!������� �� -+� 4��� ���	��� $!	� 
��� !/ G,A �(,?C@

@,@ 3�5 �� �
, � /!	 ���	!������� �� ���!	 4��� ���	��� $!	� 
��� !/
D,A �(, 3�5 � �
, � /!	 ���	!������� �� ���!	 4��� ���	��� $!	� 
���
!/ D,A �(, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?CG

@,G 3�5 �� �
, � /!	 ���	!������� %-%#D? 4��� ���	��� $!	� 
��� !/
�,G �(, 3�5 � �
, � /!	 ���	!������� �� %-%#D? 4��� ���	��� $!	�

��� !/ �,G �(, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?CB

@,B 3�5 ��- 
��� /!	 ���	!������� �!�.��� �� ���!	 �&�

, ��� ��
�� �

(����.�� ?�� ��(�
 �!($�	�� �! ��� !	�����& 
���, 3�5 ��- 
���
/!	 ���	!������� �!�.��� �� %-%#D?, , , , , , , , , , , , , , , , , , ?D�

)��



@,?� -�	�!!� 
�!4��� ��� $!

��&� ��)���� $��
�
 �� ��� 9
�4	�$$��:*
2
�
� �4! ��(��
�!��& �!����� &���	, 3�5 ��)���� $��
� ���!&����
��$!&� !	�������!�
M ��� �!�.�
	���!� �!		�
$!��
 �! � �!	��) 4���
��
 �!	� �� ��� �����	 !/ ��� �!), 3�5 ��)���� $��
� ���!&���� ��� !	�#
������!� !/ ���	�
�#������!	 �!��
M ��� ���	�
� ������!	 �!��
 �	�
!	�������!��&� !	��	��* ���	� �
 � �!!	������!� !/ 
�) ���	�
� �����#
�!	
 /!	 ���	� (!&��
&�* 4��� �� !��

�!��& .��#
���� �!
�� $��	
��������� �� ��� ��
��� �!��
, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?DC

@,?? ��� �����
 /	�� ���	�� /
����!� �
 � /
����!� !/ ��� !	��	 $�	�(���	
K J �� �� �

� J ��D 
�!4��� �4! (���(�M ��� (���(
( �!		�
$!��#
��� �! ��� &�2
�� $��
� �
 �&!
� �! K J � ��� ��� /�� �	�
��&&��� $��
�
�
 	�$	�
����� �� ��� (���(
( �����	�� �	!
�� K J ��CA, , , , , , , ?DF

@,?� ���$
�!� /	!( (!&��
&�	 
�(
&���!� 
�!4��� ��� �!�.��� /�� �	�
#
��&&��� $��
� !/ �8 --&� �� � 
�&��� ��&����	, 3�5 -!�.��� �	�
��&&���
3/��5 $��
� �� � $!	� !/ ���(���	 ����� �� ��($�	��
	�* �

� J ��CG,
3�5 ��� �!�.��� $��
� �!�
�
�
 !/ � ��)���� �!����� &���	 ��� ��
�(!	$�!

 ����	 	���!� �� � $!	� !/ ���(���	 ?���� �� ��($�	��
	�*
� � J ��CD, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?D@

@,?C �4!#��(��
�!��&* ��#$&��� $!
���!��& �!		�&���!� /
����!�
 3�3�55 ���
!	�������!��& �!		�&���!� /
����!�
 3�3�5 J� O��3�5O�3�5 �5 /!	 ��	��
��1�	��� ��($�	��
	�
 �� ��� 
�4	�$$�� �!����� &���	 
��&&, ���
$&!�
 �	� /!	 �8 --&� �� � 
�&��� ��&����	 !/ ���(���	 ?A��� * 
�!4���
��� &�2
��* ��)���� ��� �	�
��&&��� $��
�
 �� ��� �!����� &���	 ��
� � J ��FD* � � J ��A� ��� � � J ��DG 	�
$������&�, , , , , , , , , , , , ?DB

@,?D �4!#��(��
�!��&* ��#$&��� $!
���!��& �!		�&���!� /
����!�
 3�3�55 ���
!	�������!��& �!		�&���!� /
����!�
 3�3�5 J� O��3�5O�3�5 �5 /!	 ��	��
��1�	��� ��($�	��
	�
 �� ��� 
�4	�$$�� �!����� &���	 
��&&, ���
$&!�
 �	� /!	 �8 --&� �� � 
�&��� ��&����	 !/ ���(���	 ?���� * 
�!4���
��� &�2
�� ��� ��)���� $��
�
 �� ��� �!����� &���	 �� � � J ��FD*
� � J ��DG ��� � � J ��CG, , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?A�

G,? �&!��& $��
� ����	�( /!	 � �����	�#8!��
 >
�� �� � 
&�� 
��$�� $!	�
!/ 4���� � J @�A��� , ���� ��1�	��� $��
�
 �	� !�
�	���' &�2
��*
�!�����#��)����* �!�����#�	�
��&* �!�����#&�2
�� ��� �	�
��&&���, ���
��1�	��� $��
�
 �	� ���	����	���� �� ��� $!
���!��& ��� !	�������!��&
�!		�&���!� /
����!�
 �
 ��$����� �� .�
	� G,�, , , , , , , , , , , , , , ?AD

G,� ��� �#�* ��#$&��� $!
���!��& ��� !	�������!��& $��	 �!		�&���!� /
��#
��!�
 �� ��� �!�.��� (!&��
&�	 &���	
 !/ � �8 (!&��
&� �� � 
&�� 
��$��
$!	� !/ 4���� � J @�A��� , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , ?AF

G,C �&!��& $��
� ����	�( !/ � >
�� �� 
&�� $!	� !/ 4���� � J C��� ' 3�5
/	!( 
�(
&���!�* 3�5 /	!( �)$�	�(���, , , , , , , , , , , , , , , , , , ?A@

)���



����
�� �

��
�����
���

%!&��
&�
 �!�.��� 4����� ��		!4 $!	�
* 4��� $!	� 4����
 !/ � /�4 (!&��
&�	 ���(#

���	
* ��� �)����� � 4��� 	���� !/ $��
���& ������!	, ��� ���	!�
���!� !/ 4�&& /!	��
*

��� ��� �!($�����!� ���4��� >
��#4�&& ��� >
��#>
�� /!	��
* ��� &��� �! ����	�
�#

��� 

	/���#�	���� $��
� ������
, ���
� ���&
�� ��4 ����
 !/ $��
� �	��
���!�
 �!�

/!
�� �� ��� �
&� $��
�* �,�, &���	���* 4������ ��� �!((��

	���#���!((��

	���

�	��
���!�
* �
 4�&& �
 
��/�
 �� �	��
���!�
 3�,�, /	������* ��
#&�2
��* &�2
��#&�2
��5

���� �	� /�(�&��	 /	!( �
&� ������!	, �� 

�� �!�.��� 
�
��(
 ��� �!�.��� $��
�

�
 


�&&� ��	(�� ��� ���������* ��� ��� $!	!

 (���	��& ��� ���������,

��� ������ ��	
�����

�!(� �)�($&�
 !/ ���!#$!	!

 (���	��&
 �	� ����� �� ���&� ?,?* �!�����	 4��� �$#

$	!)�(��� $!	� 
��$�
 ��� 
���
, �� �
 �!�������� �! ������ ���
� ���! ��!
� 4���

�	�
��&&��� !	 	��
&�	 
�	
��
	�
* ��� ��!
� ���� �	� �(!	$�!

, �!	 �	�
��&&��� 3�,�,

?



�

���&� ?,?' "��!#$!	!

 %���	��&
 H?I

%���	��& �
	/��� +!	� ���$� +!	� ;����L�(

�, -	�
��&&���* ���
&�	

�&
(��!
�&�����
 =* �&* �� -�&����	* ���� �,C#?,�

�&
(��!$�!
$���� =* �&* + -�&����	 �,G#?,C

%-%#D? =* �&* �� -�&����	 ?,A#?�

-�	�!� ���!�
�� - -�&����	 �#?�

 , �(!	$�!



+!	!

 �&�

 =* �� -�&����	 D#?�?��

��&���
* !)���
 =* ��* ���, -�&����	 ?,� 
$

��&��� ��	!��& =* �� �!�� A#A�

+�&&�	�� -&�� =* ��* �& �&��P$�&&�	
 � ��A

%��	!$!	!

  "  * "* � �&�� � ?

��������� - .��	 - �&�� �,F#?,C

��������� - ��	!��& - �&��P�!�� ?,A#C�



C

�&
(��!
�&�����
* �&
(��!$�!
$����
5 !	 	��
&�	 3�,�, ��	�!� �
����
��
5 (���	��&
*

Q#	�� !	 ��
�	!� ��1	����!� ��� �� �($&!��� �! ����	(��� ��� ��!(�� 
�	
��
	�
*

��� ����� ��� $!	� ��!(��	� ��� ��(��
�!�
, �
�� ��/!	(���!� $	!����
 ��� �!#

!	������
 !/ ��� 
!&�� ��!(
* ��� ���
 
�	
��
	�& ��/!	(���!� �	���&� /���&�����
 ���

����	$	�����!� !/ �)$�	�(���
 ��		��� !
� !� ���
� (���	��&
, �� ������!�* (!��&���

!/ �!�.��(��� �1���
 �� 

�� (���	��&
 �
 �	���&� 
�($&�.��, ���� �� ���
� (���	��&



!(� 
�	
��
	�& 
���	�������
 


�&&� 	�(���, ��� &!����!� !/ 4���	 (!&��
&�
 ���

�!�
 �� ��� /	�(�4!	� 
�	
��
	� (�� �� 
���!4�, �� �����! ��&�
&���!�
* ��� ��


!(� ��
�
 �&�

���& 
�(
&���!�
* ��� ��&$ �� ����	(����� ��� &���&� &!����!� !/ 

��

(!&��
&�
, �� ������!�* ��/���
 �� ��� &������ !	 $!	� 
�	
��
	� ��� 
!(���(�
 &���

�! &�	�� �1���
 !� ��
!	$��!�* $�	���
&�	&� �/ ��� $!	� 
�	
��
	� �!�
�
�
 !/ 
�	�����

��&���	���& $!	�
 ���� �	� �!� ����	�!������� 3�
 �� 
!(� �&
(��!
�&�����
 ��� (���

�&
(��!$�!
$����
5, �� 

�� ��
�
* � ��	� 
(�&& $�	������� !/ &������ ��/���
 ���

�&!�� &�	�� �(!
��
 !/ $!	� �!&
(�, �� ��� $	�
��� ��(� ��� 
(�&& $!	� ��!&���
* �!�#

�����!��& �&
(��!
�&�����
 ��� �&
(��!$�!
$����
 HCI* ��� �� $	�$�	�� �� � ����&�

�	�
��&&��� /!	(, ��� &�	��	 $!	� (���	��&
* %-%#D? HDI ��� ��	�!� ���!#�
��
 HAI

�	� ��Æ�
&� �! $	�$�	� �� � $
	� ��� �!($&���&� 
��/!	( 
����, %-%#D? 3%!��&

-���&�
� %���	��& D?5�
 � &�	�� $!	� �&
(��!
�&����� $	�$�	�� �� � &�2
�� �	�
��&

��($&����� $	!��

M ��� $!	� 
��� ��� �� �!��	!&&�� �� ��	���� ��� ����� &����� !/

��� &�2
�� �	�
��& (!&��
&�
, � $	!�&�( 4��� %-%#D? �
 ���� !	��	�� $!	� �!(���


�	� 


�&&� ��	� 
(�&&, ���
 
��
���!� �
 �($	!��� 
$!� �� � 
��!�� ����	���!� !/ !	#

��	�� (�
!$!	!

 (���	��&
* $	�$�	�� �� � 
!&#��& 
�����
�
 !/ 
�&�����
 �� &�!�	!$��

&�2
�� �	�
��& (���� HFI, �
�� (�
!$!	!

 
�&���
 ���� &�	�� �!(���
 ��� ��� ��

�)������ 

��� �($��$��&�� �&!�� �!$!&�(�	
 �
 ��($&���
 H@* GI,



D

�(!	$�!

 ���!#$!	!

 (���	��&
 ��	� �!�
���	��&� �� ����	 (��	!#
�	
��
	� ���

���	�� !/ 	��
&�	���* ��� �	� �� ����	�& ��	� ��Æ�
&� �! ���	����	��� �!($&���&�,

�!	 �)�($&�* �!��	!&&�� $!	� �&�

 ��� ��� 	�&���� ���!	 �&�

�
 HBI ���� $!	� �	!




����!�
 ���� �	� �$$	!)�(���&� ��	�
&�	* ��� �	� ��!
��� !/ �
 ������ 	!
��&� ��&��#

�	���& $!	�
, ���� �	� $	�$�	�� �� � 
$��!��& ���!($!
���!� $	!��

 ���� ���!&��


2
������� � &�2
�� (�)�
	� !/ !)���
 ���! ��� �4!#&�2
��#$��
� 	���!�M ��� $!	� 
���

�
 ����	(���� �� ��� ��(� �� 4���� ��� 2
������ (�)�
	� �
 ��$� �� �� ����	(���#

��� ��($�	��
	�* ��/!	� ��� .��& 2
���� �! 	!!( ��($�	��
	�, �
�� �&�

�
 ���� �

��		!4 ��
�	��
��!� !/ $!	� 
���
* ��� ���� ���� 4���&� 

�� �� �)$�	�(����& 
�
�#

��
, ��� ����	$	�����!� !/ 

�� �)$�	�(����& 	�

&�
 ��
 !/��� 	�&��� !� (!��&
 ��

4���� ��� $!	� 
�	
��
	� �
 	�$	�
����� �� � �!&&����!� !/ 
�	�����* ��&���	���&* �!�#

�!������� $!	�
 ������ � 	���� !/ ���(���	
, �!4���	* �&���	!� (��	!�	�$�
 !/ ���
�

�&�

�
 
�!4 � ���4!	��� 
�	
��
	� 4��� 4������ $!	�
* ��� 
�($&� 
�	����� ��&����	

(!��&
 !/ ���
� (���	��&
 �! �!� ��$�
	� 
!(� �($!	���� �!�.��(��� �1���
,

��&��� ��� (��� $!	!

 !)���
 �	� (��� �� 
!&#��& $	!��

�
 H?�I, ��&��� ��& �





�&&� /!	(�� �� �� �2
�!

 (���
(* ��� ��� 
!&���� �
 

�
�2
���&� 	�(!���, ��

��� ��
� !/ 	���
���* ��� 
�	
��
	� �
 �!($	�

�� ��� ��� $!	!
��� 	��
��� �� ���



	/��� ���
�!� /!	��
 �
 ��� &�2
�� (���
( �
 	�(!���, ����
��� �	� ��&
 �� 4����

��� &�2
�� $��
� ��
 ���� 	�$&���� �� � ��
 �� 

�� � 4�� �
 �! ��!�� ��� 
�	������

���� 4!
&� �!	(�&&� !��
	 �/ ��� ��& 4�	� ��	���&� �	���M ��

* ���� �	� ���	����	����

�� ��	� ���� $!	!
���, -�	�!� ��	!��&
 �	� $	�$�	�� �� 

$�	�	�����& �	����* /!&&!4��

�� $�	!&�
�
* !/ �� !	����� ��& 

�� �
 	�
!	���!&#/!	(�&������ ��& H??* ?�I, ����

�	� (�
!$!	!

 ��� (�� �!����� 
!(� (��	!$!	�
 H?C* ?DI, ��&��� ��	!��&
 H?�I ���

�� $	�$�	�� �� 	�$&����� ��� 4���	 �� �&�!�!&* ������� ��� ��& �! � ��($�	��
	�

��!�� ��� �	�����& ��($�	��
	� !/ ��� �&�!�!& 3�! ��!�� ��� ���
�!� �

!������ 4��� �



A

��
#&�2
�� (���
�

* ��� �!�
�2
��� �!($	�

�!� !/ ��� ��&5* /!&&!4�� �� 	�(!��& !/

��� �&�!�!& ��$!	, +!	!

 (���	��&
 /��	������ �� 
!&#��& $	!��

�
 ����	�&&� �!�
�
�

!/ 	!
��&� 
$��	���& 
!&�� $�	���&�
 
�$�	���� �� �!�� 
$���, %!��&
 �!�
�
���� !/

� 	���!( �		�� !/ 
$��	�
 �! 	�$	�
��� ��� 
!&�� ���� ���� 

�� �! 
�
�� 

��

(���	��&
,

��������� ��	�!�
 H?A* ?F* ?@* ?G* ?BI ��� ���� � ��	���� !/ /!	(
, ���� �	� 


�&&�

$	�$�	�� �� ������� !	����� (���	��& 3�,�, 4!!�* �!�&* $!&�(�	
* �������&� (����	5

�! � ���� ��($�	��
	� �� ��� $	�
���� !/ �� !)������� ����� 3!/��� 
���(5, �
��

��	�!�
 ���� ���� (!��&�� 

��� � �!&&����!� !/ 
&��#
��$�� $!	�
 !/ ��	���� 4����
*

4��� ��� $!	� 

	/���
 (!��&�� �
 �	�$���� ��
�& $&���
, ��	����!�
 !� ���
 ���&
��

4���� 
��$�� $!	�
* ��� �&!��
 !/ �	�$���� 4��� 
����!�
 	���!(&� 	�(!��� H��* �?I,

-�	�!� ���!�
��
 ��� �� $	�$�	�� �
 	��
&�	 
�	����� ��	�!� �
��
M ��� ���(���	

��� �
(��	 !/ �	�$���� 
����
 �� ��� 4�&&
 ��� �� �!��	!&&�� �� ��� (��
/���
	���

$	!��

,

�)$�	�(����& ��� ���!	�����& 4!	� !� $��
� �	��
���!�
 ��
��� $!	�
 �	� ��
��

4��� 
����.���� ��Æ�
&���
, =� ��� �)$�	�(����& 
���* �� �
 ��Æ�
&� �! ��
�	��� ���

��
!	��� (���	��&* ��� !�� (

� ����($� �! ��/�	 ��
 (!&��
&�	 
�	
��
	� /	!( �

	���� !/ �)$�	�(����& ������2
�
, ;��� ��� �)��$��!� !/ ��� �	�
��&&��� (���	��&
*

!�� !/ ��� �	����
� ��Æ�
&���
 �
 �� ����	(����� ��� (!	$�!&!�� !/ ��� (���	��&,

=/��� ��� ��
�	��
��!� !/ $!	� 
���
 ��� 
��$�
 �
 $!!	&� ��!4�* ��� &���&� �
 ��!4�

!/ �!���������� ��� 

	/��� ���(�
�	�, �� 

�� 
��
���!�
 ��� ����	$	�����!� !/ �)#

$�	�(����& 	�

&�
 �
 
$��
&�����, �� �2
�&��	�
( �)$�	�(���
 �� �
 !/��� ��Æ�
&� �!

��!4 �/ �	
� ���	(!����(�� �2
�&��	�
( ��
 ���� ��������, %���
���&� 
����
 �	� �

�!�
���	��&� �	����	 $	!�&�( �� ���
� 
�
��(
 ���� �� �
&� (���	��&
, �� 
!(� ��
�
*



F



�� �
 /	������ ��� &�2
��#&�2
�� 
�$�	���!� �� �(!	$�!

 (���	��&
* �� �
 &���&� ����

�2
�&��	�
( �
 ����	 �������� �� ��� 	��
!���&� ��(�, =���	 �!((!� ��Æ�
&���
 ��

��� �)$�	�(���
 ���&
�� 3�5 ��� $!

���&��� ���� ��� 

	/���
 ��� $!	� 
�	
��
	� (��

������ 4��� ��($�	��
	� !	 $	�


	�* ��� 3�5 �	��� �(!
��
 !/ �($
	����
 �� ���

��
!	���� (�� $	�/�	�����&&� ��
!	� !� ��� $!	� 4�&&
* &������ �! 
$
	�!

 	�

&�
,

�� ���!	�����& ��� 
�(
&���!� 4!	� ��� $	!�&�(
 �	� 
!(�4��� ��1�	���, �� �!�#

�	�
� �! ��� �)$�	�(���
* ��� (!&��
&�	 
�	
��
	� !/ ��� ��
!	���� �
 �!($&���&�

��!4�, �!4���	* �� �	���� �! 
�(
&��� �(!	$�!

 
�
��(
* ��� &��� !/ ��!4&���� !/

��� (!	$�!&!�� !/ ��� $!	!

 (���	��& �
 !/��� ��� �	����
� $	!�&�(, �4! $!

��&�

�$$	!����
 �! ���
 $	!�&�( �	�' 3�5 ����($� �! �
�&� � (!��& ���� &!!�
 �
 (
�� �


$!

��&� &��� ��� 	��& (���	��& �� 
�
����� �&���	!� (��	!�	�$�
 ��� !���	 &��!	��!	�

(��

	�
* 3��5 �	� �! (�(�� �� 
�(
&���!� ��� (��
/���
	��� $	!��

 

�� �! (���

��� 	��& (���	��&, =���	 �!($&�����!�
 ���� �	�
� �� (!��&��� �	�' 3�5 (���
���&�


����
 �	�
� /	�2
���&�* �
 �� ��� �)$�	�(���
, �!4���	* �� ���!	� ��� 
�(
&���!�

4� ��� ��&�
&��� /	�� ���	���
* ��� ��

 ����	(��� 4���� !/ 
���	�& ��1�	��� 
����


!/ ��� 
�
��( �
 ��� �	
� �2
�&��	�
( !��* ��� ��� $!��� �� 4���� �	
� $��
� �2
�#

&��	�
( �)�
�
, 3�5 �

�&&� ��� $!	� 4�&&
 �	� �


(�� �! �� 	���� ��� �!�7� ������

4��� ��� 
���� �!�����!�
 !/ ��� �
&� >
��, ���
 	�2
�	�(��� ��� �� 	�&�)��* �
 ��

�&�� 
4�&&���* /!	 �)�($&�, 3�5 ���	���!� !/ 
!&�� ��!(
 �
 


�&&� ���&�����* �
�

4�&& �� �($!	���� /!	 
!(� $	!$�	���
, 3�5 ��� ����	(!&��
&�	 $!������&
 3>
��#>
��

��� >
��#
!&��5 �	� 
���	����, ��� >
��#>
�� $!������&
 �	� !/��� �


(�� �! �� ���


�(� �
 ��!
� /!	 ��� �
&� >
��* �,�, ��� �)��	��& .�&� /	!( ��� 4�&&
 �
 �


(�� �!

���� � ���&����&� ��>
���� !� ���
�, �� ��� ��
� !/ ��� >
��#
!&�� ����	����!�
* ���

�($!	����� !/ �&���	!
�����* ���
���!�* ��� C#�!�� ��� �����	#�!�� ����	����!�
 �


!/��� 
���!4�, �� ������!� �! ��
 

� �! (!��& 	��& 
�
��(
* 
�(
&���!� ��� ���!	�



@

��� �&
! �� 

�� �! 
�
�� ��� ������!	 !/ ��
!	����
 �!�.��� �� ��$!�������& $!	!



(���	��&
 ���� �! �!� ����

�	�&� �!		�
$!�� �! 	��& (���	��&
, �
�� 
�(
&���!�
 !/#

/�	 ��� $!

���&��� !/ 
�
��(���� ����
������!�
 �!� $!

��&� �� ��� &��!	��!	�* 
����

��� 
�(
&��!	 ��� ��	� ��� $!	� ��!(��	�* �!���������� ��� 

	/��� ���(�
�	� ��

4�&&,

��
 ����
 �
������ �� �����
� ����
�

-!�
���	��&� ��
���� ���! &�2
��#��
 �	��
���!�
 �� $!	�
 3��$�&&�	� �!����
���!�*

4������ ��� &���	��� �	��
���!�
5 ��
 ���� ������ H��I, �($!	���� �


�
 
��&& 	�(���

�! �� 	�
!&��� /!	 
!&��#>
�� �	��
���!�
 �� �!�.��� 
�
��(
 H�CI, ������&� ���	�

��
 ���� �	!4��� ����	�
� �� ��� 
�
�� !/ >
��#
!&�� �	��
���!�
 �� $!	!

 (���	��&
,

�($	!��� 
���	
������� !/ �!�.��(��� �1���
 !� /	������ �	� �

�����& �� �	��


	�&����� �! &
�	�����!�* ����
�!�* /��	�����!� !/ ���!(���	��&
 ��� ���!�	��!&!��,

�� ������!�* ���
� 
�
���
 ��� $	!���� ��
���� ���! (������
(
 ���!&��� �� /	!
�

������� ��� ��
�	��
��!� !/ $!&&
����
 �� 
!�&, �	������ �� $!	!

 (���� ��
 �&
!

���� 4���&� �($&!��� �� ��� ���	����	�����!� !/ $!	!

 (���	��&
 

��� ��� (���!�

!/ ���	(!$!	!(��	� H�DI,

���	� ���� ���� �
(�	!

 �)$�	�(����& 
�
���
 !� /	������ !/ 
�($&� >
��
 ��


�&��� ��
�� $!	�
 H�A* �F* �@* �G* �B* C�* C?* C�* CC* CD* CA* CF* C@* CG* CBI, �	������

!/ !)���� �� 
!&#��& �&�

�
 4�
 
�
���� �� ;�	�!�� �� �&, H�AI �� � 

�#$��! 
��#

!�� !$����& ������2
�M ��� /	������ ��($�	��
	� �� ��� �!�.��� 
�
��( 4�
 �&4��


��$	�

�� �
 �!($�	�� �! ��� �
&�M ��� 
��/� 4�
 &�	��	 /!	 
(�&&�	 $!	�
* ��� �


&�	�� �
 ?� 6 /!	 ��� 
(�&&�
� 3�� �(5 $!	�, ��	
� �� �&, HC?I �)�(���� ��� (�&����

������!	 !/ ����
( (���& �� $!	!

 
�&��� �&�

�
 �� ��1�	�����& 
������� ��&!	�(�#



G

�	� 3��-5 (��

	�(���
* ��� 	�$!	��� � &�	�� ��$	�

�!� �� (�&���� $!��� �
� �!

�!�.��(���, ��� 
�($&�
� 4�� �! 
���	
���� ��� /	������ $!��� 
��/� �
 ��	!
��

��� ����
#��!(
!� �2
���!�, ���
 ����	(���
 ��� /	������ ��($�	��
	�* �� * �
 ���

$!��� �� 4���� ��� ���(���& $!������& !/ ��� 
!&�� �!	� ��
��� ��� $!	� �2
�&
 ����

!/ ��� 

		!
����� >
�� 3
�� �,�, ����
 ��� %�	�!�� HD�I5,

N��

��

J ��3��� � ���5�

���

J �N�

��

3?,?5

4��	� ��
 �
 ��� �
&� /	������ ��($�	��
	�* ��� ��� ��� �	� ��� �!		�
$!����� 4�&&#


!&�� ��� 4�&&#>
�� 

	/��� ���
�!�
* � �
 ��� (!&�	 �!&
(� !/ ��� &�2
��* ��
 �
 ���

&����� ���� !/ (�&���� �� ��� �
&� 
�
��( ��� N� 	�$	�
���
 ��� ��1�	���� ���4���

��� �!��& 4�&&#
!&�� $!������& ���	�� ��� ��� 4�&&#
!&�� $!������& ���	�� ���� 4!
&�

�)�
� �/ ��� 4�&& 4�	� (��� 
$ !/ ��� ��
!	��� 
!&�� ��
�&/, ���
 ��$� !/ �&�

���&

���	(!����(�� �	�
(��� �	���
 �!4� /!	 
(�&& $!	�
* �
 ��� �!���$� !/ 

	/���

���
�!� �
 �!� 4�&& ��.��� �� ��� &�(�� !/ 
(�&& ��� ����&� ���!(!����!

 
�
��(
,

��	
� ��, �&, HC?I* %!&� ��, �&, HC�I 	�$!	��� &����� ���� (��

	�(���
 ���* 

���

��- �� ��� �!�.��� 
�
��(
, ��� (�����
�� !/ ��� �� ��� ��!�� 
�
���
 4�
 (
��

&�

 ���� ��� &����� ���� �� ��� �
&�, ��� ��1�	���� 4�
 ���	��
��� �! ��� $	�(�
�

����* �� � $!	� ��� �!�.��� �	�
��&&��� $��
� (�� �!� �� �!(!����!

* �,�,* ���	�

(�� �� �(!	$�!

 	���!�
 �!�)�
���� 4��� �	�
��&&��� 	���!�
, �
�� 
$��
&���!�
 ���

!�&� �� ��
��� �/ ��� >
�� 
�	
��
	� !/ ��� �!�.��� $��
�
 �	� 
�
����* �� ������!�

�! ���	(!����(�� $	!$�	���
 

�� �
 /	������ $!���
 ��� &����� ����
,

���	� ���� ���� �)$�	�(����& 	�$!	�
 ���� ����
������� ��� 
�	
��
	� !/ ��� �!�#

.��� $��
�
 ��	!
�� "%� ��� Q#	�� ��1	����!� ������2
�
, =��	&!!$ ��� ��� ��	#

��� HCGI 
�
���� /	������ !/ 4���	 �� $!	!

 
�&��� 

��� "%�* ��� ���� 

���
� ����



B

�� ��� �!�.��� 
!&�� $��
� 
$ �! C (!&��
&�	 &���	
 ��<����� �! ��� $!	� 4�&& 34����

���� ��	( 9�!
�� 4���	:5 ���� � 
�	
��
	� ���� �
 ��1�	��� /	!( ��� �	�
��& $��
�

��� /	!( ���� !/ ��� /	�� &�2
��, ��� 	�
� !/ ��� 4���	 (!&��
&�
 �� ��� $!	� ����	�!	

4�	� �� ��� /!	( !/ �
��� ��� 3��5 ��� ��� /	������ ��($�	��
	�
 4�	� �!�
�
���� 4���

��� ����
#��!(
!� �2
���!�, %!	�
���� ��� "��
!�� HCFI 

�� )#	�� ��1	����!� �!


�
�� 4���	 �� 
�&���!

 %-%#D? ������ � 	���� !/ $!	� 
���
* ��� �&
! �!�.	(��

��� �)�
����� !/ � ��
!	��	�� &���	 !/ 4���	 (!&��
&�
 ���	 ��� $!	� 4�&&* 4��� ���

����	 	���!� ����� ��� �� $��
�, %!	�
���� ��� 6�4��! HC@I �&
! 
�
���� 4���	 ��

���!	 �&�

 ��� /!
�� �������� /!	 �!�� ��� �
��� �� $��
� �
 4�&& �
 ��� !	����	�

��)��!��& 3��5 $��
�,  ���	 ��� �!#4!	��	
 HD?I 
�
���� ��� �
�&����!� !/ ��� �� 
!&#

��& 
�&���
 ��� %-%#D? ��� /!
�� ���� ��� �	�
��& 
�	
��
	� ��$���
 
�	!��&� !�

��� �!�����!�
 ��� ���
	� !/ ��� $!	!

 (���	��&* 
�!4��� ���	����	�
���
 !/ �!�� ��

��� �� /!	(
, %!	�
���� ��� 6�4��! HC@I ���� 	����4�� !���	 �)$�	�(����& 
�
���


!/ ��� /	������L(�&���� ������!	 !/ 4���	 �� $!	!

 
�&���
 ��� �&�

�
,

�� � 	����� 
�
��*  !!�� ��� ��	���� HCBI �)�(���� ��� (�&���� !/ ���&!��)��� ��

$!	!

 
�&��� 

��� ��� "%� ������2
�, ��� (�&���� ��($�	��
	� 4�
 ��&!4 ��� �
&�

(�&���� $!���* ��� �� ��� �!�.��� 
!&�� $��
� ���	� 4�	� �4! ��
����� �!($!����


!/ ��� �	��
��	
� 	�&�)���!� ��(�, ��� 
�!	� �!($!���� 3?A#C��
* �!($�	��&� �!

��� �	�
��& $��
� �� ��� �
&�5 4�
 ���	��
��� �! ��� �	�
��& $��
� �� ��� ����	�!	

!/ ��� $!	�* ��� ��� &!�� �!($!���� 4�
 ���	��
��� �! � &�2
��#&��� �!����� &���	

3��� &���	 ��<����� �! ��� $!	� 4�&&
5, �
	���	 &!4�	��� !/ ��($�	��
	� &�� �! ���

/	������ !/ ��� 

	/��� 3�!�����5 &���	 �
 4�&&,

��� �1��� !/ �!�.��(��� !� ��� �	�$&� $!��� !/ -=� 4�
 �)�(���� �� �
1�

��, �&, HC�I 

��� $!
��	!��
( ������&���!� 
$���	!
�!$�, ��� �
��!	
 /!
�� ���� ���



?�

�!�.��(��� !/ -=� �� ���!	 �&�

 
��/�
 ��� &�2
��#
!&�� �	��
���!� �! � �!�
���	��&�

&!4�	* ��� ��� ��
#&�2
�� �	��
���!� �! � �!�
���	��&� �����	 ��($�	��
	�* ���� ��

��� �
&�, ��� �	�$&� $!��� �
 	��
��� �!�� �� $	�


	� ��� ��($�	��
	� /	!( ���� !/

��� �
&�, ������&�* %!	�
���� ��� 6�4��! HD�I �($&!��� )#	�� ��1	����!� �! 
�
��

/	������ !/ 6	 �� %-%#D? 
���	 �
!���	(�& �!�����!�
* �� ��	���� ��� $	�


	�* ���

/!
�� ���� ��� �!�.��� �	�$&� $!��� �
 �!� � 
���&� 
���� $!��� �� ��� +#� ����	�(* �
�

� 	���!� �� ��� +#� $&���, ��� �
��!	
 ���	��
��� ��� ��1

� �	�$&� $!��� 	���!� /!	

��� �!�.��� 
�
��( �! ����	!������� !/ $!	� 
���
* �
� 
$��
&���� ���� ��� ��1

�

�	�$&� $!��� 	���!� �
 �
� �! �!�)�
����� !/ (!&��
&�	 �&

��	
 !/ ��1�	��� $��
�
,

 	!4� ��, �&, HDCI 	�$!	��� 
�
���
 !/ ��� (��	!
�!$�� 
�	
��
	� !/ �!�.��� 
!&��

-=� ��
!	��� �� $!	!

 ���!	 �&�

 

��� )#	�� ��1	����!�, ����	 
�
�� �!��&
���

���� ��� �!�.��� -=� 
!&���.�
 ���! �	�
��&&���
* 4��� � 
�	
��
	� ���� �
 �!�
�
����

4��� ��� 
�� 
�	
��
	� 3�� /�� &������ 4��� (!&��
&�
 !	������ �&!�� ��� ����!��&
 !/

��� �
��� &������5 !/ �
&� -=�, ��� ���	��� �	�
��&&��� 
��� !/ ��� 
!&�� $��
� !/ ���

�!�.��� -=� 4�
 �!($�	��&� �! ��� $!	� ��(��
�!�
 �� ���!	* ���������� ���� ���


!&���.����!� !��
	
 
�$�	���&� �� ���� !/ ��� $!	�
, �!4���	* � 
����.���� �(!
��

!/ ��
!	��	 4�
 !�
�	��� �� ��� �		����(��� !/ ��� (!&��
&�
 4���� �!
&� �!� ��

���!
���� /!	 4��� ��� �����#;�&&�	 �1���,

�� ���4 !/ ���
 &�	�� �!�� !/ �)$�	�(����& �������� /!	 � ���	��
� �� ��� /	������

��($�	��
	� �
� �! �!�.��(���* �� �
 ��($���� �! �


(� ���� � ���	��
� �&4��


!��
	
, �!4���	* �� !$$!
��� �	��� �� ��� /	������ $!��� 
��/� 4�
 	�$!	��� ��

6&��� ��� 6
(������ HDDI, ���
� �
��!	
 
�
���� /	������ !/ ���&!��)��� ���4���

$�	�&&�& (��� 

	/���
 3
&�� 
��$�� ��!(��	�5 ��� !�
�	��� � 
����.���� �������� !/

��!
� ?@ 6 �� ��� (�&���� ��($�	��
	� !� �!�.��(��� /!	 � D�� �( $!	�, ��(�#

&�	 $���!(��!� ���� ���� !�
�	��� /!	 &����	 �&����
 �!�.��� ���4��� (��� 

	#



??

/���
 HDA* DFI, �
�� �� ���	��
� �
 �!�
�
���� 4��� ��� ����
#��!(
!� �2
���!� �/

!�� 	��!�����
 ���� ��� ��	����!� !/ ��� /	������ $!��� 
��/� ��$���
 !� 4�����	 ���

$!	� 4�&& /��!	
 ��� �!�.��� 
!&�� $��
� !	 ��� �!�.��� >
�� $��
�, �/ ��� 4�&&#
!&��



	/��� ���
�!� ���* �
 �	����	 ���� ��� 4�&&#>
�� 

	/��� ���
�!� ���* ���� ��� 
��/�

N�� J ��	
��
 � ��	���� �
 $	������� �! �� $!
�����* !���	4�
� �� �
 ��������, ��

� 

�
�2
��� (!&��
&�	 
�(
&���!� 
�
�� !/ /	������ !/ 
�($&� >
��
 �� 
&�� $!	�
*

%�����	� ��� �
����
 HD@I 
�!4�� ���� �� 4�
 
�	!��&� �1����� �� ��� 
�	����� !/

��� ���	������ /!	��
 ���4��� ��� >
�� (!&��
&�
 ��� ��� $!	� 4�&&
, �!	 	�$
&
���

!	 4���&� ���	������ $!������&
* �� ���	��
��, �!	 
�	!��&� ���	������ 4�&&
 

�� �


��	�!�
* �� �������� �� �� 4�
 !�
�	���, %!	�!��	* ��� ���	��
� �� �� 4�
 $	�������

�! �� &�	��	 /!	 
&�� ���� ��&���	���& $!	�
 HDGI, %!	� 	�����&�* -�
�	! ��� ��� HDBI


�
���� /	������ !/ (������ ��� !���	 &�2
�� �&����
 !� � �	�$���� 

�
�	��� ��

���!��	��� �&�
��� ��
�	!� 
�����	���, ���� /!
�� ���� ��� &���	 ���	�
� �! ���

�	�$���� 

�
�	��� (�&�
 �� � ��($�	��
	� ?�R �����	 ���� ��� �
&� (�&���� $!���

!/ (������,

��� �&�����!� �� ��� /	������ ��($�	��
	� �� �!�.��� 
�
��(
 	�(��� �!��	!��	#


��&* �
 ��
 ���� �!��	�������� 	�$!	�
 !� ��� ���
	� !/ ��� 
��/� �� ��� /	������

��($�	��
	� !/ ���&!��)��� ���4��� $�	�&&�& (��� 

	/���
 �� � 

	/��� /!	�� �$$�#

	��

 HA�I, �� ��� 
�(
&���!� 
�
���
 !/ %�����	� ��� �
����
 HD@I ��� %���!)

��� �
����
 HDGI ��� /	������ ��� (�&���� ��
$&���� &�	�� ��
��	�
�
 &!!$
 �� ���

���	��� ���
��� !/ ��� >
�� ��
!	��� �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	�* ��� ��

 ���

&!����!� !/ ��� �2
�&��	�
( /	������L(�&���� $!��� �!
&� �� �
��(���� !�&� �! ���

���
	��� !/ ��� 4���� !/ ��� ��
��	�
�
 &!!$
, ��� ���
	� !/ ��� �	��
���!� 4�
 �&
!

�!� �&��	 /	!( ��� ��
!	$��!� ������!	, ��� ���
	� !/ ��� �	��
���!� 4�
 
��&��	*

��� ��� �!����
!

 ���
	� !/ ��� /	������ �
	��
 

���
��� ���� ��� $��
� �	��
���!�



?�

�!
&� �� �!����
!

, � 
�
�� !/ $��
� �	��
���!�
 ��� 
�&�!( �� �!($&��� 4���!
�

��&�
&����� /	�� ���	���
,

�� �� ����($� �! ���	�

 ���
 $	!�&�(* �!(���
�� �� ��� HA?I 

�� ���	(!����(��

�����	���!� HA�I �! ��&�
&��� ��� /	�� ���	�� !/ ��� 
!&�� ��� >
�� $��
�
 �� ��� $!	�,

���
 (���!� ���!&��
 � �
(�	���& �����	���!� !/ ��� ����
 /	�� ���	�� 
��	���� /	!(

� ��!4� 	�/�	���� $��
� 3��� ���
���� �	�
��& /!	 ��� 
!&�� $��
� ��� ��� ����& ��
 /!	

��� &�2
�� $��
�5 �! ��� 
���� $!��� !/ ����	�
�, �!	 
&�� $!	�
 4��� 4���&� ���	������

4�&&
 �!(���
�� ��� ��� HA?I 4�	� ��&� �! 

� ���	(!����(�� �����	���!� �! ���&
���

��� /	�� ���	�� !/ ��� �!�.��� $��
�
, ���� 4�	� ��

 ��&� �! 
�!4 ���� ��� /	������

�	��
���!� 4�
 .	
� !	��	* ��� �! &!���� ��� �	
� �2
�&��	�
( (�&���� $!���, ���
�

	�

&�
 4�	� �!�
�
���� 4��� ���� !������� �� %�����	� ��� �
����
 HD@I, ��� /	��

���	�� 
�
�� �� ��/, HA?I 4�
 &�(���� �! �!�.��� 
�
��(
 4��� 	�$
&
��� !	 4���&�

���	������ 4�&&#>
�� $!������&
, �!	 ��� (!	� 
��2
��!

 ��
� !/ � 4�&&#>
�� $!������&

���� �
 (!��	���&� !	 
�	!��&� ���	������* ���
 (���!� �	���
 �!4�, ���
 �
 ����

�

��� ��
!	��� (!&��
&�
 ��<����� �! ��� $!	�#4�&& 3��� �!����� &���	5 /	���� ��/!	�

��� ��
!	��� (!&��
&�
 �� ��� ����	�!	 !/ ��� $!	� 3���
 �


� �
 ���	�

�� �� ������

�� ���$��	
 � 0 A5, ���
 (���
 �� �($!

��&� �! .�� � 	���	
��&� $��� /	!( ��� ����&

��
 $��
� �! ��� >
�� $��
�* 
���� ��� 

�� $��� 	
�
 ���! � .	
� !	��	 �	��
���!�

�!		�
$!����� �! ��� /	������ !/ ��� �!����� &���	, �

�� !	��	 �! ��	�
(���� ��� $	!�&�(
 ���!&��� �� ��� ���	(!����(�� �����	���!�

(���!�* 4� ���� ����&!$�� � �!��& �$$	!��� ���!&���� ��� ��&�
&���!� ��� �����


/	�� ���	�� �
 � /
����!� !/ � 

����&� !	��	 $�	�(���	* 

��� ��� �	��� ���!����&

���� ���� ���	� 
���

�� �
 ��
�� �	 ���
����
���� �� � �

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

��� ����
�

 
� ��� �

��



?C

%!��� -�	&! 
�(
&���!� (���!�, ��� �	��� /	�� ���	�� /!	 ���� $��
� ��� ��

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

$�	�(���	, �
��� ���
 �$$	!��� �($!	���� 2
�
��!�
 	���	���� (�&���� ��� /	������

�� $!	�
 �	� ���	�

�� 	���	���� ��� ���
	� !/ ��� $��
� �	��
���!�' .	
� !	��	 �
,

�!����
!

* ��� ��	����!� !/ 
��/� �� ��� (�&���� ��($�	��
	� ��* ���
	� ��� !	����

!/ ��
��	�
�
* ��(��
�!��&��� �	!

#!��	 �
� �! ���	��
��� �!�.��(���* 
�	
��
	�&

������
 !/ ��� �!����
�� $��
�
 �� ��� 	�
�	����� $!	� ��!(��	��
* �1��� !� &�����

����
* ���, ��� /!�

 !/ ���
 ���
�
 4�&& �� !� ��� �1���
 !/ ��� ��!(��	�� �!�.��(���

��� �������� ���	����� ����	����!� �
� �! ��� $	�
���� !/ ��� $!	� 4�&&
* !� ���

/	������ ������!	 !/ ��� �!�.��� >
�� $��
�, ���	� �
 � �!�
���	��&� 
��/� �� ���

$��
� ����	�( !/ � >
�� �
� �! �!�.��(��� �1���
, �� ������!�* �!��& $��
�


(���/�
� 
!&�&� �
� �! ��� $	�
���� !/ ��� $!	� 4�&&
, �� ��� /!&&!4��� ���$��	
 ���

�����
 /	�� ���	�� (���!�!&!�� ��� 
���	�& �$$&�����!�
 !/ /	������ �	��
���!�
 ��

�!�.��� 
�
��(
 �	� ��
�	����,



����
�� �

� ��� ���� ������ �����	��� 
�

�
��� �������� �� �	�
 �����

���
 ���$��	 ���&
 (!&��
&�	 
�(
&���!� 
�
�� !/ /	������ �	��
���!�
 /!	 
�($&� >
#

��
 �� ��		!4 
&��#$!	�
, � (�<!	 
�
(�&��� �&!�� �� $	���!

 
�
���
 !/ /	������

�� $!	�
 ��
 ���� ��� &��� !/ ��� (���!� /!	 ��&�
&����� ��� /	�� ���	�� ��1�	����

���4��� ��� �!�.��� 
!&�� ��� &�2
�� $��
�
, -!������!��& ���	(!����(�� ����#

�	���!� (���!�
 !/��� /��& /!	 �!�.��� 
�
��(
* �
� �! ��� ��Æ�
&�� �� ��!!
��� �



����&� $��� !/ �����	���!�, � �!��& �$$	!��� ���!&���� ��� ��&�
&���!� ��� �����


/	�� ���	�� �
 � /
����!� !/ � 

����&� !	��	 $�	�(���	* 

��� ��� �	��� ���!����&

%!��� -�	&! 
�(
&���!� (���!� �
 ��
�	����, ��� �	��� /	�� ���	�� /!	 ���� $��
�

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

!	��	 $�	�(���	, ���
� ��&�
&���!�
 �	� ��		��� !
� /!	 �4! ��$�
 !/ 4�&&#>
�� ��#

��	����!�* � ��	� 4�&& ��� � 
�	!��&� ���	������ 4�&& (!��&�� !� ��	�!�, ��� �	���

/	�� ���	�� 	�

&�
 /!	 �!�� ��
�
 �&��	&� �������� � .	
� !	��	 >
�� �! 
!&�� �	��
�#

��!�, �� ������!�* ��� ���
&�	 
�	
��
	� /
����!� �� ��� �������
�& (!&��
&�	 &���	


$	!���� 
�	!�� �������� !/ � �	��
���!� /	!( � �4!#��(��
�!��& &�2
�� $��
� �! �

?D



?A

��)���� $��
�, ���
 �
 /!&&!4�� �� � �	��
���!� /	!( ��� ��)���� �! � �	�
��& $��
�,

���
 ���$��	 �
 !	������� �
 /!&&!4
' �� 
����!� �,?* 4� ��
�


 ��� ��	�!

 $!������&

(!��&
 ��� 
�(
&���!� (���!�
 ��� �&
! ��
�	��� ��� /!	(
&���!� !/ ��� /	�� ���	��

(���!� 

��, �����!�
 �,C 0 �,D !
�&��� ��� /	�� ���	�� ��&�
&���!�, ;� ����
������

��� 2
�
�#�4!#��(��
�!��& ���
	� !/ ��� >
�� $��
� �� ��� ��
� !/ � �	�$���� $!	�

�� 
����!� �,A, ����&&� �� 
����!� �,F* 4� $!��� !
� 
!(� �	��
 /!	 /
�
	� 4!	� �&!��

4��� !
	 �!��&

�!�
,


�� ������	��� �
	��������

��� ����	����!� ���4��� ��� ��
!	��� >
�� (!&��
&�
 �
 (!��&�� 

��� ��� �����	�#

8!��
 3?�*F5 $!������& 4��� 
��� ��� ���	�� $�	�(���	
 ��!
�� �! ��
�	��� (������,

�4! ��$�
 !/ $!	�
* 3?5 � $
	�&� 	�$
&
��� ��� 
(!!�� ��	� 4�&& $!	�* ��� 3�5 �

�	�$���� $!	�* �	� ��!
�� �! 
�
�� ��� �1��� !/ � $
	�&� 	�$
&
��� ��� � ����&�

���	������ >
��#4�&& $!������& !� ��� /	������ $!��� !/ (������,

=
	 (!��& !/ ��� 	�$
&
��� $!	� �
 ���	����	���� �� � $!	� 4���� �* 4���� �


��.��� �! �� ��� ��
����� ���4��� ��� $&���
 ��	!
�� ��� �
�&�� !/ ��� ��!(
 ��

��� .	
� ��!(�� &���	 !/ ���� !/ ��� !$$!
��� 4�&&
, ��� 	�$
&
��� 4�&& ��� ��

��!
��� !/ �
 ����� �!($!
�� !/ � �!����

( !/ ��	� 
$��	� ��!(
, ��� ��	�


$��	� ���(���	 �� !
	 (!��& �
 ��!
�� �! �� ��� 
�(� �
 ��� �����	�#8!��
 
���

$�	�(���	* ��� J ��CF? �(* ���� ���	����	���
 ��� (������#�	�$���� ����	����!�,

�! (!��& ��� �	�$���� $!	�* 4� 

� ��� �����	���� ?�#D#C ����&� $!������& HAC* ADI

����� ��*

���3�5 J ��������
�
��N

�
�

A

����

�

���
�
����

�

��
�
�

����

CN3� P ��F?N5�

��
3�,?5



?F

��� $!������& $�	�(���	
 /!	 (������ ��� /!	 ��� �	�$���� 4�&& 4�	� ����� /	!(

����&� HAC* ADI*

��� J ��CG? �(* ����	� J ?DG�? 6

��� J ��CD� �(* ����	� J �G�� 6

�� J ??D �(��* N J ��CCA �(

��� J 3��� P ���5��* ��� J 3��� ���5
���

��	�* ��� �7
 ��� �7
 �	� ��� 
��� ��� ���	�� $�	�(���	
 �� ��� �����	�#8!��
 3�85

$!������&* ��� 

�
�	�$�
  ��� ! ���!�� >
�� ��� 4�&& 	�
$������&�* � �
 ��� �!!	#

������ $�	$�����
&�	 �! ��� $!	� 4�&&
 ��� 	� �
 ���  !&��(���7
 �!�
����, �!	 �

����� $!	� 4���� �* ��� �!��& $!������& ���	�� /	!( �!�� 4�&&
 �
 ����� ��*

�����3�5 J ���3�5 P ���3� � �5 3�,�5

;� �)$��� ��� �$$	!)�(���!� !/ � 
�	
��
	�&�

 �	�$���� 4�&& �! �� � �!!� !�� ��	�*


���� ��� ���(���	 !/ ��� �8 (!&��
&� 3�,CG? �(5 �
 (
�� &�	��	 ���� ��� -#- �!��

&����� �� �	�$���� 3�,?D �(5* 
! ���� (������ (!&��
&�
 !�&� /��& � (�&� �!		
����!�

�� ��� >
��#4�&& $!������& �� $�

��� �&!�� ��� 

	/���, ���
 ��
 ���� �!�.	(�� ��


�(
&���!�
 !/ (!�!&���	
 !/ (������ !� 
�	
��
	��* $&���	 ��	�!� 4�&&
 HAAI* 4��	�

4�&& 
�	
��
	� ��� !�&� � (��!	 �1��� /!	 ��($�	��
	�
 �!4� �! F� 6, ���
 �	�
(���

4�
 /
	���	 ��
��� �� ��/, HD@I* 4��	� �� 4�
 /!
�� ���� ��� 
�	
��
	� !/ (������ 4�


$	������&&� ��������& 4��� �!�.��� ���4��� 
(!!�� ��� 
�	
��
	�� �	�$���� $!	�

4�&&
* /!	 �!�� ��� >
�� �
 4�&& �
 ��� 
!&�� $��
�,

��� 
�(
&���!� 	
�
 4�	� �&& $�	/!	(�� �� ��� �	��� ���!����& ��
�(�&� �
 ��#


�	���� �� ��/, HAFI* .)��� ��� ���(���& $!������& �* ��� �!&
(� " !/ ��� $!	� ���

��� ��($�	��
	� � , ��� $!	� 4���� �� ��� 
�(
&���!� 4�
 ��$���&&� �	!
�� @�A��� *



?@

��� ��� 	����&����	 
�(
&���!� ��&& 4�
 ?���� �� ?���� �� ��� $&��� $�	�&&�& �! ���

$!	� 4�&&
* �!�
�
���� 4��� � �
�!1 !/ A��� /!	 ��� >
��#>
�� ����	����!�, ��� 
�
��(

��$���&&� ��� 
$ �! @�� $�	���&�
* ��� $�	�!��� �!
���	� �!�����!�
 4�	� �($&!���

�� ��� $&��� $�	�&&�& �! ��� $!	� 4�&&
, ��� 
�(
&���!� 4�
 
��
$ 

�� ���� ��
�	#

��!�* ��&���!� ��� ��
$&���(��� (!��
 4�	� ����($��� 4��� �2
�& $	!����&���* ���

��� ��
$&���(��� 
��$ 4�
 ��<

��� �! ���� � A�R $	!����&��� !/ ����$�����, ���	#

(!����(�� $	!$�	���
 4�	� ���	���� !��	 D�#?�� (�&&�!� �������
�& %!��� -�	&!


��$
, ��� &����� !/ ��� 
�(
&���!� 4�
 ��<

��� 

�� ���� � (���(
( !/ ��� ��(�


��� ���	��� �
(��	 !/ $�	���&�
 �� ��� 
�
��( 4!
&� �� ��
�	��� ��� ��&���� �
	���

� 
���&� 
�(
&���!� 	
�,

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

�� ��� �����
 ���!	� !/ $��
� �	��
���!�
 HA@* AGI* ��� (!��& 
�
��( �
 ���	����	����

�� �� !	��	 $�	�(���	 K* 4���� �
 ����	���&&� � ���
��� ��	���&� ���� ����
 !�

��
����� ��&
�
 �� ��1�	��� $��
�
 !/ ��� 
�
��(, ��� ������!	 !/ K �
 � /
����!�

!/ ��� 
���� ��	���&�
 �� ��� ���	(!����(�� &�(�� ����	(���
 ��� ���
	� !/ ���

$��
� �	��
���!�, �� $�	���
&�	* ��� $	!����&��� # HKI !/ !�
�	���� ��� 
�
��( ������

�� !	��	 $�	�(���	 ��&
� ���4��� K ���K P ÆK �


(�
 � ��#(!��& ��
�	��
��!�

4��� ���	� �
 �4!#$��
� �!�)�
�����, �
 ��� 
���� �!�����!�
 �	� ��	���* ��� 	�&�����

������!	 !/ ��� �4! $���
 4��� 	�
$��� �! ���� !���	 $	!����
 ��/!	(���!� !� 4����

$��
� �
 (!	� 
���&� �� ��� ���	(!����(�� 
��
�, ��� $	!����&��� ��
�	��
��!�

/
����!� # HKI �
 ��&�
&���� �
	��� � 
�(
&���!� 	
� �� �!&&������ 
����
���
 !/ ���

�
(��	 !/ !��
		����
 !/ � $�	���
&�	 ��&
� !/ K �� ��� /!	( !/ � ��
�!�	�(, �!	

��� ����	�& ��
� !/ � 
$����&&� ��	���� !	��	 $�	�(���	 K3$%5* ��� $	!����&��� # HSKI



?G

�
 ��.��� �
*

# HSKI J
?

T

��
���

�)$ 3&�'5

' U���

�
(� HK3$%5I Æ3SK� K5 �)$3�&��5 3�,C5

T �
 ��� $�	����!� /
����!� �� ��� �	��� ���!����& ��
�(�&�* ' ��� �
(��	 !/

(!&��
&�
 �� ��� 
�
��(* & J ?�	�� * � �
 ��� ��  	!�&�� 4���&����� ��� �� �


��� ��(�&�!���� !/ ��� 
�
��(, ��� $��� �����	�& �!����!� (� HK3S$%5I 
�!
&� ��

����	$	���� �
 HAGI*

�
(� HK3$%5I � &�(

����
V�

�
�K� J

�
���

�$�� 3�,D5

�2
���!� 3�,D5 ��.��
 ��� $��� �����	�& �� ��	(
 !/ � �	��� !��	 � ��
�	��� �
(��	

!/ 
���
 �* ��� )� 	�$	�
���
 ��� �!&
(� $�	 
���, ��� �����
 /	�� ���	�� WHSKI �


���� ��.��� �
*

�)$3�&WHSK5 J
��

���

�)$ 3&�'5

' U���

�
(� HK3$%5I Æ3SK� K5 �)$3�&��5 3�,A5

��� ��� �� ����	$	���� �
 ��� /	�� ���	�� �!		�
$!����� �! � 	�
�	����� $�	����!�

/
����!� �� !	��	 $�	�(���	 
$���, �	!( ���
 ��.����!� �� /!&&!4
 ����*

WHKI J �	�� &�3# HKI5 P *�+,�-+� 3�,F5

�!	 � $�	���
&�	 $��
�* /!	 ��
����� $��
� �* ��� �	��� /	�� ���	�� X� �
 	�&���� �!

��� �����
 /	�� ���	�� ��

�)$3�&X�5 J

� ������

������

�K �)$3�&WHKI5 3�,@5

��� �	��� /	�� ���	�� �� � $�	���
&�	 ��($�	��
	� ��� �� ��&�
&���� �� �
(�	���&&�

�����	����� !��	 ��� !	��	 $�	�(���	 	���� 3K���	�
K���	�5 ���� �!		�
$!��
 �!

��� $�	���
&�	 $��
� � �� �!�
���	���!�, %!	� �!($&��� �����&
 !/ ��� (���!� /!	

�!�.��� 
�
��(
 �	� ����� �&
�4��	�, HAB* F�I



?B

����� �������� �������


�! !��	�!(� ��� ��Æ�
&�� !/ �!&&������ 	�&���&� 
����
���
 !� ��� $	!����&��� ��
�	��
#

��!� /
����!� 4� 

�� 
(�	�&&� 
�($&��� HF?I, �! ��&�
&��� # HKI* ��� !	��	 $�	�(���	


$��� �
 ������� ���! ��� 4���!4
, �
 � .	
� �
��(���* �� �$$	!)�(��� $	!����&���

��
�	��
��!� #�HKI 4�
 ��&�
&���� 
�$�	���&� �� ���� !/ ��� 4���!4
* �� �!&&������


����
���
 �� ��� /!	( !/ � ��
�!�	�( �� K 4���!
� ��� 

� !/ ��� 4�������� /
����!�

�� ��� 
(�	�&&� 
�($&���, � 

���

��� 
�� !/ 
�(
&���!�
 4�	� ���� $�	/!	(�� ��

���� !/ ��� 4���!4
 �� 

��� � 4�������� /
����!� !�K� J 3#�HKI5
��* �� ������!�

�! ��� 


�& ����$����� �	���	�� /!	 ��� $	!����&����
 �� ��� �-%- 
�(
&���!� HF�I,

���
 $	!��

 ��� �� ����	$	���� �
 $�	/!	(��� ��� 
�(
&���!� �� � ��4 ��
�(�&�*

O3�
 "
 �
 .5* 4���� �
 	�&���� �! ��� W#��
�(�&� W3�
 "
 �
K5* �� ��� ������	�

�	��
/!	(���!�

O3�
 "
 �
 .5 J W3�
 "
 �
K5 � .K 3�,G5

4��	� ��� ��	( �.K � !�K� �
 ��� 4�������� /
����!� �� ��� 
(�	�&&� 
�($&���,
��

* 

��� ��� 4�������� /
����!� �� ��� ����$����� �	���	�� !/ ��� �-%- 
�(
&�#

��!� �
 &��� �$$&���� �� �)��	��& .�&� . ���� �
 �!�<
���� �! ��� !	��	 $�	�(���	 K,

�� ��� �!�)�
����� �!�����!�* �� �
 ���
 .�&� ���� /!	��
 ��� 
�
��( �! (!�� /	!( !��


���&� (���(
( �! ��� !���	, �!	 ���
 (���!� �! 4!	� 

���

/
&&�* �� �
 �($!	����

�! ��!!
� �� �$$	!$	���� !	��	 $�	�(���	 K 4���� 	�
$!��
 �! ������
 �� .M K


�!
&� ��� �
 � �!�<
���� ��	���&� �! . HF�I, �� �
 �2
�&&� �($!	���� �! ��

	� ����

��� ��!��� !/ !�K� ��

�
 ��� 	���!�
 !/ K ���� �	� ���	(!����(���&&� 
�
���&� ��
��� W#��
�(�&�* �! �� ���	(!����(���&&� 
���&� �� ��� O#��
�(�&�, ���
� �4! �!�#

����!�
 ��

	� �	�!������ ��� ��� �!&&����!� !/ 	�&���&� 
����
���
* 	�
$������&�, ���

�����
 /	�� ���	�� WHKI �
 	��!��	�� /	!( ��� O#��
�(�&� 

��� �2
���!� 3�,G5,



��


�
 ���
� �����
	
�

�� !	��	 �! 
�
�� 
!&��#&�2
�� $��
� �	��
���!�
* ��� !	��	 $�	�(���	 
�!
&� �� 
��
�#

���� �! ��� ���	�� !/ �	�
��&&��� !	��	 �� ��� 
�
��(, ;� /!&&!4�� ��� $	���!

 4!	�

!� �
&� >
��
 HF�* ABI �� 

��� �� !	��	 $�	�(���	 ���� (��

	�
 ��� !	�������!��&

!	��	 3� (��

	� !/ ��� 	!����!��& 
�((��	� !/ ��� �	�
��&5, =
	 ��&�
&���!�
 !/ ���

��
!	$��!� �
, ��($�	��
	�* ��� !/ ��� 	����& ��
�	��
��!� /
����!�* 
�!4�� ����

��� ������!	 !/ (������ 4�
 2
�&�������&� ��1�	��� �� ��� ��	� 4�&& $!	� ��� �� ���

�	�$���� $!	�, ;� 

�� ���
� 	�

&�
 �
 � ��
�
 �! ��!!
� � 

����&� !	��	 $�	�(���	,

����� ���	 ���� ����

��� ��
!	$��!� �
	�� ��� ��� ��	��#��(��
�!��& $��	 �!		�&���!� /
����!�
 4�	� ��&#

�
&���� /!	 (������ �!�.��� �� � ��	� 4�&& $!	� !/ 4���� @�A��� 

��� 
�����	�

�-%- 
�(
&���!�
, ��� ���(���& $!������& 4�
 (��������� �� � ��&
� �!		�
$!��#

��� �! � $	�


	� !/ ?�� ��(,M � �8 �2
���!� !/ 
���� /	!( ��� &���	��
	� HF�I 4�




�� �! 	�&��� ��� ���(���& $!������& �! ��� $	�


	�, ���
 ���� $	�


	� �
 ����
#


�	� �! 
�
�� ��	� 4�&& 
�
��(
 ����

� ��� (������ 4!
&� ���$!	��� ��
��� 

��

$!	�
 
���	 �!	(�& $	�


	�
 HD@I, ���
� 	�

&�
 ��������� ���� ��� 
�	
��
	� !/ ���

>
�� ��� 
!&�� $��
�
 4�	� 
�(�&�	 �! ��� �
&� ��	��#��(��
�!��& 
�	
��
	�* �
� ���

�	��
���!� ��
�&/ 4�
 !��
		��� �� � (
�� &!4�	 ��($�	��
	� ���� /!	 �
&� (������M

��� /	������ !/ �����	�#8!��
 (������ �� ��� �
&� !��
	
 �� � J ?�?� HFCI*HFDI,

��

* ��	�� ��(��
�!��& �!�� !	�������!��& !	��	 $�	�(���	
 ���	!�
��� �� �����#

��	�� �� ��� HFAI 3
�� �&
! ��/
, HAB* F�I5 �	� �($&!���, ���
� !	��	 $�	�(���	
 �	�

��.��� �
 /!&&!4
' ���� ���	�
� ������!	 �!�� ��
 � $�	���
&�	 !	�������!� �� 
$���

4��� 	�
$��� �! � 	�/�	���� �)�
* 4���� ��� �� ��
�	���� �� ��� 
$��	���& �!!	������


3/
 �5, "��	�
� ������!	
 4�	� ������.�� �
 ��!
� $�	���&�
 ���� 4�	� &�

 ���� � �
�#



�?

!1 ��
����� ��� �4�� /	!( � ����� $�	���&�, ;� 

�� � �
�!1 ��
����� ��� J ?�C ��� *

�!		�
$!����� �! ��� .	
� (���(
( !/ �3�5 �� � /�� �	�
��& �� �
&� �!�)�
����� �,

=�� ��� ���� ��.�� ��� �&!��& !	��	 $�	�(���	 ��� HFFI*

��� J
?

'


�	�
���

0��3/�
 ��5 3�,B5

4��	� ��� ����) 1 	
�
 !��	 ��� �!��& �
(��	 !/ ���	�
� ������!	 �!��
 '
 ��� ���

0��7
 ���!�� ��� 
$��	���& ��	(!���
, �� !	��	 ���� ��� !	��	 $�	�(���	 �!�
 �!�

��$��� !� ��� !��	�&& !	�������!� !/ ��� �	�
��& �� ��� 
�(
&���!� ��&&* 	!����!��&&�

�
!�	!$�� �!(������!�
 !/ ��� ���7
 �	� ��.��� �
 HFFI*

�� �
�

D�

�2 P ?

���
����

		���

		�
���

3�,?�5

���*

�� J
?��

�

		���

		�����
�

��	��

�

� 2 2 2

3� 3� �3� �3�

�
������

����
��	������


3�,??5

��� (��	�) �� �2
���!� 3�,??5 �
 � 	�$	�
������!� !/ ��� ;����	 C4 
�(�!&
 ��.���

�� ��/, HF@I, ��� ��&
� !/ ��� !	��	 $�	�(���	
 /!	 
!(� �!((!� �	�
��& ��$�
 �	�

����� �� ���&� �,?, �	!( ��� $!
���!�
 !/ ��� .	
� .�� $���
 �� ��� $��	 �!		�&���!�

/
����!� !/ ��� 
!&�� $��
� 3�� ����� J ?

�
�

�
C
 �
0

�
A5* �� 4�
 ������� ����

��� �	�
��& 
�	
��
	� �!
&� �����	 �� � 
�($&� �
��� &������ !	 � /��� �����	�� �
���

&������, ��� ��&�
&���!� !/ ��� !	��	 $�	�(���	
 
�!4�� ����*

�� J ��A�A* �� J ��?AB

�� J ����?�G* �� J ���?A?*

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

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

��� �������
� 
� ��� 

��
 ��
�����
 	��� �	 ��

	��� 
� ��� ���
�	� ������

 ���
� ��	����� ����



��

���&� �,?'  !�� !	�������!��& !	��	 $�	�(���	
 �� C#� �	�
��&


-	�
��& �� �� �� �� K J �� � C��

/,�,�, �,?B? �,A@? #�,?AB #�,�?C ?,�A�

�,�,$, �,�B@ �,DGA �,?CD #�,�?� �,�G�

�,�,�, �,�CF �,A?? �,?AB �,�?C �,�CC


,�, �,@FD �,CAD �,?AB �,�?C #�,?�D

��!
����	�& � �,FFC � #�,?@� �,FFC

��2
�� � � � � �

�!�.	(��� ���� ��� �	�
��& 
�	
��
	� 4�
 � /��� �����	�� �
��� &������, ;� ���	�/!	�

/!&&!4�� ��������&& ��� ��� HF�I* ��� 

�� ��� �!(������!� K J �� � C�� �
 ���

!	��	 $�	�(���	 /!	 ��� �����
 /	�� ���	�� ��&�
&���!�, ��� 2
������ �� �&!�� �


� �!!� !	��	 $�	�(���	 �� ��	(
 !/ ����� ��&� �! ��
����
�
� ��� >
�� $��
� /	!(

� 
!&�� $��
�* �
� �� �
 ��� 2
������ K ���� 	�
$!��
 �! ��� �)��	��& .�&� �� ���


(�	�&&� 
�($&��� (���!�,

����� �������� ����

�!	 (������ ��
!	��� �� ��� �	�$���� $!	� 3� J @�A���5* ��� ��
!	$��!� �
	�� 4�


��&�
&���� �&!�� � $��� 

�� ����* /!	 ���� ��($�	��
	�* ��� ��&
� !/ ��� ���(���&

$!������& �!		�
$!���� �! ��� $	�


	� �� 4���� ���	� �
 �4!#$��
� 3��
#&�2
�� /!	

��($�	��
	�
 ��!�� ��� �	�$&� $!��� ��� ��
#
!&�� &��� ��&!4 ��� �	�$&� $!���5 �!�)�
#

����� �� ��� �
&� >
�� HFCI*HFDI, ���
 $��� 4�
 ��!
�� 
! ���� !
	 ��&�
&���!�
 �!
&�

�� ��	�.�� �� � 	��& �)$�	�(���* 4���!
� ������ �! ��$��� !� �� ���
	��� �8 �2
�#

��!� !/ 
���� HD@I, �� .�
	� �,? ��� ���
��� $	!.&� �&!�� ��� � ��	����!� 3��� ��	����!�



�C

$�	$�����
&�	 �! ��� $!	� 4�&&
5 �
 
�!4�, �� �!��	�
� �! ��� ������!	 /!	 ��	� 4�&&

�!�.��(���* ��
����� &���	��� !��
	
 /!	 ��� 4�!&� 	���� !/ ��($�	��
	�
 /!	 4����

/	������ ��� (�&���� !��
	, ��� !	��	 �� ���� !/ ��� �������
�& &���	
 �
 
�
����

�� ��&�
&����� ��� ��#$&���* �4!#��(��
�!��& $��	 �!		�&���!� /
����!�
 4����� ����

&���	 3
�� .�
	� �,�5, ��� $&!�
 �� .�
	� �,�3�5 �������� ���� ��� �!����� &���	
 3���

�4! &���	
 ��<����� �! ��� $!	� 4�&&
5 /	���� �� � ��($�	��
	� �����	 ���� ��� 	�
�

!/ ��� &���	
, ��� &�	�� ��&
� 3��!
� D,A5 !/ ��� .	
� $��� �� �3�5 /!	 ��� �!�����

&���	* � .	
� (���(
( !/ ��	!* ��� ��� 
$&�� 
��!�� ��� ���	� $���
* �&& 
�!4 ���#

����� !/ � 
!&�� $��
� �� ���
 &���	, ���
� 	�

&�
 �	� �!�
�
���� 4��� ��!
� !�������

�� %�����	� ��� �
����
 HD@I ��� �� �!(���
�� �� ��� HA?I /!	 
�(�&�	 
�
��(
,

%�����	� ��� �
����
 �&
! ��	�.�� ��� ���
��#��	&�� �	���	�!� HFGI /!	 /	������ ��

��&�
&����� ��� 
�	
��
	� /���!	, ���
 �	���	�!� �
 ��
�� !� ��� ��&
� !/ ��� .	
�

$��� �� ��� 
�	
��
	� /���!	* 53	�5* ��� 
����
 ���� �� ��� 
!&�� $��
� 53	�5 � ��@

�� ��	�� ��(��
�!�
 ��� 53	�5 � D�D �� �4! ��(��
�!�
, �� !	��	 �! ��$�
	� ���

&���	#��#&���	 /	������ ������!	* 4� ��!
� �! 

� � �4!#��(��
�!��& !	��	 $�	�(���	

$	���!

&� ���	!�
��� �� %�	(�� HFB* @�I*

K� J

					 ?'


�	�
���

�)$31F/�5

					 J
				�)$31F/�5
�

			 3�,?�5

K� (��

	�
 ��� ��)��!��& �	�
��&&��� �!�� !	��	 4����� ���� &���	 
, ��� !��	�&&

!	��	 $�	�(���	 K �
 �� ���	��� !/ ��� ��)��!��& !	��	 �� �&& ��� &���	
,

K J

�
� �
���
��

���

K�

�
� �'������ 3�,?C5

�!	 (!&��
&�
 4��� �
!�	!$�� ����	����!� $!������& ��� !�&� �4!#��(��
�!��& �&!
��

$����� 
�	
��
	� �
 ��� ��)��!��& �	�
��&, ��� 2
������ K �
 ����	���� 
���	 	!����!�

��!
� ��� � �)�
, ;� �)$��� K J � 4��� �&& ��� &���	
 ���� ��� 
�	
��
	� !/ �

�4!#��(��
�!��& &�2
�� 3.�
	� �,�3�55* K J ? �� ��� 
!&�� $��
� 3.�
	� �,�3�55 ���



�D

� � K � ? /!	 ��� $��
� �� .�
	� �,�3�5,


�� �
���	� ��� 	�
 ���� ���� ���


��� ��	����!� !/ ��
!	$��!� 4��� ��($�	��
	� /!	 �8 (������ �!�.��� �� ��� ��	�

4�&& $!	� !/ 4���� � J @�A��� ��������� ���� /	������ !��
		�� �� � ��($�	��
	�

� � D��* ��� (�&���� !��
		�� �� � ��($�	��
	� � � G��, ��

* � $	!�!
����

��
��	�
�
 &!!$ !��
	
* 
$������ ��!
� D��, ��� �����
 /	�� ���	��* WHKI* �
 
�!4�

�� .�
	� �,C /!	 �4! ��1�	��� ��($�	��
	�
* � J F�� ���� J DA�M �� ��
 � �!
�&�

4�&& 
�	
��
	�* 4��� ��� �	!�� (���(
( �����	�� �	!
�� K J � �!		�
$!����� �!

��� &�2
�� $��
� ��� ��� 
��!�� (���(
( �����	�� �	!
�� K J ��BA �!		�
$!�����

�! ��� /��� �����	�� �
��� 
!&�� $��
� 3����&&�* K��� J ?��A�5, ��� ���� ��($�	��
	�

�
	�� 
�!4
 ��� &�2
�� $��
� �! �� (!	� 
���&�* 4��&� ��� &!4 ��($�	��
	� �
	��


�!4
 ��� �	�
��& $��
� �! �� ��� (!
� 
���&�, ��� �����
 /	�� ���	�� �
	��
 ��

.�
	� �,C �	� ����	(���� 
$ �! �� �	���	�	� �!�
����, ��� �	��� /	�� ���	�� /!	 ����

$��
� �
 ��&�
&���� /	!( ��� �����
 /	�� ���	�� 

��� �2
���!� 3�,@5* �� ���&
�����

��� �����	�& �
(�	���&&� !��	 ��� !	��	 $�	�(���	 	���� ���	����	����� ��� $�	���
&�	

$��
�, ���
 ��&�
&���!� ����	(���
 ��� 	�&����� /	�� ���	�� ��1�	���� ���4��� ���

&�2
�� ��� 
!&�� $��
�
 �� � $�	���
&�	 ��($�	��
	�, �! 	�&��� ��� �	��� /	�� ���	��

!/ � $�	���
&�	 $��
� �� �4! ��1�	��� ��($�	��
	�
* 4� �
(�	���&&� �����	����
6X

6�

�
�	�

J �' 3�,?D5

�! !����� X �
 � /
����!� !/ � �� �!�
���� ��($�	��
	�* ����
63X�� 5

63?�� 5

�
�	�	�

J 7 � '� 3�,?A5

�! !����� X �
 � /
����!� !/ � �� �!�
���� ���(���& $!������&, �� �2
���!� 3�,?A5* 7 �


��� �!��& ����	��& ���	�� !/ ��� 
�
��(, � 

����&� 	���	
��&� $��� !/ �����	���!� ���



�A

0 1 2 3
z / nm

0

2

4

6

8

10
ρ(

z)

T=101K
T=116K
T=123K
T=134K

���
	� �,?' ���
��� $	!.&� !/ (������ �� ��� �	�$���� $!	� �&!�� ��� ��	����!�

$�	$�����
&�	 �! ��� $!	� 4�&&
 /!	 /!
	 ��1�	��� ��($�	��
	�
 
�!4��� ��
�����

&���	���, ��� 
!&�� �
	�� /!	 � J ?�?� �
 /!	 ��� �	�
��&&��� (������ ��� �
 �!�


�((��	�� ��!
� ��� �����	 !/ ��� $!	� �&!�� ��� � �)�
 ����

� !/ ��/���
 �� ���

�4!#��(��
�!��& �	�
��& $��
� �� ��� 
��!�� ��� ���	� &���	
, ��� $	!.&�
 /!	 ���

!���	 ��($�	��
	�
 �!		�
$!�� �! � >
�� $��
� ��� �	� 
�((��	��,



�F

0.0 0.5 1.0 1.5
r / nm

0.0

2.0

4.0

6.0

8.0

g(
r)

Contact Layer

Middle Layer

3�5

0.0 0.5 1.0 1.5
r / nm

0.0

2.0

4.0

6.0

8.0

g(
r)

Contact Layer

Middle Layer

3�5

0.0 0.5 1.0 1.5
r / nm

0.0

2.0

4.0

6.0

8.0

10.0

12.0

g(
r)

Contact Layer

Middle Layer

3�5

���
	� �,�' ��� �4!#��(��
�!��&* ��#$&��� $��	 �!		�&���!� /
����!� /!	 ���� !/ ���

&���	
 /!	 ��� � J @�A��� �	�$���� $!	�' 3�5 � J ?C��* �!		�
$!����� �! +��
� �*

3�5 �� � J ?�C�* �!		�
$!����� �! +��
�  * 3�5 �� � J ?�?� �!		�
$!����� �!

+��
� -,



�@

�&4��
 �� ��!
�� �����	 �&!�� ��� (�&���� !	 ��� /	������ �	���� !/ ��� ��
!	$��!�

�
	��, ��� �	��� /	�� ���	�� /!	 ��� &�2
�� ��� ��� �	�
��& $��
� �
 � /
����!� !/

��($�	��
	� �
 
�!4� �� .�
	� �,D, ��� �	!

!��	 !/ ��� &�2
�� ��� 
!&�� �	�����
 ��

��1�	��� 
&!$�
 �&��	&� �
���&�
��
 ��� �	��
���!� �
 .	
� !	��	* ��� �&
! ����	(���


��� �	��
���!� $!��� �� � J DG�* 4���� 
�!
&� �� �!($�	�� �! ��� �
&� �	��
���!�

!/ � J ?�?� /!	 �8 (������, ��� /	�� ���	�� 

	/��� /!	(�� �� ��� &!�

 !/

$!���
 	�$	�
������ ��� 
���&� ���	(!����(�� $��
� �
 �!���) 
$4�	�
* �
 	�2
�	��

�� ��� ���	(!����(�� 
����&��� �	���	�!� 3�,�, H@?I5, ��� /	�� ���	�� ��&�
&���!� ��

.�
	� �,D �
 �!�
�
���� 4��� ���� !������� �� �!(���
�� �� ��� HA?I /!	 ��� ��	�

4�&& ��
� 

��� ��� (���!� !/ �	����& ��� ���� HA�I* ��� �
 $	�
����� ��	� <

� �!

�
���&�
� ��� ��&����� !/ ��� �����
 /	�� ���	�� (���!�* ��/!	� �$$&���� �� �! ���

(!	� ����	�
���� ��
� !/ �!�.��(��� �� �� ���	������ >
��#4�&& $!������&,

;� �!�� ���� ��� �	
� �2
�&��	�
( /	������ ��($�	��
	� !/ DG� �
 &!4�	 ���� ����

��/�		�� /!	 � 
�
��( !/ � J @�A ��� /	!( ��� 4!	� !/ %�����	� ��� �
����
 HD@IM ��

���� 4!	� � 
��	$ 	�
� �� ��� ���
��� !/ ��� �!�.��� (���	��& !��
		�� �� ��!
� @��*

!� �!!&���, �!4���	* 4� �!�� ���� ��� �������� $!	� 4���� /!	 ��� $	�
��� 
�
��(

�
 &�

 ���� ���� 

�� �� HD@I* 
���� ��� ��	� 
$��	� ���(���	 !/ ��� 4�&& (!&��
&�


4�
 ��!
�� �! �� ��� !/ (������#��	�!� ����	����!� �� !
	 
�
��* 4��	��
 �� HD@I

�� 4�
 ��GD���, ��

 ��� �1������ $!	� 4����* � J � � ��� �� ��� $	�
��� 4!	�*

�
 &�

 ���� ���� !/ ��/, HD@I �� ��C� ���, ���
 ���	��
� �� � �
 ��&����� �! ��

	�
$!�
��&� /!	 ��� ��1�	���� �� /	������ ��($�	��
	�
,


�� �
���	� ��� 	�
 ������	
 ���


��� �����
 /	�� ���	�� �
 � /
����!� !/ ��� ���	��� ��)��!��& �!�� !	��	 K �


��.��� �� �2
���!�
 3�,?�*�,?C5 �
 
�!4� �� .�
	� �,A /!	 /!
	 ��1�	��� ��($�	��
	�




�G

−0.5 0.0 0.5 1.0
Φ

−10.0

0.0

10.0

20.0

30.0

40.0

Λ
[Φ

]/
k B

T

3�5

−0.5 0.0 0.5 1.0
Φ

−20.0

−10.0

0.0

10.0

20.0

30.0

40.0

Λ
[Φ

]/
k B

T

3�5

���
	� �,C' ��� �����
 /	�� ���	�� �
 � /
����!� !/ ��� !	��	 $�	�(���	 K J

�� � C�� /!	 (������ �!�.��� �� � ��	� 4�&& $!	� !/ � J @�A��� �� 3�5� J F��

��� 3�5 � J DA�,



�B

38.0 43.0 48.0 53.0 58.0
T / K

−2.0

0.0

2.0

4.0

6.0

G
ra

nd
 F

re
e 

E
ne

rg
y,

 Ω
 / 

M
J

Crystal phase
Liquid phase

Tf

���
	� �,D' ��� �	��� /	�� ���	�� !/ ��� &�2
�� ��� ��� �	�
��& $��
�
 �
 � /
����!�

!/ ��($�	��
	� /!	 ��� ��	� 4�&& 
�
��(, ��� �	!

 !��	 $!��� ���	 �� J DG�

����	(���
 ��� ���	(!����(�� �	��
���!� ��($�	��
	�,



C�

���&� �,�' ���	(!����(�� 
����&��� !/ $��
�


%!
� 
���&� $��
� ��($�	��
	� 	����

+��
� � � � ?�D�

+��
�  ??D� � � � ?�D�

+��
� - � � ??D�

/!	 (������ �!�.��� �� ��� �	�$���� $!	� !/ $!	� 4���� @�A��� , ��&��� ��� ��	�

4�&& �!�.��(��� ��
� 3!	 ��� �
&� ������!	5* ���
 
�
��( �
 ���	����	���� �� ��	��

$��
�
 �*  ��� - �!		�
$!����� �! ��� ��	�� (���(� �� .�
	� �,A, ��� 
�	
��
	�

!/ ��� ��	�� $��
�
 ��
 �&	���� ���� 
�!4� �� .�
	� �,�, �� $��
� �* �&& ��� &���	


���� �� �
!�	!$�� &�2
��#&��� 
�	
��
	�M $��
�  �
 ���	����	���� �� /	!��� �!�����

&���	
* 4��� ��� 	�
� !/ ��� &���	
 ������ �� �
!�	!$�� 
�	
��
	�M ��� �� +��
� -*

�&& ��� &���	
 �	� /	!���, ��� 	�&����� 
����&��� !/ ��� ��	�� $��
�
 �
 � /
����!� !/

��($�	��
	� ��� �� $���
	�� 2
�&�������&� /	!( ��� $!
���!�
 !/ ��� (���(� �� ���

�����
 /	�� ���	�� �
	��
, ��� /	������ $!��� !/ ��� �!����� &���	
 ��� ���� !/ ���

����	 &���	
 4�	� ����	(���� �)���&� �� ��&�
&����� ��� �	��� /	�� ���	��* 4����

��$���
 !� ��� $!
���!�
 �
 4�&& �
 ��� 4���� !/ ���� (���(
(, ���
 ��&�
&���!�

�
 ��$����� �� .�
	� �,F /!	 ��� ��	�� $��
�
 �*  ��� -, ��� $&!� ��������
 �4!

.	
� !	��	 �	��
���!�
* !�� �� � J ?�D� �!		�
$!����� �! ��� /	������ !/ ��� �!�����

&���	
 ��� ��� !���	 �� � J ??D� �!		�
$!����� �! ��� /	������ $!��� !/ ��� ����	

&���	
 3
�� ���&� �,�5,

��� �2
�&��	�
( /	������ ��($�	��
	� /!
�� ��	�* ??D �* �
 
!(�4��� &!4�	

���� ��� /	������ ��($�	��
	� !/ ??G � /!
�� �� ��/, HD@I �� !�
�	���� ��� 	�
� ��

��
!	���� ���
��� �
 ��� 
�
��( �
 �!!&��, �&��!
�� ��� (!��& ��� $!	� 4���� 

��

�� ��� �4! ��
�
 �	� ��������&* 4� �!�� ���� �� HD@I ��� ����& ��
 �2
���!� !/ 
����



C?

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Φ

−5.0

5.0

15.0

25.0

Λ
[Φ

]/
k B

T

T=123K

A B

C

Li
qu

id

C
ry

st
al

C
on

ta
ct

La
ye

r

3�5

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Φ

0.0

10.0

20.0

30.0

40.0

Λ
[Φ

]/
k B

T

T=118K

A
B

C

3�5

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Φ

−10.0

0.0

10.0

20.0

Λ
[Φ

]/
k B

T

T=113K

A

B C

3�5

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Φ

−10.0

0.0

10.0

20.0

Λ
[Φ

]/
k B

T

T=109K

A

B

C

3�5

���
	� �,A' ��� �����
 /	�� ���	�� �
 � /
����!� !/ ��� !	��	 $�	�(���	* /!	 (������

�!�.��� �� � �	�$���� $!	� !/ $!	� 4���� @�A��� �� 3�5 � J ?�C�* 3�5 � J ??G�*

3�5 � J ??C�* 3�5 � J ?�B�,



C�

100.0 110.0 120.0 130.0 140.0
T / K

−450.0

−250.0

−50.0

150.0

Ω
   

/ k
J

Phase A
Phase B
Phase C

TB−C TA−B

���
	� �,F' ��� �	��� /	�� ���	�� !/ ��� ��	�� $��
�
 �*  ��� -* �
 � /
����!� !/

��($�	��
	� /!	 ��� �	�$���� $!	�, ��� �	!

 !��	 $!���
 ��#� ��� ��#� �!		�
$!��

�! ��� �4! .	
� !	��	 $��
� �	��
���!�
,

4�
 

�� �! 	�&��� ��� ���(���& $!������& ��� $	�


	� !/ ��� �!�)�
���� �
&� ��
,

�� ��� $	�
��� ��
�* ��� ��	��& �2
���!� !/ 
���� 4�
 

�� ��
����M ���
 (!��.����!�

���&��� ���(���& $!������&
 ���� 4�	� 
$ �! ?� R ��1�	��� /	!( ��� ����& ��
 ��&
�
,

�&��!
�� ��� ��1�	���� �
 
(�&&* 4� �!�� ����* ����

� !/ ��� 
(�&& ��1�	���� �� ���


&!$� !/ ��� �	��� /	�� ���	�� �
, � �
	��
 
�!4� �� .�
	� �,F /!	 ��� ��	�� $��
�
*



�� � ������ ��� �1��� ��� ��&�
&���� (�&����L/	������ ��($�	��
	� 
����.����&�,

��

* 4� ��&���� ��� /	������ ��($�	��
	� ����	(���� ��	� �
 (!	� ���
	��� ����

���� ��/�		�� �� ��/, HD@I,

�
 /�	 �
 4� �	� �4�	�* ���
 �
 ��� .	
� ��&�
&���!� !/ ��� /	�� ���	���
 ��� ���

���	(!����(�� /	������ $!���
 �� �!�.��� 
�
��(
 4��� � ����	�� >
��#4�&& $!#



CC

������&, -!($�	��� ��� �	��� /	�� ���	�� 	�

&�
 /!	 ��� ��	� 4�&& $!	� ��� ���

�	�$���� $!	� 3.�
	� �,D ��� .�
	� �,F5* 4� �!��&
�� ���� ��� /	������ �	��
���!� ��

��� �	�$���� $!	� ��
� �
 � 4��� .	
� !	��	 �	��
���!�* �
 �!($�	�� �! ��� 
�	!��

�	��
���!� �� ��� ��	� $!	� ��
�, ���
 �
 ��������� �� ��� (�����
�� !/ ��� ��
�!���#

�
��� �� ��� 
&!$� !/ ��� /	�� ���	�� �
	�� �� ��� �	��
���!� $!���* 4���� �
 � (��

	�

!/ ��� .	
� !	��	 <
($ �� ��� ���� ��$�����, ��� ���
	� !/ ��� >
�� $��
�
 � ���

 * ��� ��� 	��
!� /!	 ��� /	������ �	��
���!� ����� 4���&� .	
� !	��	* �	� ��
�


��

�� 
����!� �,A,


��  ����!	��!���
������� �
������

-�	� �
 ������ �� ����	$	����� ��� �
!�	!$�� �4!#��(��
�!��& $��	 �!		�&���!� /
��#

��!�
 �!		�
$!����� �! �&& ��� &���	
 �� .�
	� �,�3�5 ��� ��� ����	 &���	
 �� .�#


	� �,�3�5, �&��!
�� ��� $&!�
 !/ ��� �
!�	!$�� $��	 �!		�&���!� /
����!�
 �	� 	�(�#

��
���� !/ ��!
� !/ � �4!#��(��
�!��& &�2
��* � �&!
�	 &!!� �� ��� ���	� $���
 !/ ���

�3�5 /
����!�
 �� .�
	� �,�3�5 	����&
 ���� ��� �!����� ��� ��� 
��!�� &���	
 ����

�)������ $!
���!��& �!		�&���!�
 �!($�	�� �! ��� ����	 &���	
, ���!��&�* ��� ��&
�

����� �� ��� !	��	 $�	�(���	 K �� $��
� � �
 ��!
� ���D 3.�
	� �,A5 �
 �!($�	��

�! ��� �)$����� ��&
� �&!
� �! ��	! �/ �&& ��� &���	
 4�	� &�2
��, ��(�&�	&� ��� ��&
�

!/ K �� $��
�  �
 ��A* 4���� �
 (
�� &�	��	 ���� ��� �)$����� ��&
� !/ ��@ �/ ���

�!����� &���	
 �	� /	!��� 3K� J K� J ?5* ��� ��� ����	 &���	
 �	� �


(�� �! �! ����

��� 
�	
��
	� !/ � &�2
�� 3K� J �
 1 J � �! F5, �
�� ����	(������ ��&
�
 /!	 K 

���
�

��� !��
		���� !/ �� ����	(������ $��
� 4��� �!��#!	�������!��& !	��	,

�4!#��(��
�!��& 
�
��(
 ���� � 
$����& 
����.����� /!	 $��
� �	��
���!�
 �� 4����

�!����
!

 
�((��	� �
 �	!��� 3

�� �
 /	������ �	��
���!�
5, ��� %�	(��#;����	



CD

���!	�( H@�I 
����
 ���� &!�� 	���� !	��	 3��=5 ����!� �)�
� �� 

�� 
�
��(
, ���

�4!#��(��
�!��& 80 (!��& !/ 
$��
 /�&&
 ���! ���
 �����!	�* ��� 6!
��	&��� ���

��!
&�

 H@CI 
�!4�� ���� ���	� ��� 
��&& �� � �!����
!

 $��
� �	��
���!� /	!( ���

��
!	��	�� $��
� 34��	� ��� �4! $!��� �!		�&���!� /
����!� �����
 �)$!������&&�5 �!

� 2
�
�#&!�� 	���� !	��	�� 3E��=5 $��
� 34��	� ��� �4! $!��� �!		�&���!� /
����!�

�����
 �&���	����&&�5, ��� E��= $��
� �
 ���	����	���� �� �!
�� $��	
 !/ �!	����


3�!$!&!����& ��/���
5 4��� !$$!
��� 
��
�, ��� 6!
��	&���#��!
&�

 36�5 �	��
���!�

��
�	���
 ��� 
�������� !/ � ��&
�� ��
 !/ �!	��)#$��	
 ��	!
�� � 	��!	(�&�����!�#

�	!
$ �	���(���, ��� �)�
����� !/ ��� �
!&���� �!	��) 
$�� 
����
 ��

�
 ��� 
�
��(

�! �� ��
!	��	��, ��� 6� �	��
���!� �
 ���!($����� �� � �!�#
����	
�& $��� �� ���


$���.� ���� ��!�� ��� �	��
���!� ��($�	��
	�* �

!������ 4��� ��� ���	!$� &���	����

�� ��� 
�������� !/ ��� �!	��) $��	
,

��&$�	�� ��� "�&
!� $	!$!
�� � (������
( /!	 (�&���� !/ � �	�
��& �� �4! ��(��#


�!�
 H@�I 4���� ���!&��� �4! 6�#&��� �	��
���!�
, ��� .	
� �
 � �	��
���!� ���4���

��� �	�
��& $��
� 3������ $!
���!��& E��= ��� !	�������!��& ��=5 ��� � ��)����

$��
� 3������ $!
���!��& ��
!	��	 ��� !	�������!��& E��=5M ��� 
��!�� �	��
���!� �


���4��� ��� ��)���� $��
� ��� ��� &�2
�� $��
� 3������ $!
���!��& ��� !	�������!��&

��
!	��	5, ��� �	�
��& �! ��)���� �	��
���!� !��
	
 ��	!
�� ��� 
�������� !/ ��
&!��#

��!� $��	
* ��� ��� ��)���� �! &�2
�� �	��
���!� ���!&��
 ��� 
�������� !/ ��
�&�����!�

$��	
, �� �4! ��(��
�!�
* ��� !�&� �&!
� $����� 
�	
��
	� /!	 ��	�
&�	 ��
�
 4���

�
!�	!$�� ����	����!� �
 ��� ��)��!��& &������, � ��
�&�����!� �
 ���� ���	����	���� ��

� &!��& �!�.�
	���!� �� 4���� � (!&��
&� ��
 .�� !	 
���� ���	�
� ������!	
 ��
����

!/ ��� 


�& 
�), � ��
�&�����!� $��	 �
 � �!
�� 
���� !/ � .�� ��� � 
���� ���	�
�

������!	 �!�.�
	���!�, � ��
&!����!� ��� �� ���4�� �
 � $��	 !/ ��
�&�����!� $��	
,

� �!($&��� 	����4 !/ ��� (������
( !/ �4! ��(��
�!��& (�&���� �
 ����� �� ��/, H@DI,



CA

��� ��)���� $��
� 4�
 .	
� !�
�	��� �)$�	�(����&&� �� &�2
�� �	�
��&
, �� ��#

�4��� ��� 
(�����#� $��
� ��� ��� �	�
��&# $��
�* � ��)# $��
� �)�
�
 ���� $!
#


�

�
 &!�� 	���� !	�������!��& !	��	, ���
 4�
 �������� �� �� �&���	!� ��1	����!�

�)$�	�(��� !� &�2
�� �	�
��&&��� ���� .&(
 H@AI* �� 4���� ��� �����
��� $����	� ��
#

$&���� � 
�)/!&� 
�((��	� !/ ��1

� 
$!�
 ���������� $!
���!��& ��
!	��	 �
� &!��

	���� !	�������!��& !	��	, ��� �����
��� $����	� /!	 � 
(�����#� $��
� �
 � 
��#

/!	( 	��� ��� ���� !/ ��� �	�
��&# $��
� ��
 
�)  	��� $���
 �!		�
$!����� �!

� �4!#��(��
�!��& ��)��!��& &������, ���
� &���	�� &�2
��#�	�
��&&��� 
�
��(
 �	�

2
�
�#�4!#��(��
�!��& ����

� !/ ��� ������!��& ����	����!� !/ (!&��
&�
 ���4���

&���	
, �� �
 ��&����� ���� ���
 ����	#&���	 ����	����!� ��

�
 ��� �	�
��& $��
� �!

���� �	
� &!�� 	���� $!
���!��& ��� !	�������!��& !	��	* ��� ��� ��)���� $��
� �!

���� �	
� &!�� 	���� !	�������!��& !	��	 3��� $!
���!��& E��=5* ��� ���	�/!	� ���

��)���� �! �	�
��& �	��
���!� �
 .	
� !	��	* 
�&��� ��� 
�	���&� �4!#��(��
�!��& ��
�

H@FI, ��� ���
	� !/ &���	 �� &���	 /	������ �� � /	�� 
������� .&( !/ 
(�����#� $��
�

4��� /!
	 (!&��
&�	 &���	
 4�
 ����
������� �� -��! �� ��� H@@I, ��� �	��
���!�


4�	� $	!��� 

��� ���� ��$����� ��� 
���	 (!�
&

 (��

	�(���
 �
 4�&& �
 �&��#

�	!� ��1	����!� $����	�
, �$���.� ���� $���
 4�	� !�
�	��� /!	 ��� &�2
��#��)����

�	��
���!�
 �
� �!� /!	 ��� ��)����#�	�
��& �	��
���!�
 ����

� (!
� !/ ��� ���	!$�

������ !��
	
 �� ��� /!	(�	 �	��
���!�, �!4���	 ��� 
���	 (!�
&

 ���	��
�� /	!(

��	! �!����
!

&� �
 ��� ��)����#�	�
��& �	��
���!� !��
		��, ���
� (��

	�(���
*

�!�����	 4��� ��� ��1	����!� $����	�
* 	����&�� ���� �!�� ��� &�2
��#��)���� ��� ���

��)����#�	�
��& �	��
���!�
 �� ��� �4! ���� &���	
 !��
		�� �� �����	 ��($�	��
	�


�!($�	�� �! ��!
� �� ��� �4! ����	 &���	
,

��� 
$!�����!

 !	��	��� !/ ��� ��
!	��� (!&��
&�
 �� ��� �	�$���� $!	� ���! ��
#

����� �4!#��(��
�!��& &���	
 3.�
	� �,?5 �
 ���&!�!

 �! ��� 
�	
��
	� !/ � 
(�����#�



CF

100.0 120.0 140.0 160.0
T  / K

0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

<
ex

p(
i6

θ)
>

Middle Layer
Third Layer
Second Layer
Contact Layer

0.0

100.0

200.0

300.0

C
v  

/ k
Jm

ol
−

1

Contact &

Second Layers

Third & Middle

Layers

���
	� �,@' ���� ��$����� !/ ��� 4�!&� 
�
��( ��� ��� !	��	 $�	�(���	 �� ���

�������
�& &���	
 �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	� �
 ��� 
�
��( �
 �!!&��* /!	 ��� �	�$����

$!	�, ���
� $&!�
 �	� �!� �)$����� �! �� 	���	
��&� �
	��� ��� ������� 
�2
����

����

� !/ 
�	!�� ��
��	�
�
 �1���
,



C@

$��
� �� &�2
�� �	�
��&
, ��

 ��� ���
	� !/ ��� /	������ �	��
���!�
 �� ��� �������
�&

&���	
 !/ (������ ��� �� 
�
���� �&!�� ��� 
�(� &���
 �
 /	������ �� ��� /	�� 
�������

&�2
�� �	�
��&&��� .&(
, �� .�
	� �,@ 4� 
�!4 ��� ���� ��$����� !/ ��� 4�!&� 
�
��(

��� ��� !	��	 $�	�(���	 �� ��� �������
�& &���	
 �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	� �
 ���


�
��( �
 �!!&��, ��� 1 � &���	 �
 � &�2
�� /!	 ��� 	���� !/ ��($�	��
	�
 /!	 4����

K� J � ��� �
 � 
!&�� 4��� K� � ��GA, ��� .	
� $��� �� ��� 
$���.� ���� ���� !��
	


�&!
� �! � J ?�@� ��������
 � &�2
�� �! ��)���� $��
� �	��
���!� �� ��� �!����� ���


��!�� &���	
* �
 
��� /	!( ��� �!����
!

 ���	��
� �� ��� !	��	 $�	�(���	 ��&
� ��

���
� &���	
, ��(�&�	&�* ��� 
��!�� $��� �� ��� 
$���.� ���� �� � J ??D� ��������


� &�2
�� �! ��)���� �	��
���!� �� ��� ���	� ��� ��� (���&� &���	
, ��� ��)���� �!

�	�
��& �	��
���!� �
 �)$����� �! $	!�
�� � ��
�!����
��� �� ��� 
$���.� ����* 4����

�
 $	!���&� �!! 
(�&& �! �� 
��� �� .�
	� �,@ /!	 ��� 
�(� 	��
!� �
 �� ��� ��
� !/ ���

&�2
�� �	�
��&&��� .&( H@@I, ��� 
�	
��
	� /���!	 �3	�
 	�5 3�2
���&��� �! ��� �����
���

$����	� �� ��� �&���	!� ��1	����!� �)$�	�(���5 4�
 �&
! ��&�
&���� �! 

$$!	� ���

����	$	�����!� !/ ��� ��!�� �	���
, ���
	� �,G 
�!4
 ��� �� $&��� 
�	
��
	� /���!	

/!	 ��� �!����� ��� ��� ���	� &���	
 �� /!
	 ��1�	��� ��($�	��
	�
, ��� �����
���

$����	�
 �� ��� /!	( !/ � 
��/!	( 	��� 

���
�
 � &�2
�� 
�	
��
	� �� � J ?F��, ���


�	
��
	� /���!	 �� � J ?�G� 3.�
	� �,G3�55 
�!4
 � 
�) /!&� 
�((��	� �� ��� �����#


��� $����	� �� ��� �!����� &���	
 

$$!	���� ��� !�
�� !/ ��� ��)���� �	��
���!� �� ���

�!����� &���	* �
 ��������� �� ��� 
$���.� ���� $��� �� ���� ��($�	��
	�, ��� ���	�

��� ��� (���&� &���	
 �!4���	* ���� ��� �����
��� $����	� !/ � &�2
�� 3.�
	� �,B3�55,

��� 
�	
��
	� �� � J ???� 3.�
	�
 �,G3�5 0 �,B3�55 �
 �!�
�
���� 4��� ��� �)�
�����

!/ � ��)���� $��
� �� ��� 
��!��* ���	� ��� ��� (���&� &���	
 ��� � 
!&�� $��
� �� ���

�!����� &���	
 3�
 ��������� �� ��� ����&� $����� 
�	
��
	� !/ ��� �����
��� $����	�5,

����&&�* ��� 
�	
��
	� /���!	 �� � J ?�?� 3.�
	�
 �,G3�5 0 �,B3�55 
�!4
 �&& ���



CG

&���	
 ������ ��� 
�	
��
	� !/ � ��)��!��& �	�
��&, �� ��� 
�	
��
	� /���!	 $&!�
*

��� ��1�	���� ���4��� ��� ��)���� ��� ��� �	�
��& $��
� $����	�
 ��� �� 
��� /	!(

��� ������ ��� ��� 4���� !/ ��� $���
 �� ��� �����
��� $����	�, ��� 	��
!� /!	 ���

�	�
��& $��
� $����	� ������ $���
 !/ .���� 4���� �
 ��� .���� 
��� !/ ��� 
�(
&���!�

��&&, ��� 
�	
��
	� /���!	 $����	�
 �	� �!�
�
���� 4��� ��� 
$���.� ���� ������!	 ��

.�
	� �,@, �� ������!�* ��� ��/��� 
�	
��
	�
 �� ���
� $��
�
 4�	� ���&���� 

���


��$
�!�
 !/ (!&��
&�	 �!�.�
	���!�
, ��� (!&��
&�	 $!
���!�
 �� ��� �	�
��& $��
�

�!		�
$!�� �! � ��/��� /	�� ��)��!��& �	�
��& 3.�
	� �,?�3�55, ��� ��)���� $��
�

�!�.�
	���!�
 3.�
	� �,?�3�55 
�!4 �!
�� ��
�&�����!� $��	
M ���	� �
 �&
! 

Æ�����

!	�������!��& !	��	 �� ��� 
�
��(, � 
��$
�!� !/ ��� &�2
�� $��
� �&��	&� ��������


$!
���!��& ��
!	��	 ��� ��� $	�
���� !/ /	�� ��
�&�����!�
 3.�
	� �,?�3�55, ��� ��/���


�	
��
	�
 �� ���
� 
��$
�!�
 �	� �!�
�
���� 4��� ��� ��&$�	��#"�&
!� ���!	� !/ �#�

(�&����, �!�����	* ���
� 	�

&�
 $	!���� 
�	!�� �������� !/ � &�2
�� �! � ��)���� �!

� �	�
��& �	��
���!� �� ��� �������
�& &���	
 !/ (������, �!4���	* 4� �!�� ���� ����

�! �!� $	!���� �!��	��� $	!!/ !/ ��� �)�
����� !/ ��� ��)���� $��
�* ����

� !/ ���

	�&�����&� 
(�&& 
��� !/ !
	 
�
��(, ���
 4!
&� 	�2
�	� � ��	�/
& ��&�
&���!� !/ ���

/	�� ���	�� �� ��� ��)���� $��
�
 ��� � 
�
��(���� .���� 
��� 
��&��� ���&�
�
 4����

4� ���� �!� ����($��� ��	� H@G* @BI, �!	 !
	 $
	$!
�* ���
 
�
�� $	!����
 

Æ�����

��
���� ���! ��� ���
	� !/ ��� >
�� $��
�
 �� .�
	�
 �,�3�5 0 �,�3�5 ��� ��� 	��
!�

/!	 ��� 4���&� .	
� !	��	 ���
	� !/ ��� /	������ �	��
���!�,


�" #����������

;� ���� 

�� ��� �����
 /	�� ���	�� /!	(�&�
( �! ��&�
&��� ��� �	��� /	�� ���	��

!/ ��� >
�� ��� �	�
��&&��� 
����
 �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	�* /!	 �8 (������

�!�.��� �� 
&��#
��$�� $!	�
, ��� /	�� ���	�� ��1�	���� ���4��� ��� !	��	�� ��� ���



CB

−20

−10

0

10

20

−20

−10

0

10

20
0

0.5

1

1.5

2

k
x

k
y

I (
k x,k

y)

3�5 −30
−20

−10
0

10
20

30

−30

−20

−10

0

10

20

30
0

2

4

6

8

10

k
x

k
y

I (
k x,k

y)

3�5

−30
−20

−10
0

10
20

30

−30

−20

−10

0

10

20

30
0

2

4

6

8

10

12

k
x

k
y

I (
k x,k

y)

3�5 −30
−20

−10
0

10
20

30

−30

−20

−10

0

10

20

30
0

1

2

3

4

5

6

7

8

9

k
x

k
y

I (
k x,k

y )

3�5

���
	� �,G' ��� 
�	
��
	� /���!	 �3	�
 	�5 3	�
 	� ����� (��

	�� �� �(
��5 /!	 ���

.	
� !	 �!����� &���	 �� ��� �	�$���� $!	� �� 3�5 � J ?F��* 3�5 � J ?�G�* 3�5

� J ???�* 3�5 � J ?�?�,



D�

−20

−10

0

10

20

−20

−10

0

10

20
0

0.5

1

1.5

k
x

k
y

I (
k x,k

y)

3�5 −30
−20

−10
0

10
20

30

−30

−20

−10

0

10

20

30
0

0.5

1

1.5

2

k
x

k
y

I (
k x,k

y)

3�5

−30
−20

−10
0

10
20

30

−30

−20

−10

0

10

20

30
0

1

2

3

4

5

6

k
x

k
y

I (
k x,k

y)

3�5 −30
−20

−10
0

10
20

30

−30

−20

−10

0

10

20

30
0

1

2

3

4

5

6

7

8

9

k
x

k
y

I (
k x,k

y )

3�5

���
	� �,B' ��� 
�	
��
	� /���!	 �3	�
 	�5 3	�
 	� ����� (��

	�� �� �(
��5 /!	 ���

���	� &���	 �� ��� �	�$���� $!	� �� 3�5 � J ?F��* 3�5 � J ?�G�* 3�5 � J ???�* 3�5

� J ?�?�,



D?

0.0 1.0 2.0 3.0 4.0
x  / nm

0.0

1.0

2.0

3.0

4.0

y 
 / 

nm

3�5

0.0 1.0 2.0 3.0 4.0
x  / nm

0.0

1.0

2.0

3.0

4.0

y 
/ n

m

3�5

0.0 1.0 2.0 3.0 4.0
x  / nm

0.0

1.0

2.0

3.0

4.0

y 
 / 

nm

3�5

���
	� �,?�' ���$
�!�
 !/ (!&��
&�	 �!�.�
	���!�
 �� ��� �!����� &���	 
�!4��� ���

��/��� 
�	
��
	�
 �� ��� 3�5 -	�
��& $��
� 3� J ?�?�5* 3�5 ��)���� $��
� 3� J

?�G�5* 3�5&�2
�� $��
� 3� J ?F��5,



D�

��
!	��	�� 
���� �
 ��	���&� ��&�
&����* ���	��� �&�(������� ��� ���� �! �
(�	���&&�

�����	��� ��� /	�� ���	��* 
��	���� /	!( � 4�&& ���	����	���� 	�/�	���� $��
�, ��

*


�&��� ��� (���!�
 ���� ���!&�� ���	(!����(�� �����	���!�* ���
 (���!� �
 �!�

&�(���� �! 	�$
&
��� !	 4���&� ���	������ >
��#4�&& $!������&
, �� ������!� �! ���

/	�� ���	��* ���
 (���!� $	!����
 2
���������� ��/!	(���!� !� ��� ���	�� ��		��	

�! �
�&����!�* �&��!
�� ���
 �
 � 2
������ 
��
����� �! 
�
��( 
��� �1���
 ��� ����


��	�/
& ����	$	�����!�, �!4���	* ��� /	�� ���	�� ��1�	���� �
 !�&� � 4��� /
����!�

!/ 
�
��( 
���* ��� �
 �
��(���� �! �� ���
	��� !/ ?	�� * �
 
�!4� �� ��������&&

�� ��� HF�I, =
	 /	�� ���	�� 	�

&�
 �&��	&� �������� � .	
� !	��	 >
�� �! �	�
��&

�	��
���!� /!	 (������ �!�.��� �� �!�� ��	� 4�&& ��� �	�$���� $!	�
, ���� �&
!

�!�.	( ��� 
��
������� !/ ��� 
��/� �� ��� /	������ $!��� �! ��� ���
	� !/ ��� >
��#

4�&& $!������& HD@I* �� ��&�
&����� ��� �)��� ��($�	��
	�
 �� 4���� ��� �	��
���!�


!��
	, ��� �)��� &!����!� !/ ��� �2
�&��	�
( �	��
���!� ��($�	��
	� �� /	�� ���	��

��&�
&���!� �
 �� �($	!��(��� !��	 (���!�
 ���� 

� ��� <
($ �� ��� ���
��� �!

&!���� ��� /	������L(�&���� $!���
 �� ��	(
 !/ ���
	���* �
 �� �
 ����$������ !/ ���

4���� !/ ��� ��
��	�
�
 &!!$
,

%������ �!�.��� �� �	�$���� 
�!4
 
�	!�� �������� !/ � 2
�
�#�4!#��(��
�!��&

������!	* ��� !
	 	�

&�
 �������� ��� !��
		���� !/ �� ����	(������ ��)���� $��
�

���4��� ��� >
�� ��� �	�
��& $��
�
, ��� 
$���.� ���� ��� 
�	
��
	� /���!	 ��&�
#

&���!�
* ��� ��� ���&�
�
 !/ ��/��� 
�	
��
	�
* 

$$!	� ��� ��&$�	��#"�&
!� ���!	�

!/ �4!#��(��
�!��& (�&����, ���
� 	�

&�
 �&
! $	!���� �� �)$&�����!� /!	 ��� 4���

.	
� !	��	 ���
	� !/ ��� /	������ �	��
���!�* �
 (!
� !/ ��� ���	!$� ������ �
 ��&�����

�! !��
	 �� ��� >
��#��)���� �	��
���!�, � 	��!	!

 $	!!/ �! ��� �)�
����� !/ ��� ��)#

���� $��
� 4!
&� ���!&�� � ��	�/
& ���&�
�
 !/ 
�
��( 
��� �1���
* 4���� 4� ����

�!� ����($���, ��� >
��#��)���� �	��
���!� �!
&� �� 
�
���� �� (!	� �����& 

���



DC

��� �����
 /	�� ���	�� (���!� �� ��!!
��� � (!	� �$$	!$	���� !	��	 $�	�(���	,

�� (�� �&
! �� $!

��&� �! ��	���&� !�
�	�� ��� ��)���� $��
� �)$�	�(����&&�* 

���

�&���	!� ��1	����!� !	 �2
���&��� ������2
�
 !� >
��
 �!�.��� �� �	�$���� $!	�
,

��� �)���
�!� !/ ��� /	�� ���	�� (���!� �! >
��
 �!�.��� �� (!��& ��&���	���&

$!	�
 ��� !���	* (!	� 	��&�
���* $!	� (!��&
 ���� ���&
�� $!&�#��
$�	
��� ��� $!	�

���4!	�
 4!
&� �� !/ �	��� $	������& ����	�
�, �
�� ��&�
&���!�
 4!
&� ����&� ��	���

�!($�	�
!� 4��� �)$�	�(����& ���� !� /	������ ��� (�&���� �� $!	�
 �! �� (���,

��� ��� �! 

�� � 
�
�� �
 .����� � 

����&� !	��	 $�	�(���	 ���� ��
����
�
��


���4��� ��� !	��	�� ��� ��
!	��	�� $��
�
,



����
�� !

�������� �� 
���	� �	���� ��

��
�"�
�� ������ ������

���
 ���$��	 ��
�	���
 �� �$$&�����!� !/ ��� �����
 /	�� ���	�� /!	(�&�
( 3��#


�	���� �� ���$��	 �5* ���� ���&
 4��� ��� 
�
�� ��� /	������ !/ --&� �� (��	!$!	!



��������� ��	�!� .��	
 3�-�5* 

��� %!��� -�	&! 
�(
&���!� ��� ��1�	�����& 
���#

���� ��&!	�(��	� 3��-5, %��	!#$!	!

 ��������� ��	�!� .��	
 �	� 4�&& ���	����	#

���� $!	!

 (���	��&
* ������ 
&��Y
��$�� $!	�
 �
� �! ��� �!��
 /!	(�� ���4���

�	�$����� ��
�& $&���
, ���� 
�	�� �
 ����&� ���	������ ��
!	����
 /!	 
�($&� �!�#

$!&�	 (!&��
&�
* ��� ��
!	����#��
!	���� ����	����!� ����� (!
�&� ��
$�	
��� 3!/ ���

��� ��	 ���&
 ��$�5, ������ (!&��
&�	 
�(
&���!� 
�
���
 ���� $	������� �� ������

����� �� ��� /	������ ��($�	��
	� 3N�� J ��	���� � ��	
��
 � �5 /!	 
�($&� >
��
 �!�#

.��� �� 

�� ����&� ���	������ ��	�!� 
&�� $!	�
, =
	 ��- �)$�	�(���
 ��	�/� ���
�

$	������!�
 ��!
� ��� �������� �� �� , ��� 	�

&�
 �&
! �������� 
����.���� �������!�

/	!( ��� $	������!� !/ N�� ��
�� !� ��� ����
#��!(
!� �2
���!� 3
�($&� ��$�&&�	�

���!	�5, ��� �����
 /	�� ���	�� (���!� �
 �($&!��� �! ��&�
&��� ��� �)��� /	���#

��� ��($�	��
	� �� ���
� �!�.��� 
�
��(
 

��� (!&��
&�	 
�(
&���!�* �� !	��	 �!

DD



DA

���	�

 ��� /��&
	� !/ ��� 
�($&� ��$�&&�	� ���!	�,

��� $%�
���
�	�� &
	���

+����#��
�� ��������� ��	�!� .��	
 !/ ��1�	��� $!	� 4����
 3+A* +?� ��� +��* 
��

���&� C,?5 �� ��� (��	!$!	� 	���!� 4�	� 

�� �
 ��
!	���� (���	��&
, ��� $!	� 4����

� 	�$!	��� ��	!
��!
� ���
 $�$�	 �
 ��� ��
����� ���4��� ��� $&���
 ��	!
�� ���

��	�!� �
�&�� �� ��� .	
� ��!(�� &���	 !/ ���� !/ ��� !$$!
��� 4�&&
, ��� (��	!$!	�

�!&
(�* 
$���.� 

	/��� �	�� ��� ��� ���	��� 
&�� $!	� 4���� 4�	� ����	(���� ��

���� 	�
!&
��!� "� ��
!	$��!� (��

	�(���
 �� @@ 6 HG�I, --&� 4�
 ��
!	��� !� �	�

�-� 
�($&�
 �� C�C 6 /	!( � ��
 $��
� �� ��� 
��
	���� ��$!	 $	�


	�, ��� ��-


���
 4�	� $�	/!	(�� �� ��($�	��
	� 
������� 	���
 !/ A,�#?,� 6(���� 

��� � %�-

�������* ��-C?�� ��&!	�(���	, ��� /	������ ��� (�&���� ��($�	��
	�
 4�	� (��#



	�� �� ������/���� ��� $��� $!
���!�
 �� ��� ��- 
��� 	�&����� �! ��� �����	!
��*

��� ��� �����&$��
 !/ ��� $��
� ������ 4�	� ��&�
&���� /	!( ��� $��� �	��
,

��
 ������	��� &
	���

*�����	�� !�����

��� ����	����!� ���4��� ��� ��
!	��� >
�� (!&��
&�
 �
 (!��&�� 

��� ��� �����	�#

8!��
 3?�*F5 $!������& 4��� 
��� ��� ���	�� $�	�(���	
 ��!
�� �! ��
�	��� --&�, ���

�8 $�	�(���	
 4�	� .���� �! ��� �
&� $	!$�	���
 �� 
!&��#&�2
�� �!�)�
�����* ��� �	�'

��� J ��A?D �(* ����	� J CFF 6

��� ��!�� $�	�(���	
 $	����� ��� �!		��� (�&���� ��($�	��
	� 3��5 ��� &�2
��



DF

���&� C,?' �
((�	� !/ +!	� ;����


+!	� ��$� ���( ���( "!, !/ &���	


�)$�	�(��� 
�(
&���!�

%��	!$!	�
'

# # ��BD ?

+A ?��B # ?#�

+?� ?��� # ?#�

+�� ?�DD ?�DD �

# ?�@D ?�@D C

# # ?�BC C

%�
!$!	�
'

# # ��DD D

# # ��BC A

# # C�G@ @

# # @��A ?D



D@

���&� C,�' +��
���& +	!$�	���
 !/ --&�

+	!$�	�� ���& --&� �8#--&�

�� 3�� ? ��(,5 �A?,G 6 �A� 6

�� ?,AB �L�� ?,AA �L��

�	�
��& ��$� ��!(�!���	�& /��

�� ?F,? 8L� �?,C 8L�

���
��� 3��5 �� �!�)�
�����* �� � $	�


	� !/ ? ��(,, �!4���	* ���
� $�	�(���	
 /��&

�! $	����� ��� �!		��� �	�
��& 
�	
��
	�M ��� �8 �	�
��& �
 /��* 4��&� 	��& --&� /	����


���! � 	�!(�!���	�& $��
�, �
 � 	�

&�* ��� &����� ���� !/ (�&����* �� * �
 �!� �����

���
	���&� �� ���
 (!��&, ��� $	!$�	���
 !/ 	��& --&� ��� �8#--&� �	� �!($�	�� ��

���&� C,�,

;� (!��& ��������� ��	�!� .��	
 �
 	��
&�	 
&��#&��� �	�$���� $!	�
, �!	 ���

>
��#4�&& ����	����!�* 4� 

� ��� �����	���� 9?�#D#C: ����&� $!������& HAC* ADI ����

�!		�
$!��
 �! � 
(!!�� 4�&& 3�2
���!� �,?5, ��� $!������& $�	�(���	
 /!	 ���

�	�$���� 4�&& 4�	� ����� /	!( 	�/
, HAC* ADI, �!	 � ����� $!	� 4���� �* ��� �!��&

$!������& ���	�� /	!( �!�� 4�&&
 �
 ����� �� �2
���!� 3�,�5

-��	����	�����!� (���!�
 ��
�� !� ���	!��� ��
!	$��!� ���� ���� 

�� �! ��#

��	(��� ��� $!	� 
��� ��
�	��
��!� �� $����#��
�� ��������� ��	�!� .��	
 HG�I, ���

(�)�(
( �������!� �� ��� $!	� 4���� 4�
 4����� ?�R !/ ��� (��� $!	� 4����,

����� ��� $!	!

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



DG

��� ��
�& �	�$����� $&���
 �
	��� ��� ��������!� $	!��

 H?@I* � 	��
&�	 
&�� 
��$��

��!(��	� �
 � 	��
!���&� .	
� �$$	!)�(���!� �� (!��&��� ���
� $!	!

 (���	��&
,

;� �)$��� ��� �$$	!)�(���!� !/ � 
�	
��
	�&�

 �	�$���� 4�&& �! �� � �!!� !�� ��

!
	 $	�
��� 
�
��* 
���� ��� ���(���	 !/ ��� �8 --&� (!&��
&� 3�,A?D �(5 �
 (
��

&�	��	 ���� ��� -#- �!�� &����� �� �	�$���� 3�,?D �(5* 
! ���� ��� --&� (!&��
&�


!�&� /��& � (�&� �!		
����!� �� ��� >
��#4�&& $!������& �� $�

��� �&!�� ��� 

	/���,

���
 ��
 ���� �!�.	(�� �� 
�(
&���!�
 !/ (!�!&���	
 !/ (������ !� 
�	
��
	��*

$&���	 ��	�!� 4�&&
 HAAI* 4��	� 4�&& 
�	
��
	� ��� !�&� � (��!	 �1��� /!	 ��($�	#

��
	�
 �!4� �! F� 6* ��� �� %�����	� ��� �
����
 HD@I* 4��	� �� 4�
 /!
�� ����

��� 
�	
��
	� !/ (������ 4�
 $	������&&� ��������& 4��� �!�.��� ���4��� 
(!!��

��� 
�	
��
	�� �	�$���� $!	� 4�&&
* /!	 �!�� ��� >
�� �
 4�&& �
 ��� 
!&�� $��
�,

��� 
�(
&���!� 	
�
 4�	� $�	/!	(�� �� ��� �	��� ���!����& ��
�(�&� �
 ��
�	����

�� 	�/, HAFI* .)��� ��� ���(���& $!������& �* ��� �!&
(� " !/ ��� $!	� ��� ��� ��(#

$�	��
	� � , ��� $!	� 4���� �� ��� 
�(
&���!� 4�
 ��	��� /	!( � ��� �! ?A ���

���!((!������ 
���&� ��
!	��� &���	
 �! 
$ �! ?D �!�.��� &���	
 !/ --&� 3
�� ��#

�&� C,?5* ��� ��� 	����&����	 
�(
&���!� ��&& 4�
 ?���� �� ?���� �� ��� $&��� $�	�&&�&

�! ��� $!	� 4�&&
* �!�
�
���� 4��� � �
�!1 !/ A��� /!	 ��� >
��#>
�� ����	����!�, ���


�
��( ��$���&&� ��� ���4��� ��� �! ?��� $�	���&�
* ��� $�	�!��� �!
���	� �!���#

��!�
 4�	� �($&!��� �� ��� $&��� $�	�&&�& �! ��� $!	� 4�&&
, ��� 
�(
&���!� 4�



��
$ 

�� ���� ��
�	��!�* ��&���!� ��� ��
$&���(��� (!��
 4�	� ����($��� 4���

�2
�& $	!����&���* ��� ��� ��
$&���(��� 
��$ 4�
 ��<

��� �! ���� � A�R $	!����&#

��� !/ ����$�����, ���	(!����(�� $	!$�	���
 4�	� ���	���� !��	 ?��#A�� (�&&�!�

�������
�& %!��� -�	&! 
��$
, ��� &����� !/ ��� 
�(
&���!� 4�
 ��<

��� 

�� ����

� (���(
( !/ ./�� ��(�
 ��� ���	��� �
(��	 !/ $�	���&�
 �� ��� 
�
��( 4!
&� ��

��
�	��� ��� ��&���� �
	��� � 
���&� 
�(
&���!� 	
�,



DB

��� /	�� ���	�� /!	(�&�
( 

�� ��	� 3
�� ���$��	 �5 �
 2
��� ����	�&M �� �
 �!�

����

�	� �! �


(� ��� ��$� !/ �	�
��&&��� 
�	
��
	� �� �������, ��

* /!	 ���


��� !/ ����	�&��� ��� 
�($&�����* � 	����&����	 
�(
&���!� ��&& 4�
 ��!
�� �
 !$$!
��

�! � ��!(��	� ���� �
 �!�
�
���� 4��� � $�	���
&�	 
�	
��
	� !/ ��� �!�.��� 
!&��

$��
�, �� !	��	 �! ��!�� �	��/���
 �� ��� $��
� ������!	 �
� �! 
(�&& 
�
��( 
���

��� ���!((��

	��&� ���
	� !/ ��� �	�
��&&��� $��
� �� ��� ����
 !/ ��� 
�(
&���!�

��&&* 4� $�	/!	(�� � 
�
��( 
��� 
��&��� 
�
��* ��� ��!
� ��&& ��(��
�!� �! �� &�	��

��!
�� /!	 ��� ���� �1���
 �! �� ���&����&� 3
�� �$$����)5 HG?I, ��� �!��&

�!�

!/ ���
 
�
��( 
��� 
�
�� �
 
�(�&�	 �! ���� !/ � 
�(�&�	 
�
��( 
��� 
�
�� /!	 �
&�


�
��(
 �� ������# �&& ��, �&, HF�I, ;� ���� 

�� � /	�� ���	�� (���!� ���� 	�&��


!� ��� ��&�
&���!� !/ ��� �����
 /	�� ���	�� �
 � /
����!� !/ �� �1������ �!��

!	�������!��& !	��	 $�	�(���	 K* 

��� �-%- 
�(
&���!�
 ��
�	���� �� ���$��	 �,

��� $%�
���
�	�� �
���	�

�� .�
	� C,? �
 
�!4� ��� ��!&
��!� �� ��� ��- $����	�
 !/ ��1�	��� --&�#�-�


�($&�
 !������� �
	��� (�&���� ��� /	������ 	
�
, ��� $!
���!�
 !/ ��� $���
 ��

��� ��- 
$���	
( 4�	� /!
�� �! �� ����$������ !/ ��� ��($�	��
	� 
������� 	���

�� ��� 	���� ?�� �! A 6(��,��, ��� 
��� /!	 �
&� --&� �
 
�!4� �
 � 	�/�	����M ��	��

9�)!���	(��: $���
 �� �D� 6* ��G 6 ��� �?G 6 �	� !�
�	��� �
	��� ��� /	������ 	
�*

��� �!		�
$!�� �! &�2
�� �! (���
���&� /��#
!&�� $��
�* /�� �! 	�!(�!���	�& $��
�

��� 	�!(�!���	�& �! (!�!�&���� $��
� 	�
$������&�, ��� !�
�	��� �	��
���!�
 �	�


�
��(�����&&� 
��/��� �� ?� 6 �!($�	�� �! ��� ��&
�
 /!
�� �� ��� &���	��
	� ����

�

!/ 

$�	�!!&��� �������� �
	��� ��� /	������ 	
�, �	������L(�&���� �� ��� �!�.���


�
��( !��
	
 �� �BB 6M ��� $��� $!
���!�
 �� ���� !/ ��� ��- 
���
 /!	 (�&����

��� /	������ 	
�
 �!		�
$!����� �! --&� �!�.��� �� �-�7
 3+A* +?� ��� +��5 
�!4



A�

�� ������ ��($�	��
	� 
��/� !/ A@ 6, ��&��� ��� $	������!� �� ��� ����
#��!(
!�

�2
���!�* ��� /	������ ��($�	��
	� �
 /!
�� �! �� ����$������ !/ $!	� 4���� �� ���

(��	!$!	� 	���(� 3� J ?,�#?,D �(5M 
�� .�
	� C,@, ��� �����&$��
 !/ /	������ /!	 ���

�!�.��� 
�
��(* ��&�
&���� /	!( ��� $��� �	��
 4�	� 	�$	!�
���&� �! 4����� ?,� R*

��� 4�	� (
�� &�

 ���� ���� !/ ��� �
&� HG�I, � 
�(�&�	 �	��� �� ��� 
��/� �� /	������

��($�	��
	� 4�
 �&
! !�
�	��� /!	 ��� ��
� !/ ������� �!�.��� �� �-� .��	
 HG�I,

��� ���
	� !/ ��� 
!&�� $��
� ����!� �� ����	(���� �� ��- �)$�	�(���
 �&!��,

�!4���	* ��� $���
 �!		�
$!����� �! ��� 
!&��#
!&�� �	��
���!�
 ���� ���� $&��� ��

��� �
&� �	� ��
��� �� ��� �!�.��� 
�
��(,

��� �
���	� ���� 	�
 ������	���

��� ��
!	$��!� !/ --&� �� ��� ��	�!� 
&�� $!	�
 !/ ��	�!

 $!	� 4����
 4�
 ��&�
&����

�
 � /
����!� !/ ��($�	��
	�* �
 ��� 
�
��( 4�
 �!!&��, ��� ���(���& $!������& !/

--&� �� ��� �-%- 
�(
&���!� 4�
 �&4��
 (��������� �� � ��&
� �!		�
$!����� �!

�� �)��	��& �
&� $	�


	� !/ ? ��(,, � �����	�#8!��
 �2
���!� !/ 
���� 4�
 

�� �!

	�&��� ��� ���(���& $!������& �! ��� $	�


	� HF�I, �!	 � $!	� 4���� � J ?�DD �(

3(!��&�� �/��	 +�� �-�5* ��� ��
!	$��!� �
	�� �
 
�!4� �� .�
	� C,� �&!�� 4���

$��	 �!		�&���!� /
����!�
 �� ��	�� ��1�	��� ��($�	��
	�
, ��� �!�.��� $��
� �


���	����	���� �� �4! &���	
 3
�� ���&� C,?5, ��� �3�5 $&!�
 	�$	�
��� ��� ��#$&���

�4!#��(��
�!��& $��	 �!		�&���!� /
����!�
 4����� ���� &���	, � 
��	$ ���	��
� �� ���

��
!	$��!� �
 
��� �! !��
	 !� �!!&��� /	!( CG� 6 �! CF� 6* ��� ��� �!		�
$!�����

$��	 �!		�&���!� /
����!�
 3�� D?� 6 ��� CF� 65 
�!4 ���� ���
 <
($ �
 �!� �
� �!

� /	������ �	��
���!�* �
 ��� 
�	
��
	� !/ ��� >
�� 	�(���
 �
!�	!$�� ���� �� CF� 6,

�!4���	* �!($�	��� ��� 	���
 !/ ����� !/ �3�5 4��� �* ��� $!
���!��& �!		�&���!�


�� CF� 6 �	� &!���	 	����� ���� ��!
� �� D?� 6, ����� ��� 
�
��( �
 �&!
� �! ���



A?

E
X

O
T

H
E

R
M

IC

Temperature / K

Bulk

P20

P10

P5

* 1/10

320280240200

���
	� C,?' ��- 
���
 /!	 /	������ !/ --&� �� ��� �
&� ��� (�&����L/	������ !/ --&�

�!�.��� �� �-�7
* �/��	 

��	����!� !/ �����	!
�� 
����&, ���� 
��� �
 
��/��� ��

��	����& 
��&� /!	 ��� 
��� !/ �&�	���, ��� 
��&� /!	 ��� �
&� �
 	��
��� �� � /���!	

!/ ���, ��� �		!4
 	�$	�
��� ��� ��	����!� !/ ��� ��($�	��
	� 
���* �,�,* /	������

!	 (�&����M ��- 
��� �!		�
$!����� �! � (�&���� 	
� �
 
�!4� !�&� /!	 ��� ��
� !/

+�� �-�,



A�

�4!#��(��
�!��& &�(��* ���	� �
 ��� $!

���&��� !/ �� !	�������!��&� !	��	�� $��
�

����	������ ���4��� ��� ��
!	��	�� &�2
�� $��
� ��� ��� $!
���!��&&� !	��	�� �	�
��&

$��
�M 

�� � $��
� �!
&� ��

� ��� <
($ �� ��� ��
!	$��!� �
	�� 3
�� ���$��	
 � 0

F5, ��� $��	 �!		�&���!� /
����!� �� CD� 6 	�$	�
���
 � �#� ��)��!��& �	�
��& $��
�,

�� .�
	� C,C �
 
�!4� ��� ���� ��$����� !/ ��� 
�
��( �
 4�&& �
 ��� !	��	 $�#

	�(���	 K �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	�, ��� $��� �� ��� ���� ��$����� !��
	



�(
&����!

&� 4��� � <
($ �� ��� !	�������!��& !	��	 $�	�(���	 K* �� � ��($�	#

��
	� 	���� 4��	� ��� $!
���!��& �!		�&���!�
 
�!4 �! &!�� 	���� !	��	 3��� �3�5

/
����!�
 	�(��� �
!�	!$��5, ��� ���� ��$����� $��� ��� ��� <
($ �� ��� !	�����#

��!��& !	��	 $�	�(���	 �	� 	�(���
���� !/ ��� �!� 
����	
�& ������!	 $	������� ��

��� �	��
���!� /	!( ��� &�2
�� �! �� !	�������!��&� !	��	�� $��
� 3
�� ���$��	
 � 0

F5 ���� !��
	
 �� ��� 
�(� ��($�	��
	� �� 4���� ��� <
($ �� ��� ��
!	$��!� �
	��

�
 
���, �
	���	 �������� !/ 

�� � �	��
���!� 4�
 $	!����� �� 
�
����� ��� ��/���


�	
��
	�
M �
!&���� ��� �!
�� ��
�&�����!� $��	
 4�	� !�
�	��� �� ��� 
��$
�!�
 !/

��� 
�(
&���!� HGCI,

��� �����
 /	�� ���	�� 4�
 ��&�
&���� �
 � /
����!� !/ ��� ���	��� ��)��!��&

�!�� !	��	 K /!	 ��1�	��� ��($�	��
	�
 /!	 --&� �!�.��� �� ��� �	�$���� $!	� !/

4����* � J ?�DD �(, ���� �����
 /	�� ���	�� �
	�� �� � $�	���
&�	 ��($�	��
	�

$!

�

�� ��	�� (���(�* �!		�
$!����� �! ��	�� $��
�
 �� ��� 
�
��(M � &�2
�� $��
�

9�: 4��� K � � ��� �3�5 
�(�&�	 �! .�
	� C,� 3�5* �� !	�������!��&� !	��	�� ��)����

$��
� 9�: 4��� � � K � ��GA ��� �3�5 
�(�&�	 �! .�
	� C,� 3�5 ��� � ��)��!��& �	�
��&

$��
� 9-: 4��� K � ��GA ��� �3�5 
�(�&�	 �! .�
	� C,� 3�5, ��� �	��� /	�� ���	��

4�
 ��&�
&���� /	!( ��� �����
 /	�� ���	�� �
	��
 

��� �2
���!� 3�,@5, ��� �	���

/	�� ���	�� X �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	� /!	 ��� ��	�� $��
�
 �
 
�!4� �� .�
	� C,D,

��� 4��� �	!

#!��	 !/ ��� 9�: ��� ��� 9�: �	�����
 	�$	�
���
 � �	��
���!� �! ���



AC

(a) (b)

300.0 350.0 400.0 450.0
T/K

140.0

150.0

160.0

170.0

180.0

190.0

200.0

N

T=340 K

T = 360 K

T=410 K

CCl4 in ACF

H = 1.44 nm

Freezing

0.0 1.0 2.0 3.0
r/nm

0.0

1.0

2.0

3.0

4.0

g(
r)

T=410 K

(c) (d)

0.0 1.0 2.0 3.0
r/nm

0.0

1.0

2.0

3.0

4.0

g(
r)

T = 360 K

0.0 1.0 2.0 3.0
r / nm

0.0

1.0

2.0

3.0

4.0

5.0

g(
r)

T = 340 K

���
	� C,�' %!&��
&�	 
�(
&���!� 	�

&�
 
�!4��� �(!
�� !/ ��
!	$��!� �
	��� �

/	������ 	
� ��� 
�	
��
	� !/ �!�.��� �8 --&� �� � �	�$���� $!	� !/ 4���� � J

?�DD �(,  
&� ��
 $��
� �
 �� ? ��(, $	�


	�, ��� �!�.��� $��
� ��
 �4!

(!&��
&�	 &���	
 !/ --&�, ��� $��	 �!		�&���!� /
����!�
 �� 3�5 ��� 3�5 	�$	�
��� ��

�
!�	!$�� >
��#&��� $��
�* 4��&� ��� �3�5 �� 3�5 �!		�
$!��
 �! � ��)��!��& �	�
��&,



AD

300.0 350.0 400.0 450.0
T/K

0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

Φ

0e+00

2e+04

4e+04

6e+04

8e+04

C
v/J

m
ol

−
1

���
	� C,C' ���� ��$����� !/ ��� 4�!&� 
�
��( ��� ��� !	��	 $�	�(���	 K �
 �

/
����!� !/ ��($�	��
	� �
 ��� 
�
��( �
 �!!&��* /!	 ��� �8 --&� �� � �	�$���� $!	�

!/ 4���� � J ?�DD �(, �!	 ���
 $!	� 4���� ��� $!	� !�&� �!�����
 �4! &���	


3
 J ?
 �5 ��� ��� ���	��� !	��	 $�	�(���	 K �
 �2
�& �! K�,



AA

330.0 340.0 350.0 360.0 370.0 380.0
T/K

0.0

20.0

40.0

60.0

80.0

100.0

G
ra

nd
 F

re
e 

E
ne

rg
y,

 Ω
/k

J

Crystal Phase
Hexatic Phase
Liquid Phase

���
	� C,D' ��� �	��� /	�� ���	�� !/ ��� ��	�� $��
�
 �* � ��� -* �
 � /
����!� !/

��($�	��
	� /!	 �8 --&� �� � �	�$���� $!	� !/ 4���� � J ?�DD �(, ��� �	!

#!��	

$!���
 �!		�
$!�� �! .	
� !	��	 $��
� �	��
���!�
,

��)���� $��
� �� � J CAA 6 3
�� �$$����)5, ��� /	������ �	��
���!� !��
	
 ��

� J CD� 6,

��� �����
 /	�� ���	�� ��&�
&���!� 4�
 	�$����� /!	 ��� ��1�	��� $!	� 
���
 ��#


�	���� �� ���&� C,?, �!	 $!	� 4����
 ���� ���!((!���� !�� �! ��	�� �!�.��� --&�

&���	
* �� 4�
 /!
�� ���� �&& ��� &���	
 /	!�� �� 
��
!� �� ��� /	������ ��($�	��
	�*

��� ���� ���
 ��($�	��
	� 4�
 (
�� �����	 ���� ��� �
&� /	������ ��($�	��
	� !/

�8 --&�, �!	 $!	� 4����
 ���� ���!((!���� /!
	 !	 (!	� &���	
 !/ ��
!	����* ��

!	�������!��&� !	��	�� $��
� 4�
 ����� !�
�	��� HGCI, �!4���	* /!	 ���
� &�	��	

$!	� 4����
* �� 4�
 /!
�� ���� ��� �!����� &���	
 /	!�� �� � �����	 ��($�	��
	�

���� ��� ����	 &���	
 4���� �� �
	� /	!�� �� � ��($�	��
	� ��!�� ��� �
&� /	������



AF

��($�	��
	�, ��� �����
 /	�� ���	�� /!	(
&���!� $	!����� ��� (���
 �! ��&�
#

&��� �!�� �	��
���!� ��($�	��
	�
, ���� �����
 /	�� ���	�� �
	�� �� � $�	���
&�	

��($�	��
	� 
�!4�� � �	�$&�#4�&& 
�	
��
	� 34��� ��	�� (���(�5* �!		�
$!����� �!

3?5 � $��
� 4��� �
!�	!$�� >
�� 
�	
��
	� 4����� ���� &���	* 3�5 � $��
� 4��� /	!���

�!����� &���	 3��� ����	 &���	
 ����� >
��#&���5 ��� 3C5 � $��
� 4��� �&& ��� &���	


������ ��� 
�	
��
	� !/ � �#� ��)��!��& �	�
��&, ��� �	!

#!��	 !/ ��� �	��� /	��

���	�� /
����!�
 /!	 ���� $��
� ���� ��� ���	(!����(�� /	������ ��($�	��
	� !/

��� �!����� &���	
 ��� ��� ����	 &���	
, ��� �1���
 !/ 
�
��( 
��� !� ��� /	�� ���	��

	�

&�
 �	� ��
�


�� �� �$$����), ��� /	������ ��($�	��
	�
 !/ ��� �!����� ��� ���

����	 &���	
 �	� 

((�	���� �� ���&� C,C /!	 ��� ��	�!

 $!	� 4����
 

�� �� ���



�
��,

��� $�	�(���	 � �� ���&� C,C* 	�$	�
���
 ��� ����	#&���	 ��
����� 3���	��� ��
#

����� ���4��� ��� �!�.��� &���	
 !/ --&�5* 4���� ��$���
 !� ��� $!	� 4���� �M

/!	 � ����� �* � �
 ��� 
�(� /!	 ��� &�2
�� ��� 
!&�� $��
�
, �!	 ��� �
&� �	�
��& ��

��� 
�(
&���!� 3/�� &������5* � J
�
�����

�
C, ��� ��
� 4��� 4���� ��� >
�� /	����


�� ��� $!	� ��� ��� �)���� !/ ��� ��
��	�
�
 &!!$
 ��$��� �	
���&&� !� ��� ����	#&���	


�$�	���!� �* 	�/
, HD@* GC* GDI, �!	 ����� � ��BA ��� >
�� /	����
 ���! � ��/���

/	�� �	�
��& �� !
	 
�(
&���!�
* 4��� ��
��	�
�
 &!!$
 !�
�	��� �
	��� ��
!	$��!� ���

��
!	$��!� 
$������ �#?� 6, ��� ��/���
 �� ��� �	�
��& 
�	
��
	� ���	��
� �� ���

	���� ��B� � ����� � ��BA* 4��� ��� �)���� !/ ��
��	�
�
 &!!$
 ���	��
��� �! ��!
�

?�#C� 6 ��� ��� ���	(!����(�� /	������ ��($�	��
	� !/ ��� ����	 &���	
 ���	��
�

�
 � ���	��
�
, �!	 � � ��B�* ��� ����	 &���	
 !/ ��� �!�.��� >
�� �� ��� 
���	�!

� /	������ �	��
���!�, ���
	� C,A 
�!4
 ��� /	������ ��($�	��
	� �
 � /
����!� !/

$!	� 4���� /!	 ��1�	��� ��&
�
 !/ �, ��� ���	(!����(�� /	������ ��($�	��
	� �


�!� � 
(!!�� /
����!� !/ $!	� 4���� ��� 
�!4
 !
��&&��!	� ������!	 ����

� !/ ��




A@

���&� C,C' �	������ ��($�	��
	�
 !/ -!�.��� --&�

+!	� ;���� "!, !/ &���	
 ���6 ���6 �����

3�!����� &���	
5 3����	 &���	
5

�,BD ? D?�,� # �,BA

?,DD � CD�,� # �,BA

?,@D C CCA,� # �,GD

?,BC C CCC,� CCC,� �,BA

�,DD D C��,� C�A,� �,BA

�,@F A C?�,� �@C,� �,B�

�,BC A C?�,� �G�,� �,BA

C,FG @ C��,� �DG,� �,B�

C,G@ @ C��,� �F�,� �,BA

@,�A ?D �B�,� �AD,� �,BA

�
&� 
 # �A�,� �,G�



AG

1.0 2.0 3.0 4.0
H / nm

240.0

260.0

280.0

300.0

320.0

340.0

T
f /

 K

d = 0.95 σff

d = 0.90 σff

���
	� C,A' ��� ���	(!����(�� /	������ ��($�	��
	� !/ ��� ����	 &���	
 ��&�
&����



��� ��� �����
 /	�� ���	�� (���!� /!	 ��1�	��� $!	� 4����
 ��� ��1�	��� ��&
�


!/ �,

�	
���& ��$������� !� �, ���	� �	� 4���!4
 !/ $!	� 4����
 4��	� ��� >
�� �!�


�!� /	���� ����

� !/ ��� &!4�	 �!
�� �� ��� ��&
� !/ � J ��B���� ���� 

$$!	�


/	������, �!4���	* 4� .�� ���� ��� /	������ ��($�	��
	�
 !/ ��� �!����� &���	
 �	�

!�&� 4���&� ��$������ !� � 3
�� ���&� C,C5, ��

 �� !
	 
�
�� 4� ���� ��!
��

$!	� 4����
 ���� ���� ��1�	��� �
(��	 !/ �!�.��� &���	
 �
� �&& ������ ��� 
�(�

����	#&���	 
�$�	���!�, ��� ��	����!� !/ ��� /	������ ��($�	��
	� !/ ��� �!����� ���

��� ����	 &���	
 �
 � /
����!� !/ $!	� 4���� �
 
�!4� �� .�
	� C,F,



AB

0.0 0.5 1.0
H

−1
 / nm

−1

225.0

275.0

325.0

375.0

425.0

T
f /

 K

Inner layers
Contact layers

12345714 Layers

G−T regime

���
	� C,F' �	������ !/ ��� �!����� ��� ��� ����	 &���	
 !/ �8 --&� �
 � /
����!�

!/ $!	� 4����, ��� ��
��� &��� 	�$	�
���
 ��� 	���!� �� 4���� � &����	 �2
���!� �


��&��* �!�
�
���� 4��� ��� ����
#��!(
!� �2
���!�, ��� /	������ ��($�	��
	�
 �	�

����	(���� 

��� ��� �����
 /	�� ���	�� (���!�,



F�

��� '��������� ��� #����������

��� �����
 /	�� ���	�� /!	(�&�
( 4�
 

�� �! ��&�
&��� ��� �	��� /	�� ���	�� !/

��� >
�� ��� �	�
��&&��� 
����
 �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	�* /!	 �8 --&� �!�.��� ��


&��#
��$�� $!	�
, ��� /	�� ���	�� ��1�	���� ���4��� ��� !	��	�� ��� ��� ��
!	��	��


���� �
 ��	���&� ��&�
&����* ���	��� �&�(������� ��� ���� �! �
(�	���&&� �����	���

��� /	�� ���	��* 
��	���� /	!( � 4�&& ���	����	���� 	�/�	���� $��
�, ��

* 
�&���

��� (���!�
 ���� ���!&�� ���	(!����(�� �����	���!�* ���
 (���!� �
 �!� &�(���� �!

	�$
&
��� !	 4���&� ���	������ >
��#4�&& $!������&
, �� ������!� �! ��� /	�� ���	��* �

2
���������� �
��(��� !/ ��� /	�� ���	�� ��		��	 �! �
�&����!� �
 !�������* �&��!
��



�� � 2
������ �
 
��
����� �! 
�
��( 
��� �1���
, �!4���	* ��� ��
!&
�� ��&
� !/ ���

/	�� ���	�� ��1�	���� �
 !�&� � 4��� /
����!� !/ 
�
��( 
���* ��� �
 �
��(���� �! ��

���
	��� !/ ?	�� * �
 
�!4� �� ������# �&& ��, �&, HF�I, ��� �)��� &!����!� !/ ���

�2
�&��	�
( �	��
���!� ��($�	��
	� �� /	�� ���	�� ��&�
&���!� �
 �� �($	!��(��� !��	

(���!�
 ���� 

� ��� <
($ �� ��� ���
��� �! &!���� ��� /	������L(�&���� $!���
 ��

��	(
 !/ ���
	���* �
 �� �
 ����$������ !/ ��� 4���� !/ ��� ��
��	�
�
 &!!$
* ���	��� �&#

&!4��� � ��	��� �!�
�
����� ����� 4��� ��� ����
#��!(
!� �2
���!�* �2
���!� 3?,?5,

� ��	��� �!($�	�
!� 4��� �2
���!� 3?,?5 4!
&� ���!&�� ��&�
&���!� !/ 

	/��� ���#


�!�
 �� ��� 
�(
&���!�* 4���� 4� ���� �!� ����($��� �� ���
 
�
��, ��� ������!	

!/ N� �
, ?�� �� .�
	� C,@ �
 &����	 �� ��� (�
!$!	� 	����* �!4� �! � $!	� 4���� !/

��DD �(* ��&!4 4���� ���	� �
 � �	!

 !��	 �! � 9$&����
: 	���(� 3�� ��� (��	!$!	�

	����5, ��� $&����
 	���(� 
$��
 $!	� 4����
 ���� ��� ���!((!���� �#C &���	
 !/

--&�, �!	 $!	� 4����
 ���� 

$$!	� !�&� � 
���&� &���	 !/ --&� � 
��	$ ���	��
�

�� ��� /	������ ��($�	��
	� �
 
���, ��� &����	 	���(� �� ��� (�
!$!	!

 	���� �


�!�
�
���� 4��� ��� ����
#��!(
!� �2
���!�, ��� �������!� /	!( &����	��� 3�� ���

(��	!$!	� 	���!�5 �
 �&
! �)$�����* �
 ��� ����
#��!(
!� �2
���!� �	���
 �!4� ��



F?

0.00 0.50 1.00 1.50
H

−1
 / nm

−1

−100.0

−50.0

0.0

50.0

100.0

150.0

200.0

∆T
f /

 K

DSC, Silica
DSC, Activated Carbons
Simulation, Activated Carbons

Silica 

Carbons

���
	� C,@' -!($�	�
!� !/ ��� /	������ ��($�	��
	�
 /	!( 
�(
&���!� ��� �)$�	�#

(���, ��� 	�

&�
 /!	 ��������� ��	�!�
 �	� /	!( ���
 
�
��, ��� ��- 	�

&�
 /!	


�&��� �	� 	�$	!�
��� /	!( H�I,

���
 &�(��* /!	 	��
!�
 ���� �	� ��
�


�� ��&!4,

���	� �	� �����	 �4! !	 ��	�� �!����
�� $��
�
 !/ �!�.��� --&�* ��$������

!� ��� $!	� 4����, �!	 $!	� 4����
 ���� ���!((!���� /!
	 !	 (!	� &���	
* ���	�

�	� ��	�� $��
�
M +��
� � �!		�
$!��
 �! �&& &���	
 ������ � &�2
��#&��� 
�	
��
	�M

$��
�  �!		�
$!��
 �! ��� �!����� &���	
 3��� &���	
 ��<����� �! ��� �4! $!	� 4�&&
5

����� /	!��� ��� ��� 	�
� !/ ��� &���	
 ����� >
��#&���M $��
� - �!		�
$!��
 �! �&&

��� &���	
 ����� /	!���, ��

* ��� �!����� &���	
 /	���� �� � �����	 ��($�	��
	� ����

��� ����	 &���	
, �!	 $!	� 4����
 ���� ���!((!���� ��	�� &���	
 !	 &�

* ���	� �	�

<

� �4! �!����
�� $��
�
* &�2
�� ��� �	�
��&* �,�,* ��� �!����� &���	
 /	���� �� ���


�(� ��($�	��
	� �
 ��� ����	 &���	
, �� �
 ������� /	!( .�
	� C,F ���� ��� ����
#



F�

��!(
!� �2
���!� �
 ��&�� 4��� ��� �1��� !/ ��� �!����� &���	
 �	� ���&����&� !� ���

����	 &���	
* �,�,* /!	 $!	�
 ���� ���!((!���� 
���� (!&��
&�	 &���	
 !/ --&� !	 (!	�,

;��� ��� �
(��	 !/ ����	 &���	
 �	� �!($�	��&� 4��� ��� �
(��	 !/ �!����� &���	
*

� �������!� /	!( &����	 ������!	 3�#� 	���(�5 �
 !�
�	���* /!&&!4�� �� � �	!

#!��	

�! ��� $&����
 	���(�, �� �
 �&
! ������� /	!( .�
	� C,F ���� ��� /	������ ��($�	��
	�

�� ��� $&����
 	���(� �
 ����	(���� �� ��� /	������ !/ ��� �!����� &���	
, ���
 	���!�

�
 
$����� �� $!	� 4����
 ���� ���!((!���� �4! �! ��	�� &���	
 !/ --&�,  �
��

!� ���	����� �!�
���	���!�
 �&!��* �� �
 	��
!���&� �! �


(� ���� ��� �!����� &���	

/	������ ��($�	��
	� �
 �$$	!)�(���&� ����$������ !/ � �� ���
 &�(��M ��� ��$��
 !/

��� $!������& 4�&& �� 4���� ��� �!����� &���	
 �	� �!�.��� �	� �$$	!)�(���&� �2
�&

/!	 �&& $!	� 4����
 ���� 

$$!	� (!	� ���� !�� &���	, �
 ��� �
(��	 !/ ����	 &���	


���	��
�* ��� �1������ >
��#>
�� $!������& ���4��� &���	
 �
 4�&& �
 ���	!$�� �1���


���� �! �� ����� ���! �!�
���	���!�* 4���� �
 4�� ���	� �
 � �������!� /	!( ���

$&����
 	���(�M ��� �������!� /	!( ��� $&����
 	���(� �
 !�
�	��� /!	 ��� �!�����

&���	
 �
 4�&& �
 ��� ����	 &���	
,

��� �!($�	�
!� !/ ��� ��- 	�

&�
 ��� ��� 
�(
&���!� 3.�
	� C,@5 
�!4
 ���� ���


�($&�.�� (!��& !/ 
$��	���& �8 --&� ��� 	��
&�	 
&�� 
��$�� �	�$���� $!	� 4���


(!!�� 4�&&
 ��$�
	�
 ��� $&����
 �� ��� N� 3�5 /
����!�M �!4���	 �� !��	�
��(���


��� 
��/� �� ��� /	������ ��($�	��
	�, �� ���
 	���(�* N�� �
 F� 6 �� ��� �)$�	#

�(���
 3.�
	� C,?5 ��� �
 ��!
� B� 6 �� ��� 
�(
&���!�, ;� �!�� ���� ��� ��-

�)$�	�(���
 4�	� �� �!�� �� � �!�
���� $	�


	� �2
�& �! ��� 
��
	���� $	�


	� !/

--&� �� C�C 6 3�,?A��(,5* 4��&� ��� $	�


	� �� ��� 
�(
&���!�
 4�
 
�� �� ? ��(,

���
 ��1�	���� �� ��� $	�


	� �
 �)$����� �! ���� � ��	� 
(�&& �1��� !� ��� /	������

��($�	��
	� HD@I 3��� 
!&��#>
�� �!#�)�
����� &��� �� ��� +#� $��
� ����	�(
 ����

� 
&!$� ���	&� �2
�& �! ��.����5, ;� 	���&�
&���� ��� /	������ ��($�	��
	�
 �� !
	



FC


�(
&���!�
 /!	 ��� $	�


	� 

�� �� ��� ��- �)$�	�(���
 ��� /!
�� ��� ��1�	����

�! �� &�

 ���� �R, �� �
 ��Æ�
&� �! 
�� ��� �	!

#!��	 ������!	 �� �)$�	�(���
*

�
� �! ��� &��� !/ ����&���&��� !/ 4�&& ���	����	���� �	�$����� $!	�
 �� ��� (�
!$!	�

	���!�, ��� !��	�
��(���!� !/ ��� /	������ ��($�	��
	� 
��/� �� ��� 
�(
&���!� �
 �

	�>����!� !/ ��� 
�($&����� !/ ��� (!��& 

��, �� �
 ��
��	 /!	 
$��	���& (!&��
&�


�� 
&�� $!	�
 �! /	���� 4��� �!($�	�� �! .��#
��� �8 ���	����	�& (!&��
&�
 3� (!	�

	��&�
��� 	�$	�
������!� !/ --&�5 �� � 	��& ��������� ��	�!�, ��� �!�.��� �	�
��&

$��
� ��
 $�	/��� ��#$&��� �!�� !	�������!��& !	��	 4����� ���� &���	 ���* �� ����#

��!� 	�2
�	�
 ���� ��� $��
� !/ ��� �!($&�) !	��	 $�	�(���	 K� 4����� ���� &���	 


�� ��� 
�(�, �� �
 ���
�����&� �&��	 ���� �!�� ��� ��#$&��� !	��	��� ��� ��� $��
�

!	��	��� !/ ��� &���	
 �	� ��
��	 4��� 
$��	�
 �!($�	�� �! ���	����	!�
, %!	� 	�#

�&�
��� >
��#>
�� $!������& (!��&
 ��
�� !� 
���#
��� �8 ����	����!�
 HGA* GFI �!
&�

&��� �! �� �($	!��(��� �� ��� $	������!� !/ ��� 
�(
&���!� 	�

&�
,

��!���	 
�($&�/���� �


($��!� �� !
	 
�(
&���!� �
 ��� 
&�� 
��$�� ��!(��	� �!

	�$	�
��� ��� �-�, ��� �&���	!� (��	!�	�$� !/ �	�$����� $!	�
 $!���
 �! ��� ���� �!

���&
�� �($!	���� /���
	�
 &��� ���4!	����* $!&���
$�	
���* 

	/��� �!		
����!� ���

�		��
&�	����
 ��� $!	� �!��&�����
 ���� �	� ���!	�� �� !
	 (!��& H?IM ���
� /���
	�


�	� �!
�� �! ����	 ��� /	������ �	��
���!� �� 	��& $!	!

 (���	��&
, ��� ��$���& $!	�


��� ��
�	��
��!� �� ��������� ��	�!� .��	
 �
 ��!
� ?�R �	!
�� ��� (��� $!	� 
��� !/

��� 
�($&�* ��� ���	� �
 � ��
�	��
��!� !/ $�	�&&�& 
&�� 
��$�� $!	�
 ��� $!	�
 ������

� 4���� ��!(��	�, �� ������!�* ��� $	�
���� !/ ������ 
���
 3/!	 �)�($&�* "��*

-� J = ��� -��=�5 !� ��� ��
!	���� 

	/��� ���� � 
�	!�� ��>
���� !� ���

/	������ !/ �!�.��� >
��
* ��

��� � ��$	�

�!� �� ��� /	������ ��($�	��
	� HG@I,

��� ��
���� !/ 
!(� !/ ���
� /���
	�
 �� !
	 
�(
&���!�
 �!
&� $!

��&� ���!
�� /!	

��� !��	 �
��(���!� !/ ��� 
��/� �� ��� /	������ ��($�	��
	�,



FD

6����! ��, �&, ���� 	�$!	��� ��� �����&$� ������ !� /	������ �� �-� ��
�� !� ���

��- 
���
 ���� �	� (
�� &!4�	 ���� ��� �����&$� ������ �� ��� �
&� HG�I,  �
��

!� !
	 
�(
&���!� 	�

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

.��� 
�
��(
 ����� 4���&� .	
� !	��	, ��

* ��� �����&$� ������ �� ��� �	��
���!�

/	!( ��� !	�������!��&� !	��	�� $��
� �! ��� �	�
��& $��
� ��� �� �!�
���	��&� 	�#

�
��� 4��� �!($�	�� 4��� ��� �
&�, ��� ���� ��$����� $&!� �� .�
	� C,C 
�!4


� $��� �!		�
$!����� �! ��� !	�������!��& !	��	��� 3��)���� $��
�5 !/ ��� �!�.���

&�2
��, �� �
 �&��	 ���� (!
� !/ ��� ���	!$� ������ !��
	
 �
	��� ���
 �	��
���!�* ���

�
 � 	�

&�* ��� !	�������!��&� !	��	�� >
�� �! �	�
��& $��
� �
 4���&� .	
� !	��	,

����(� ��, �&, HGG* GBI �($&!��� Q#	�� ��1	����!� �! 
�
�� ��� 
�	
��
	� !/ �!�.���

--&� �� �-�, ��� �
��!	
 /!
�� �)������ $!
���!��& �!		�&���!�
 �� ��� �!�.���

&�2
�� $��
� $	!������ ����	��� �)$�	�(����& �������� !/ ��� $!

���&��� !/ �� !	���#

����!��&� !	��	�� $��
�, ��� !	�������!��& !	��	��� �	��
���!� �
 �!� ��$�
	�� �� ���

��- 
���
 �� .�
	� C,?* $!

��&� ����

� ��� 	��& $!	!

 (���	��& ��
 �!		
����!�


�� ��� >
��#4�&& $!������&* �
� �! ��� �	�
��& 
�	
��
	� !/ �	�$����* ���� (���
 ��

$�	�!���, ���
 $�	�!������ �� ��� 4�&& $!������& �)�	�
 � ��)���� .�&�* ���� /��!	


��� /!	(���!� !/ ��� !	�������!��&� !	��	�� $��
�* 
! ���� 

�� � �	��
���!� ���
�&&�

!��
	
 �� � �����	 ��($�	��
	� �� 	��& (���	��&
 �
 �!($�	�� �! 
�(
&���!�
 ���� 

�

� 
(!!�� 4�&& $!������&, =�� $!

���&��� �
 ���� 

�� � $��� �
 $	�
��� �� ��($�	�#

�
	�
 �����	 ���� ��� ��- 
���
 �� .�
	� C,?, �!4���	* �� �
 �&
! $!

��&� ���� ���


!	�������!��& !	��	��� !��
	
 �� � ��($�	��
	� �����	 ���� ��� &���	��� �	��
���!�

��($�	��
	�* �� 4���� ��
� 

�� � $��� 4!
&� �� �!��&&� ��
���,

+!&���
$�	
��� �� ��� 	��& $!	!

 (���	��& ��� �&
! ���!
�� /!	 ��� &!4 ��&
�
 !/

��� !�
�	��� �����&$� ������, ��� $!	� 
��� ��
�	��
��!� �!
&� �� 

�� ���� � &�	��

/	����!� !/ ��� $!	�
 ���� � $!	� 4���� 

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



FA

�!�.��� $��
� �
 &�

 ���� ��� &!4�	 �!
�� /!	 � ���� 

$$!	�
 /	������, ��

 !�&�

� 
(�&& /	����!� !/ ��� $!	�
 ���
�&&� 

$$!	� � �	�
��& $��
� 4���� (�� ��

� ��


���	#�
��(���!� !/ ��� ��&
� !/ ��� �����&$� !/ /	������, -
		� ��, �&, HB�I 
�
����

��� /	������ !/ 
�($&� >
��
 �� � �!		
����� $!	� (!��& ���� �!�
�
��� !/ � 
&�� $!	�

4��� 	������
&�	 �	!!��
 ��	��� !
� !/ !�� !/ ��� 

	/���
, =��	 � 	���� !/ �	!!��

��$��
* ��� �!�.��� $��
� �!�
�
��� !/ >
�� ��� 
!&�� $!	��!�
 �� �2
�&��	�
(* �,�,*

>
�� .&&�� ���!#��$�&&�	��
 
�$�	���� �� 
!&�� 
�	�$
* 

$$!	���� ��� ��!�� ���!	�,

�)$�	�(���
 ���� (��

	� ��� 
�	
��
	� /���!	 �� ��� �!�.��� $��
� 

��� Q#	��


�����	��� �!
&� 
��� (!	� &���� !� ���
 
$��
&���!�, �/ ���
 �
 ������ ��� ��
� !��

4!
&� !�
�	�� 
����.���� &�2
��#&��� 
�	
��
	� ���� ��&!4 ��� /	������ ��($�	��
	�

!/ ��� �!�.��� --&�,

��" (��
���%

��� /	�� ���	�� 	�

&�
 

���
� ���� ��� !	�������!��& !	��	��� �	��
���!� �
 4���&�

.	
� !	��	 3�	!

��� !��	 !/ ��� /	�� ���	�� �
	��
 /!	 9�: ��� 9�: $��
�
5, �� !	��	

�! 
�!4 ���� ���
 �	��
���!� 	�(���
 .	
� !	��	 �� ��� ���	(!����(�� &�(��* � .����


��� 
��&��� ���&�
�
 �
 	�2
�	��, � �!����
!

 �	��
���!� ��� &!!� &��� � 4���&� .	
�

!	��	 �	��
���!� �� � .���� 
�
��(, ��� 	��
!� /!	 ���
 �
 ���� ���	� �
 �&4��
 � �!�#

��	! $	!����&��� !/ !�
�	���� ��� 
�
���&� $��
� ����

� !/ ����	/��� ��� �!
���	�

�1���
 �� � .���� 
�
��(* ���� �
 $	!$!	��!��& �!

�)$ 3�&' Æ 5
 3C,?5

4��	� Æ �
 ��� ��1�	���� �� ���	��
�� /	�� ���	�� ���4��� ��� �4! $��
�
, �� ���

���	(!����(�� &�(��* ���
 $	!����&��� ����
��
, ��� 
�
��( 
��� 
��&��� 
�
�� /!	

��� (!��& 

�� ��	� HG?I* 
�!4�� ���� ��� 
�	
��
	� !/ ��� ��)���� $��
� 3$��
� 9�:5



FF

4�
 
��
����� �! ��� &����	 ��(��
�!�
 !/ ��� 
�(
&���!� ��&& $�	�&&�& �! ��� $&��� !/

��� $!	� 4�&&
* 9����* /!	 9���� � ?A��� , �!4���	 ���!	���� �! ��� �����
 /	�� ���	��

	�

&�
* ��� &!����!� !/ ��� ���	(!����(�� /	������ ��($�	��
	� 4�
 ����$������ !/


�
��( 
��� /!	 9���� � ?���� , ��� ��
!&
�� /	�� ���	�� ��1�	����
 ���4��� $��
�


4�	� ����$������ !/ 
�
��( 
���M �!4���	* ��� ������ !/ ��� �
�&����!� ��		��	 
�!4��

� 
�	!�� ��$������� !� 
�
��( 
���, ��� 
��$
�!�
 !/ (!&��
&�	 �!�.�
	���!�


�� ��� �!�.��� �	�
��&&��� $��
�* 
�!4�� �! �������� !/ ��/��� 
�	
��
	�
 �� ���


�(
&���!� ��&& �!
���	��
 HGCIM ��

 � ��&& 
��� !/ 9���� J ?���� �
 &�	�� ��!
�� �!�

�! ���	!�
�� �	��/���
 �� ��� /	������ ������!	 �
� �! .���� 
�
��( 
���,



����
�� #

$%�������
�	 

����� �� &�	
���

��� ��������

���
 ���$��	 $	�(�	�&� ���&
 4��� �)$�	�(����& (��

	�(���
, ��� �)$�	�(����&


�
���
 �	� /!	 ��	�!� ���	���&!	��� ��� ���	!������� �� �!��	!&&�� $!	� �&�

 3-+�5

��� �Z-=�, ��1�	�����& 
������� ��&!	�(��	� 3��-5 4�
 

�� �! ����	(��� ���

(�&���� $!��� �� ��� $!	!

 (���	��&
, ���&���	�� 
$���	!
�!$� 3��5 4�
 �&
! 

��

�! ����	(��� (�&���� $!���
, %��

	�(���
 �� ��� �4! (���!�
 4�	� �� �)��&&���

��	��(���, ��� (�&���� $!��� 4�
 /!
�� �! �� ��$	�

�� 	�&����� �! ��� �
&� ��&
�

/!	 �!�� >
��
, ;��� ��� �)��$��!� !/ 
(�&&�
� $!	�
* ��� (�&���� $!��� ��$	�

�!�

4�
 $	!$!	��!��& �! ��� 	���$	!��& !/ ��� $!	� ���(���	* �� ��	��(��� 4��� ��� ����
#

��!(
!� �2
���!�, ��	
��
	�& ��/!	(���!� ��!
� ��� ��1�	��� �!�.��� $��
�
 4�


!������� �� (��

	��� ��� ���&���	�� 	�&�)���!� ��(�
 

��� ���&���	�� 
$���	!
�!$�,

��� ��- ��� �� �)$�	�(���
 4�	� $�	/!	(�� �� ��� �, %�����4��� �����	
���

�� +!����* +!&���, ��� --&� ��� ���	!������� 
�($&�
 4�	� 	������ �	��� ���(�#

��&
 ��� 4�	� �4��� ��
��&&�� 3���	!������� �� 	��
��� $	�


	�5 $	�!	 �! 

� �� ���

F@



FG

�)$�	�(���, "��	!������� 4�
 /
	���	 �	��� !��	 �&�=�* ����	�/
���* ��� 
�!	��

�� ��� ��
���� !/ &���� �! ��!�� �!���(�����!� �� $�!�!���(���& 	�����!�
, ���

�!��
��������
 !/ ��� $
	�.�� --&� ��� ���	!������� 
�($&�
 4�	� /!
�� �! �� &�



���� ?���� !�(��(�� ��� ?���� !�(��(�� 	�
$������&�, ��� $!	!

 
�&��� 
�($&�




�� 4�	� ��� �!((�	���&&� ����&��&� -!��	!&&�� +!	� �&�

 3-+�5 /	!( -+� ���,*

4��� � $!	� 
��� ��
�	��
��!� !/ ��!
� AR �	!
�� ��� (��� $!	� ���(���	, ��1�	���

-+� 
�($&�
 ������ ���	��� $!	� ���(���	
 	������ /	!( A� �( �! @�A �( 4�	�



��, ;� ���� �&
! 
�
���� �!�.��(��� �� � ���!	 �&�

 /	!( -!	���� ���,* ������

� (��� $!	� 
��� !/ D�� �(, ��� $!	� 
�($&�
 4�	� ��$� 
���	 ���

( $	�!	 �! ���

�
	��� ��� ���	!�
���!� !/ ��� >
��,

��� '�)
�
�	��� �������� #������
	��

� +�	���#�&(�	 ��-@ 3��1�	�����& 
������� ��&!	�(���	5 4�
 

�� �! ����	(��� ���

(�&���� ��($�	��
	�
 ��� &����� ����
 !/ /

�!�* �� (��

	��� ��� ���� 	�&��
��

�� ��� (�&���� !/ ���	!�������, �
$!�� ���	(�& ���&�
�	 4�
 

�� /!	 ��� (��#



	�(���
 ���!&���� --&�, ��� ��($�	��
	� 
��&� !/ ��� �4! ��- (������
 4�	�

��&��	���� �! ��� (�&���� ��($�	��
	�
 !/ $
	� ���	!������� ��� --&� 	�
$������&�,

��� �����	!
�� !/ ���� 	�4 ��- 
$���	
( 4�
 

��	�����* ��
�� !� � 
��!��#

!	��	 $!&��!(��& .� �! ��� (��

	�� ���� >!4 �4�� /	!( ��� 
����&
 !/ ����	�
�,

��� (�&���� ��($�	��
	�
 4�	� ����	(���� /	!( ��� $!
���!� !/ ��� $���
 !/ ���

���� >!4 
����&
 ��� ��� &����� ����
 4�	� ����	(���� ��
�� !� ��� 
��&�� �	��


���	 ���
� 
����&
, ��� (�&���� ��($�	��
	� 4�
 	�$	!�
���&� �! 4����� ��A �-

/!	 &�	��	 $!	�
 3� �A �(5M 
���	�������
 4�	� &�	��	 /!	 ��� 
(�&&�	 $!	�
, ���
�


���	�������
 �	� � 	�

&� !/ ��� 4���� !/ ��� ��- $���
* 4���� ��	���
 �� $�	� /	!(

��	����!�
 �� $!	� 
���* ��� ��!(��	�* ��� /	!( ��� �)�
����� !/ (���
���&� 
����
,



FB

��� &����� ����
 4�	� 	�$	!�
���&� �! 4����� �� ���
	��� !/ AR,

��
 '�
�
�	��� ��
�	�������

��� $�	(�������� !/ � (���
(* �� J ��� 1���* �
 �� ����	�& � �!($&�) 2
������ 4�!
�

	��& $�	� �� �
 �

!������ 4��� ��� ���	��
� �� ��$�������� �
� �! ��� ���	!�
���!�

!/ ��� ���&���	��, ��� �(�����	� �!($!���� ��� �
 �

!������ 4��� (������
(
 ����

�!��	��
�� �! ���	�� ��

�$���!� �� ��� 
�
��(M ���
� ���&
�� 
(�&& �
� �!�#��	!

�!��
������� !/ ��� ���&���	�� ��� ��
�!

 ��($��� !/ ��� 	!����!��& (!��!� !/ ���

��$!&�	 (!&��
&�
 �� �&��	������ .�&�
, ��� &����	 �1��� �
 /	�2
���� ��$������, ���

	�&����� $�	(�������� �� �
 ����� �� ��� 	���! !/ ��� $�	(�������� !/ ��� (���
( �!

���� !/ /	�� 
$���,

�� J �� � 1��� J
��

��
3D,?5

��� 	��& $�	� !/ ��� 	�&����� $�	(��������* �� J ����� �
 �&
! ��!4� �
 ��� ���&���	��

�!�
����, ��� �)$�	�(����& 
��
$ �!�
�
��� !/ � $�	�&&�& $&��� ��$����!	 !/ �($��

��$�������� *� J D�� $�, ��� ��($�	��
	� 4�
 �!��	!&&�� �! �� ���
	��� !/ ��? �-

�� � +�?�� $&����
( 	�
�
�!	 

��� �� �)��	��& 6C� %!������ �	�!
���, ��� ��#

$��������* ** ��� ��� ������� &!

* ���3Æ5* !/ ��� ��$����!	 .&&�� 4��� ���	!�������

���4��� ��� $&���
 4�	� (��

	�� 

��� � �!&�	�	!� ?�F� ���� �($������ ���&���	*

�� ��� /	�2
���� 	���� ? �� # ?� %��* /!	 ��	�!

 ��($�	��
	�
 HB?I, �!	 � �����

��$����!	* ��� ��$��������* ** �
 $	!$!	��!��& �! ��* ��� $�	(�������� !/ ��� ���&���	��

(���
( ���4��� ��� ��$����!	 $&���
, ��� 	�&����� $�	(�������� !/ ���	!������� �


� /
����!� !/ ��($�	��
	� 4�
 ��&�
&���� 

���

�� J
*

*�

M ��� J
���3Æ5

��
� 3D,�5



@�

�!	 ��� ��
� !/ ���	!������� �� $!	!

 
�&���* ��� 
�($&� 4�
 ���	!�
��� ���4���

��� ��$����!	 $&���
 �
 � 


$��
�!� !/ ��� �( (�
� $!	!

 
�&��� $�	���&�
 �� $
	�

���	!�������,

��� ���&���	�� �!�
���� �
 � ���
	�& ��!��� !/ !	��	 $�	�(���	 �! 
�
�� /	������

!/ ��$!&�	 &�2
��
* ����

� !/ ��� &�	�� ������ �� ��� !	�������!��& $!&�	�����&���

���4��� ��� &�2
�� ��� 
!&�� $��
�
, ��� (�&���� $!��� 4�
 ����� �! �� ��� ��($�	#

��
	� �� 4���� ���	� 4�
 � &�	�� ���	��
� �� ��� $�	(��������* �
 ��� 
!&�� $��
� 4�


������, ��� /	�2
���� 	���� ��!
�� /!	 (��

	�(���
 �!		�
$!��
 �! ��� ��$���&

���&���	�� 	�&�)���!� ��(�
 �� ��� 
!&�� $��
�, ��� ���&���	�� 	�&�)���!� ��(� 4�


��&�
&���� �� .����� ��� ��
$�	
�!� 
$���	
( !/ ��� �!($&�) $�	(�������� ���	 	�
!#

����� �! ��� ����� (!��& !/ !	�������!��& 	�&�)���!�, ��� ����� ��
$�	
�!� 	�&���!�

�
 ����� �� HB�* BCI

�� � ��
�
J

��� � ��
�

? P 3:�5
3D,C5

4��	� : �
 ��� /	�2
���� !/ ��� �$$&��� $!������& ��� � �
 ��� !	�������!��& 3	!��#

��!��&5 	�&�)���!� ��(� !/ � ��$!&�	 (!&��
&�, ��� 

�
�	�$� , 	�/�	
 �! 
����� $�	#

(�������� 3&!4 /	�2
���� &�(��* 4��� ��� ��$!&�
 ���� 

Æ����� ��(� �! �� �� $��
�

4��� ��� �$$&��� .�&�5, ��� 

�
�	�$� 
 	�/�	
 �! ��� !$����& $�	(�������� 3����

/	�2
���� &�(��5 ��� �
 � (��

	� !/ ��� ���
��� �!($!���� !/ ��� $�	(��������,

��� �
���	� ���� '�#

�� .�
	� D,? �
 
�!4� ��� ��!&
��!� �� ��� ��- $����	�
 !/ 
���	�& ��1�	��� --&�#-+�


�($&�
 !������� �
	��� (�&���� 	
�
, ��� 	�

&�
 4�	� /!
�� �! �� ����$������

!/ ��� ������� 	��� �� ��� 	���� ��A �! A �-L(��, ��� 	�&�����&� &�	�� (���(
( ��



@?

��?�� �- ���� �
 ����$������ !/ $!	� 
��� �!		�
$!��
 �! ��� (�&���� !/ ��� �
&�

--&� �� 4���� ��� $!	!

 $�	���&�
 �	� 


$�����, �� ������!�* � 
��!�� (���(
(

���� �
 ��$������ !� ��� $!	� 
��� �
 �&
! !�
�	���, ���
 
����& �!		�
$!��
 �! ���

(�&���� !/ ��� --&� �� ��� $!	�
* ��� 
��/�
 �! &!4�	 ��($�	��
	�
 �
 ��� $!	� 
��� �


	��
���, ��� ���	� (���(
( 3�� � J �DD �-5 ���� �
 �&
! ����$������ !/ $!	� 4����

�!		�
$!��
 �! � 
!&��#
!&�� $��
� �	��
���!� 3(!�!�&���� �! 	�!(�!���	�& 
�	
��
	�

�� �DF �- HBDI5 �� ��� �
&� --&�, �� 
!(� ��
�
 3.�
	�
 D,?3�*�55* � /!
	�� (���(
(

!��
	
 ���� (�� �� �
� �! 

�� � 
!&��#
!&�� �	��
���!� �� ��� $!	� 3���
 $��� �
 
���

�
 � 
�!
&��	 �� ��� 
!&��#
!&�� $��� ��&!4 � J �DD �-5M �!4���	 ��- 	�

&�
 �&!��

�	� ���!��&

��� �� ���
 	���	�, ��� 
��� ��$������� !/ ��� (�&���� ��($�	��
	� !/

��� �!�.��� --&� �
 
�!4� �� .�
	� D,�, ��� &����	 	�&���!�
��$ ���4��� ��� 
��/�

�� ��� $!	� (�&���� ��($�	��
	� ��� ��� ����	
� $!	� ���(���	 �
 �!�
�
���� 4���

��� ����
#��!(
!� �2
���!� �!4� �! ��� 
(�&&�
� $!	� 
��� 
�
���� 3� J @�A �(5,

� ��	��� ��
� 4!
&� �!4���	 ���!&�� ��� ����$������ (��

	�(��� !/ ��� 4�&&#>
��

��� ��� 4�&&#
!&�� ����	/����& ���
�!�
* 4���� 4� ���� �!� ����($���,

��- 
���
 �!		�
$!����� �! (�&���� !/ ���	!������� �	� 
�!4� �� .�
	� D,C, ���

2
�&������� ������!	 �
 ��� 
�(� �
 �� ��� ��
� !/ --&�, ��� (�&���� $!��� !/ ���

�
&� �
 �A�F �- 3(!�!�&���� �	�
��& $��
� �! &�2
�� HBAI5, ��� (�&���� $!��� �� ���

$!	� �
 �&4��
 ��$	�

�� ��� ��� (�����
�� !/ ��� 
��/� ���	��
�
 4��� ���	��
���

$!	� 
���, �
 ��� $!	� 
��� ���!(� 
(�&&�	 ��� $!	� (�&���� $��� �	!����
* ���

���!(�
 ���	��
���&� �
�((��	��, ����� ��� 
����&
 �!		�
$!����� �! ��� �!�.���

���	!������� �	� �����	 	�
!&��� ��� 
�$�	���� /	!( ��� �
&� 
����& ���� /!	 ���

��
� !/ --&�* 4� ��&�
&���� ��� &����� ���� !/ (�&���� /!	 ��� �
&� ��� �!�.���


!&��
, ��� �(!
��
 !/ ���	!������� $�	����!��� ���4��� ��� �
&� ��� ��� $!	�

4�	� ����	(���� �� 	�2
�	��� ��� �
&� 
����& �! ���� ��� �!		��� �
&� &����� ����,



@�

���
	� D,?' ��$	�
�������� ��- 
���
 /!	 (�&���� !/ --&� �� -+�* �/��	 

��	��#

��!� !/ �����	!
�� 
����&, ��

&�
 �	� /!	 (��� $!	� 
���
 !/ 3�5 ?�� �( 3���


��!�� (���(
( !��
	
 �
 � 
�!
&��	 �� ��� (��� $��� �� ��?�� �-5M 3�5 D� �(M

3�5 �� �(M 3�5 @,A �( 3��� 
��!�� (���(
( !��
	
 �
 � 
�!
&��	 �� ��� 
!&��#
!&��

$��� �� �DD�� �-5, ��� )#�)�
 (��

	�
 ��($�	��
	� �� ���	�� -�&
�

 ��� ��� �#

�)�
 (��

	�
 ��� ���� >!4 �� ���, ���� 
��� �
 
��/��� �� ��	����& 
��&� /!	 ���


��� !/ �&�	���,



@C

0.00 0.05 0.10 0.15
H

−1
/nm

−1

0.0

5.0

10.0

15.0

20.0

∆T
m
 / 

 K

���
	� D,�' ���/� �� ��� (�&���� ��($�	��
	� N�� J ��	
��
 � ��	���� �
 � /
����!�

!/ ?�� /!	 --&� �� -+�, ��� 
�	����� &��� .� �
 �!�
�
���� 4��� ��� ����
#��!(
!�

�2
���!�* ���� �
 ��&�� �� ��� &�	�� $!	� &�(��,



@D

−30.0 −20.0 −10.0 0.0 10.0 20.0
t / 

o
C

−60.0

−40.0

−20.0

0.0

H
ea

t f
lo

w
,  

Q
/m

W

Bulk

50 nm

25 nm

7.5 nm

5.6 
o
C

−10.9
 o
C

2.0 
o
C

0.54 
o
C

���
	� D,C' ��$	�
�������� ��- 
���
 /!	 (�&���� !/ ���	!������� �� -+�* �/��	 

�#

�	����!� !/ �����	!
�� 
����&, ��

&�
 �	� /!	 (��� $!	� 
���
 !/ 3�5 �
&�M 3�5 A� �(M

3�5 �A �(M 3�5 @,A �(, ���� 
��� �
 
��/��� �� ��	����& 
��&� /!	 ��� 
��� !/ �&�	���,

��� ��&
�
 !/ ��� (�&���� ��($�	��
	� �� ��� ��� &����� ���� !/ (�&���� �� �	�



((�	���� �� ���&� D,?, =�� $!

��&� �)$&�����!� !/ ��� ���	��
� �� ��� &����� ����

��&
�
 4��� ���	��
��� $!	� 
��� �
 ���� ��� �	�
��& 
�	
��
	� !/ ��� �!�.��� 
!&��

$��
� ���!(�
 ���	��
���&� ��
!	������� �
 ��� $!	� 
��� ���	��
�
,

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

��� ��$�������� * ��� ������� &!

 ���3Æ5 4�	� (��

	�� �
 � /
����!� !/ /	�2
����

��� ��($�	��
	� /!	 �
&� ���	!������� ��� /!	 ���	!������� ��
!	��� �� -+� ���

���!	 �&�

 !/ ��1�	��� $!	� 
���
 	������ /	!( A� �( �! D�� �(, ��� ������!	 !/



@A

���&� D,?' ����
 !/ %�&���� /!	 "��	!�������

+!	� 
���* � ������ ����* �� ��

�( 8L� �-

 
&� BD,A A,F

A� @B,A C,D

�A A�,� �,D

@,A DC,G #?F,�

�� �
, � �
 
�!4� �� .�
	� D,D /!	 ���	!������� �� $!	�
 !/ ��1�	��� 4����
* ��&�
&����

�� � ��$���& /	�2
���� !/ ? %�� 

��� �2
���!� 3D,�5, �!	 $
	�* �
&� ���	!�������*

���	� �
 � 
��	$ ���	��
� �� �� �� � J A�F �-* �!		�
$!����� �! ��� (�&���� $!��� !/

��� $
	� 

�
�����, �!	 ���	!������� �!�.��� �� -+�* ��� 
�($&� �
 ���	!�
���

�
 � 


$��
�!� !/ ���	!������� .&&�� -+� $�	���&�
 �� $
	� ���	!�������* ���4���

��� ��$����!	 $&���
, ��

 ��$�������� (��

	�(��� ���&�
 �� �1������ 	�&�����

$�	(�������� !/ ��� 


$��
�!� !/ -+� �� $
	� ���	!�������, ��

 �� 
�!4
 �4!



���� ������
, ��� ���	��
� ���� ��$���
 !� $!	� 
��� �
 ���	��
��� �! (�&���� ��

��� $!	�
* 4��&� ���� �� A�F �- �!		�
$!��
 �! ��� �
&� (�&����, �� �
 ����	�
���� �!

�!�� ���� ��� 
����& �!		�
$!����� �! ��� (�&���� �� $!	�
 ���
 ���	��
���&� 	!
����

�
 ��� $!	� 
��� ���
 
(�&&�	* �� (
�� ��� 
�(� 4�� �
 ��� �	!������� !/ ��� $���


�� ��-, �!	 
(�&&�	 $!	� 
���
 3� J @�A �( ��� D�� �(5 ��� ���	��
� �� �� �


�!����
!

,  !�� ��� (�&���� ��� /	������ 
����&
 �	� 
�!4�M ��� ��
��	�
�
 &!!$


�	!4 4���	 4��� ���	��
��� $!	� 
���, ��� 	!
����� !/ ��� ���	��
� �� �� �
 �)$�����

�! �� 
(�&&�	 ���� ��� 4���� !/ ��� $���
 �� ��� ��- 
���
* �
 ��� ��$�������� �


(��

	�� �� �2
�&��	�
(, ��� 
��/�
 �� ��� (�&���� ��($�	��
	� �	� $&!���� �����
�



@F

��� 	���$	!��& $!	� 4���� �� .�
	� D,A /!	 ���	!������� �� -+� !������� 

��� �!��

��- ��� �� (��

	�(���
, ��� �������!�
 /	!( &����	���* ��� ����� /	!( ���

����
#��!(
!� �2
���!� �	� �$$	�����&� �� $!	� 4����
 �
 
(�&& �
 D�� �(,

��� 
$���	
( !/ ��� �!($&�) $�	(�������� 3��
 ��� �
, :5 �
 .� �! ��� ��
$�	
�!�

	�&���!� 3�2
���!� 3D,C55* �! ����	(��� ��� ���&���	�� 	�&�)���!� ��(� � * 4���� ����


��&
��&� ��/!	(���!� ��!
� ��� 
�	
��
	� !/ ��� �!����
�� $��
�, ��� /	�2
����

	���� �� ���
 
�
�� �
 �)$����� �! ���!($�

 ��� 	�
!���� /	�2
�����
 �!		�
$!��#

��� �! ��� ���&���	�� 	�&�)���!� �� ��� 
!&�� $��
�
, �! $	!�� ��� &�2
�� 	�&�)���!�

������!	 4!
&� 	�2
�	� � /	�2
���� 	���� ���� �
 D �! A !	��	
 !/ (�����
�� �����	,

��� ����� ��
$�	
�!� 	�&���!� ��� �� �)$	�

�� �� �!	(�&���� /!	( HBFI* 

��� ���

�!	(�&���� ��	���&� � �
 ����� �� � J &� 3:�5 ���!	���� �! 4���� ��� �� /
����!�


�!4
 � $!��� !/ ��>����!� ��� ��� ��� /
����!� �!�
 ��	!
�� � (�)�(
( �� ��� ��&
�

� J �, ���	�/!	�* /	!( � 
$���	
( $&!� !/ ��
 ��� �
, &!���3:5* ��� 	�&�)���!� ��(�

��� �� ��&�
&���� �
 ��� 	���$	!��& !/ ��� /	�2
���� �!		�
$!����� �! � 
���&� $!���

!/ ��� �� /
����!� !	 � (�)�(
( !/ ��� ��� /
����!�, �� �&��	������ �	�$����& 	�$	�#


������!� !/ ��� (!��.�� ����� ��
$�	
�!� �2
���!� �
 ��	!
�� ��� -!&�#-!&� $&!�

HBCI* �� ��� �!($&�) �� $&���, �	!( � $&!� !/ ��� �
, ��* � �
 ����� �� ��� 	���$	!��&

!/ ��� /	�2
���� �� 4���� ��� �!�
 ��	!
�� � (�)�(
(,

��� 
$���	
( $&!� /!	 ���	!������� �� � @�A �( -+� �� � J ��? �- �
 
�!4� ��

.�
	� D,F3�5, ��� 
!&�� ��� ��
��� �
	��
 .� ��� �)$�	�(����& ���� $!���
 ���
#

	���&�* ���������� � ����� ��$� 	�&�)���!� 4��� � 
���&� ��(� 
��&�, ��� 	�&�)���!�

��(� �
 �
��(���� �! �� � J ?�DD (
, �� � ��1�	��� ��($�	��
	� 3� J �D �-5* ���

������!	 �
 
����.����&� ��1�	��� 3.�
	� D,F3�55, ��� �!
�&� $��� 
�	
��
	� !/ ���

���3:5 ��� ��� �!
�&� ��>����!� �� ��� ��3:5 �
	�� 

���
� �4! ��1�	��� ���&���	��

	�&�)���!� ��(�
, ���	� �
 � 
�!	��	 	�&�)���!� ��(� �� J DC�F �
* �� ������!� �! ���



@@

−10.0 0.0 10.0 20.0
T / 

o
C

0.0

10.0

20.0

30.0

40.0

κ 
’

Bulk
50 nm pore
35 nm pore
25 nm pore

3�5

−60.0 −40.0 −20.0 0.0 20.0
T / 

o
C

0.0

10.0

20.0

30.0

κ’

7.
5 

nm
 p

or
e

B
ul

k

M
el

tin
g

F
re

ez
in

g

Meltin
g

Freezing

3�5

−60.0 −40.0 −20.0 0.0 20.0
t / 

o
C

0.0

10.0

20.0

30.0

κ

B
ul

k

4.
0 

nm
 p

or
e

M
el

tin
g

F
re

ez
in

g

Melting

Freezing

3�5

���
	� D,D' ��&����� $�	(��������* ��* �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	� /!	 ��1�	���

$!	� 4����
 3�2
�&��	�
( (��

	�(���
 �
	��� (�&���� $	!��

5, ��� (��

	��

$�	(�������� �
 �� �1������ ��&
� /!	 ��� 


$��
�!� !/ ��� $!	!

 
�&��� �&�

 �� $
	�

���	!�������, 3$&!� 3�5 �
 /!	 (�&���� ��� /	������ $	!��





@G

0.00 0.10 0.20 0.30 0.40
H

−1
/nm

−1

−10.0

0.0

10.0

20.0

30.0

40.0

∆T
m
 / 

K

Dielectric Method
DSC

���
	� D,A' ���/� �� ��� (�&���� ��($�	��
	� N�� J ��	
��
 � ��	���� �
 � /
����!�

!/ ?�� /!	 ���	!������� �� -+�, ��� ��- ��� ��� �� (��

	�(���
 �	� �� �!!�

��	��(���, ��� 
�	����� &��� �
 � .� �! ��� ���� /!	 � ��&
�
 !/ @,A �( ��� ��!��*

��� �
 �!�
�
���� 4��� ��� ����
#��!(
!� �2
���!�,



@B

&!���	 �!($!���� �� J ?�@ (
,

��� '��������� ��� #����������

��� 
�(
&���!� 	�

&�
 ��� ��� ����
#��!(
!� �2
���!� 

���
� ���� ��� >
��#4�&&

����	����!� /!	 --&� ��� ���	!������� �� -+� �
 &�

 ���� ��� 	�
$������ >
��#>
��

����	����!�* ��� ��

 ��� /	������ ��($�	��
	� �
 �&4��
 ��$	�

��, �!	 --&� ��

-+�* ���
 �
 � 	��
!���&� 
����	�! �/ 4� 	��&��� ���� ��� >
�� 4�&& $!������& ���	��

�
 $	!$!	��!��& �! �����* 3�� ����� ��� ���
��� !/ 

�
�	��� ��!(
 �� ��� $!	� ���

��� ����� ��� >
��#4�&& ���	�� $�	�(���	 �/ 4� �


(� � �8 $!������&5, ��� 	���!

!/ ��� >
��#4�&& $!������& ���	�� �! ��� $!������& ���	�� ���� 4!
&� �)�
� �/ ��� 4�&&

4�
 (��� 
$ !/ ��� >
�� (!&��
&�
 �
 ���� ����������� , ���
 	���! �
 ��!
� �,A

/!	 --&� �� -+�, � (!	� ���
	��� �
��(��� 4!
&� ���!&�� ��� �8 
��� $�	�(���	


��� ��� � ��!(��	���& /���!	 ���� ��$���
 !� �����* � ����� ��� $!	� ���(���	,

�!	 ���	!������� �� -+� ��� 
��
���!� �
 /
	���	 �!($&������ �� ��� &!���	 	����

��$!&�	 ����	����!�* 4���� ���	!�
��
 � ��	( �� ������!� �! ��� �8 ����	����!�,

��� $�	(�������� (��

	�(���
 3��� ������!	 !/ �� 4��� � 5 
�!4 ���� ��� (�&����

�	��
���!� �� &�	��	 $!	�
 3� � �A �(5 �
 ��	
$� 3�,�, .�
	� D,D3�55 ��� ���


���	��
���&� 	!
���� �� 
(�&&�	 $!	�
 3� J @�A -+� D�� �(5* 4��	� �� �$$��	


�!����
!

 3�,�, .�
	� D,D3�5*D,D3�55, ��� /	�� ���	�� ��&�
&���!� �� ���$��	 �

�&��	&� 
�!4
 ���� ��� /	������ �� 

�� ��		!4 $!	�
 �
 �&
! .	
� !	��	, ��� $	�
����

!/ � ��
�!����
��� �� ��� 
&!$� !/ ��� /	�� ���	�� �
	�� �� ��� �	��
���!� $!��� �
 �

(��

	� !/ ��� .	
� !	��	 <
($ �� ��� ���� ��$�����, ��

* �� ��� 
�(
&���!�
* ���

��
��	�
�
 &!!$
 �� ��� ������!	 !/ ��� ���
��� �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	� �
 �
� �!

��� �)�
����� !/ (���
���&� 
����
, ������	�
���� ��� �
����
 HGCI ���� 
�
����



G�

−4.0 −2.0 0.0 2.0 4.0 6.0
log10 (ω/ kHz)

0.0

5.0

10.0

15.0

κ’
 , 

κ"
 

κ"
κ’

κ’

κ"

3�5

−4.0 −2.0 0.0 2.0 4.0
log10 (ω / kHz)

0.0

10.0

20.0

30.0

κ’
 , 

κ"

κ"
κ’

κ’

κ"

3�5

���
	� D,F' �$���	
( $&!� /!	 ���	!������� �� � @�A �( $!	� �� 3�5 � J ��? �- ���

3�5 � J �D �-, ��� 
!&�� ��� ��� ��
��� �
	��
 �	� .�
 �! ��� 	��& ��� �(�����	�

$�	�
 !/ �2
���!� 3D,C5 	�
$������&�,



G?

��� !	���� !/ ���
� (���
���&� 
����
 /!	 (������ �!�.��� �� �	�$����� ��	�!�, ��

� 	��& �)$�	�(���* �!4���	* 
&!4 ��1

�!� ��� $!	� �&!����� ��� �&
! �!��	��
�� �!

��� ��
��	�
�
 ������!	,

��� ��$���& ���&���	�� 	�&�)���!� ��(� /!	 � ��$!&�	 &�2
�� �� ��� �
&� $��
� �


?��� 
, ��� 	�&�)���!� ��(� ���	��
�
 �! ?��� 
 4��� ��� &�2
�� /	����
 �! � �	�
��&

$��
� HB?I, �!	 ��$!&�	 (!&��
&�
 �!�.��� �� ���!#
��&� 
�&��� $!	�
* ��� ��$���&

&�2
�� $��
� 	�&�)���!� ��(� �
 
&����&� �����	 �!($�	�� �! ��� �
&� $��
�* ��� �


��!
� ?��
 
 HB@* BGI, �� ������!�* /!	 � ����	!����!

 
�
��( ���	� !��
	
 � 	�&�)#

���!� (������
( �
� �! ����	/����& $!&�	�����!� 4��� � 
&����&� �!��
����� &�2
��

�
 ���&!
�� �� �� ��

&����� (���	��&, ���
 �1���* �&
! ��&&�� ��� %�)4�&&#;����	#

��&&�	
 3%;�5 $!&�	�����!� HBBI* �
 ��!4� �! ���� � 	�&�)���!� ��(� !/ ��� !	��	 !/

?��� 
 HBG* ?��I, ��� -+� ��� ���!	 
�($&�
 

�� �� ���
 
�
�� 4�	� ���&���	���&&�

��
�	�&* �� ��� 
��
� ����* �� ��� ��($�	��
	� ��� /	�2
���� 	���� !/ !
	 (��

	�#

(���
* ��� ���&���	�� &!

 3$	!$!	��!��& �! ���5 !/ ��� �($�� $!	�
 4�	� ���&����&�

�!($�	�� �! ��� &�2
�� .&&�� 
�($&�
, ���	�/!	�* ���	� �
 �! �����	!
�� �!�
� �
�

�! ��� (!��!� !/ 
�&��� (!&��
&�
, ��� ���&���	�� 	�&�)���!� �!($!���� /!	 ���	!���#

���� �� -+� �� � J ��C �-* 4��� � 	�&�)���!� ��(� � J ?�DD (
 3.�
	� D,F3�55* �


���	��
��� �! ��� �	�
��&&��� 
!&�� $��
�
 �� ��� �
&� ��� ��� $!	�, �� � J �D �-

��� �
&� $��
� �
 
��&& � �	�
��&&��� 
!&��* 4��&� ��� �!�.��� $��
� �
 � &�2
��, ��

���
 ��
� 3.�
	� D,F3�55* �4! ��
����� 	�&�)���!� ��(�
 �$$��	* �!		�
$!����� �! �4!

��1�	��� 	�&�)���!� (������
(
, ��� &!���	 �!($!���� 	�&�)���!�* �� J ?�@ (
*

�
 ���	��
��� �! ��� �
&� �	�
��&&��� $��
� !/ ���	!�������, ��� 
�!	��	 	�&�)���!�

�!($!����* �� J DC�F �
* �
 �!! 
&!4 �! 	�$	�
��� ��� &�2
�� $��
� 	�&�)���!� �� ���

$!	�, �!4���	* �� �
 ��!4� ���� /!	 ��$!&�	 &�2
��
 �!�.��� �� ���!#
��&� $!	�
* ���

(!&��
&�
 �� ��� �!����� &���	 
�!4 � 
&!4�	 	�&�)���!� ������!	* !� ��� !	��	 !/



G�

?��� 
 HBG* ?��* ?�?I, ��

* ��� 
�!	��	 	�&�)���!� �!($!���� �
 �!�
�
���� 4��� 

��

� ������!	 !/ ��� �!����� &���	, ��� �����
 /	�� ���	�� ��&�
&���!� /!	 (������ ��

�	�$���� ��� ��� "%� 
�
�� �� =��	&!!$ ��� ��� ��	��� HCGI ���&��� 4��� 4���	

�� $!	!

 
�&��� �&
! 

$$!	� ��� ���4 ���� ��� (!&��
&�
 �� ��� �!����� &���	 ������

��1�	���&� ���� ��� ��!
� �� ��� $!	� ����	�!	,

;� �&
! !�
�	��� �4! 	�&�)���!� (������
(
 /!	 ��($�	��
	�
 �	����	 ���� � J

A�F �-* !�� �!		�
$!����� �! ��� 	�&�)���!� !/ ��� (!&��
&�
 �� ��� �!����� &���	 ��

��� $!	�
 ��� ��� !���	 3�� ��� 	���� !/ ?��� 
5 �	�
��� ����

� !/ %;� $!&�	�����!�,

;� �!�� ���� �� ���
 
�
��* 4� 4�	� 
���&� �! 	�
!&�� ��� %;� 	�&�)���!� �!($!����

/	!( ��� �	�
��&&��� $��
� 	�&�)���!�,



����
�� '

������ 
�� ��"�	�����
 �� �

�	���	 ����� �������

������&�* 6����! ��, �&, HG�* G?I 
�
���� /	������ !/ --&� �� ��������� ��	�!� .��	




��� ��1�	�����& 
������� ��&!	�(��	� 3��-5* ��� 	�$!	��� �� �&�����!� �� �� /!	

��� �!�.��� 
�
��(* ��

 ��	�/���� ��� $	������!� (��� �� 
�(
&���!�
 HD@* GCI, ���

�
��!	
 �	�
�� ����* �
� �! ��� ���� ���
��� !/ �!��&���&� �!���� ��	�!� ��!(
 ��

�	�$����* ��� >
��#4�&& ����	����!� �
 &�	�� ��� ����� ��� !�
�	����!� �
 �!�
�
����

4��� ��� $	���!

 
�(
&���!� 
�
���
, �� � ��1�	��� 
�
��* �&�4��
��# �	��!4���

�� �&, H�I 
�
���� ��� �1��� !/ �!�.���� --&� �� 
�&���#��
�� $!	�
 3-+� ��� �Z-=�5

���� ���� � 	����	 4��� >
��#4�&& ����	����!�* ��� !�
�	��� � ��$	�

�!� !/ ���

(�&���� ��($�	��
	�, ���
� �)$�	�(����& 
�
���
 $	!����� �� !��	�&& $���
	� !/

��� �1��� !/ ��� >
��#4�&& ����	����!� !� ��� (�&���� !/ �!�.��� --&�* �	�4��� �

$�	�&&�& 4��� ��� 
�(
&���!� 
�
�� !/ %�����	� ��� �
����
 HD@I, �� !	��	 �! /
	���	

�&
������ ��� �1��� !/ ��� $!	� 4�&& ����	����!� �� �
 ����

�	� �! 
���	
���� ���

���!(!������� !/ ��� >
�� 
�	
��
	� �� ��� �!�.��� 
$���, �� ��� /	�� ���	�� 
�
��

��
�	���� �� ���$��	 �* ��� $	�
���� !/ � ���	(!����(���&&� 
���&� ����	(������

GC



GD

$��
� &���� ���4��� ��� &�2
�� $��
� ��� ��� 
!&�� $��
� 4�
 �
���&�
��� �� � 	��!	!



(����	, ��� 
�
�� &�� �! ��� �!��&

�!� ���� ��� �!����� &���	
 3��� &���	
 �&!
�
�

�! ��� $!	� 4�&&
5 /	���� �� � �����	 ��($�	��
	� ���� ��� ����	 &���	
* ��� ��



��� ����	(������ $��
� ��
 ��� 
�	
��
	� 

�� ���� ��� �!����� &���	
 �	� �	�
��&&���

4��&� ��� ����	 &���	
 �	� &�2
��#&���, ��� �1��� !/ ��� /	������ !/ ��� �!����� &���	
 ��

�� �&������ ��($�	��
	� �!($�	�� �! ��� ����	 &���	
 ��

�
 � 
����.���� �������!�

/	!( ��� &����	 ������!	 $	������� �� ��� ����
#��!(
!� �2
���!� �� ��� ��
� !/


(�&&�	 $!	�
 HG?I 3� � A��� 5,

�&�4��
��# �	��!4��� ��� �!#4!	��	
 ����($��� �! ���	����	��� ��� (�&����L/	������

�	��
���!� /!	 � ��$!&�	 >
��* ���	!������� �!�.��� �� �!��	!&&�� $!	� �&�

 !/ ��1�	#

��� $!	� 
���
* 

��� ��- ��� ���&���	�� 	�&�)���!� 
$���	!
�!$� H�I 3
�� ���$��	 D5,

��� ��$	�

�!� �� ��� (�&���� ��($�	��
	� /!&&!4�� ��� ����
#��!(
!� �2
���!�

/!	 $!	� 
���
 &�	��	 ���� @�A �(M �!4���	* 
����.���� �������!� 4�
 !�
�	��� /!	

� 
(�&&�	 $!	� 4����, ��� 	�

&�
 /	!( �!�� �)$�	�(���
 4�	� �� �!!� ��	��(���,

��� �
��!	
 �&
! (��� � 2
���������� �
��(��� !/ ��� 	!����!��& 	�&�)���!� ��(� ��

��� >
�� ��� �	�
��& $��
�
 �� .����� ��� �!($&�) $�	(�������� �� J ��3:5 � 1���3:5

(��

	�(���
 �! ��� ����� ��
$�	
�!� �2
���!�, �� ������!� �! ��� &�2
�� ��� �	�
#

��& $��
� 	�&�)���!�* � ���	� 	�&�)���!� �!($!���� 4�
 !�
�	���* ���� 

$$!	��� ���

�)�
����� !/ � �!����� &���	 4��� ����(�� $	!$�	���
 ���� 4�	� (!	� &�2
�� &���* ���

��1�	��� /	!( ��� ����	 &���	
 �
 /!
�� �� ��� $	���!

 
�
���
,

��� �)$�	�(����& 
�
���
 ���!&���� )#	�� ��1	����!� �
 4�&& �
 "%� (���!�
*

��� ��� 
�(
&���!� 
�
���
 ���!&���� /	�� ���	���
* �
���&�
� ��� $	�
���� !/ � 
���&�

����	(������ ���!(!����!

 �!�.��� $��
� ���� ��
 �($!	���� �!�
�2
����
 /!	

��� ���
	� !/ ��� $��
� �	��
���!�* �
 4�&& �
 ��� 
��/� �� ��� /	������ ��($�	��
	�
,



GA

��� �)$�	�(���
 �!�� !� 
�&��� ��
�� $!	�
 34����	 4�&&#>
�� ����	����!�5 H�* ?��I

�!��&
�� ���� ��� �!����� &���	
 /	���� �� � &!4�	 ��($�	��
	� ���� ��� ����	 &���	


4��&� ��� 
�(
&���!� 
�
���
 ���!&��� �	�$���� $!	�
 3
�	!�� 4�&&#>
�� ����	����!�5

$	����� ���� ��� �!����� &���	
 /	���� �� �� �&������ ��($�	��
	� �!($�	�� �! ���

����	 &���	
,

�� ���
 ���$��	* !
	 ��( �
 �! ����&!$ � �&!��& $��
� ����	�(* ���� ���!	$!	���


��� ����	
� /	������ ������!	 ��
�	���� ��!��* ��� �!�
!&����� !
	 
���	
������� !/

��� /	������ $���!(��!� �� �!�.��� 
�
��(
, ;� ��
�	��� �� !���	 �$$&�����!� !/

��� �����
 /	�� ���	�� (���!� �! 
�
�� ��� �1��� !/ ��� >
��#4�&& ����	����!� ���	��

!� ��� 
��/� !/ ��� /	������ ��($�	��
	� ��� !� ��� >
�� 
�	
��
	�, -!		�
$!�����


����
 ���!	� �
 

�� �! (�$ !
� ��� �&!��& /	������ ������!	 !/ � �����	�#8!��
 3�85

>
�� �� (!��& 
&��#
��$�� $!	�
 !/ ��	���� >
��#4�&& ����	����!� 
�	�����
, �
���

�8 $�	�(���	
 .���� �! ���	(!$��
���& $	!$�	�� ������!	* ��� 2
�&������� /	������

������!	 /!	 � ��	���� !/ >
��
 ��� ���!#$!	!

 (���	��&
 �
 $	������� 

��� � �&!��&

/	������ ����	�(,

��� ������	��� �
	���

;� $�	/!	(�� �	��� -��!����& %!��� -�	&! 3�-%-5 
�(
&���!�
 !/ �����	�#8!��


(������ ��
!	��� �� 
&�� 
��$�� $!	�
 !/ 4���� � J @�A��� * � ����� ��.��� �


��� $�	$�����
&�	 ��
����� ���4��� ��� $&���
 $�

��� ��	!
�� ��� �
�&�� !/ ���

.	
� &���	 !/ (!&��
&�
 ���� (��� 
$ ��� $!	� 4�&&
 !/ ��� 
&�� 
��$�� $!	�, ���

����	����!� ���4��� ��� ��
!	��� >
�� (!&��
&�
 �
 (!��&�� 

��� ��� �����	�#

8!��
 3?�*F5 $!������& 4��� 
��� ��� ���	�� $�	�(���	
 ��!
�� �! ��
�	��� (������

3��� J ��CG? �(* ����	� J ?DG�? 65, ��� $!	� 4�&&
 �	� (!��&�� �
 � �!����

( !/



GF

�8 (!&��
&�
 

��� ���9?�#D#C: ����&� $!������& HAC* ADI 3�2
���!� �,?5, �!	 � �����

$!	� 4����* �* ��� �!��& $!������& ���	�� /	!( �!�� 4�&&
 �
 ����� �� �2
���!� 3�,�5,

��� 
�	����� !/ ���	����!� !/ ��� $!	� 4�&&
 	�&����� �! ��� >
��#>
�� ����	����!� �


����	(���� �� ��� �!�Æ����� � J
!�"��#����

"��
�� �2
���!� �,?, ��	!
��!
� ��� 
�
��

��� >
��#>
�� ����	����!� 4�
 ��$� .)�� ��� ��� $�	�(���	
 /!	 ��� 4�&& $!������&

4�	� ��	���, ��) ��1�	��� 
��
 !/ $�	�(���	
 4�	� ��!
�� /!	 $!	� 4�&& ����	����!�

���� 	����� /	!( � $
	�&� 	�$
&
��� 4�&& �! � 
�	!��&� ���	������ 4�&&M 
�� ���&� A,?,

��� 
�(
&���!� 	
�
 4�	� $�	/!	(�� �� ��� �	��� ���!����& ��
�(�&�* .)��� ���

���(���& $!������& �* ��� �!&
(� " !/ ��� $!	� ��� ��� ��($�	��
	� � , ��� ��#

(��
�!�
 !/ ��� 	����&����	 
�(
&���!� ��&& 4�	� ?���� � ?���� � � /!	 (!
� $�	�

!/ ��� 
�
��* �!4���	 4� �&
! $�	/!	(�� � 
�
��( 
��� 
��&��� 
�
�� ���� ���!&���


�
��( 
���
 �
 &�	�� �
 D�����D������, ��� 
�
��( ��$���&&� �!������� 
$ �! @��

��
!	��� (!&��
&�
 3
$ �! ?���� (!&��
&�
 /!	 ��� ��
� !/ ��� &�	��
� 
�
��( 

��

�� ��� 
�
��( 
��� 
��&��� ���&�
�
5, +�	�!��� �!
���	� �!�����!�
 4�	� �($&!���

�� ��� �4! ��(��
�!�
 ��.���� ��� $&��� !/ ��� $!	� 4�&&
, ��� 
�(
&���!� 4�



�� 
$ 

�� ���� ��
�	��!�* ��&���!� ��� ��
$&���(��� (!��
 4�	� ����($��� 4���

�2
�& $	!����&���* ��� ��� ��
$&���(��� 
��$ 4�
 ��<

��� �! ���� � A�R $	!����&#

��� !/ ����$�����, ���	(!����(�� $	!$�	���
 4�	� ���	���� !��	 ?��#?��� (�&&�!�

�������
�& %!��� -�	&! 
��$
, ��� &����� !/ ��� 
�(
&���!� 4�
 ��<

��� 

�� ����

� (���(
( !/ ./�� ��(�
 ��� ���	��� �
(��	 !/ $�	���&�
 �� ��� 
�
��( 4!
&� ��

��
�	��� ��� ��&���� �
	��� � 
���&� 
�(
&���!� 	
�, ;� �!�� ���� ��� ��!(��	�

!/ ��� 
�(
&���!� �!) �� !
	 
�
�� �
 �!� �!((��

	��� 4��� ��� �	�
��& 
�	
��
	�

�� ��� �!�.��� 
!&�� $��
�, �!4���	* �� 4�
 ��

	�� ���� ��� 
�(
&���!� �!) 
���

4�
 &�	�� ��!
�� �! ��!�� ��� �	��/���
 �
� �! ��� ���!((��

	���&��� ���4��� ���


��$� !/ ��� 
�(
&���!� �!) ��� ��� �	�
��& 
�	
��
	� HG?I, ;� ���� 

�� � /	��



G@

���	�� (���!� ���� 	�&��
 !� ��� ��&�
&���!� !/ ��� �����
 /	�� ���	�� �
 � /
����!�

!/ �� �1������ �!�� !	�������!��& !	��	 $�	�(���	* K* 

��� �-%- 
�(
&���!�
 �


��
�	���� �� ���$��	 �,

��
 '�
�
�	��� �
��%�	��� ��
�	�������

��� ��$��������* ** ��� ��� ������� &!

* ���3Æ5* !/ ��� ��$����!	 .&&�� 4��� ��#

�	!������� ���4��� ��� $&���
 4�	� (��

	�� �� ��� /	�2
���� 	����* : ���4���

? �� # ?� %��* /!	 ��	�!

 ��($�	��
	�
 H�I, �!	 ��� ��
� !/ ���	!������� �!�.���

�� ��������� ��	�!� .��	
 3�-�5* ��� 
�($&� 4�
 ���	!�
��� ���4��� ��� ��$����!	

$&���
 �
 � 


$��
�!� !/ $!	!

 $�	���&�
 �� $
	� ���	!�������, ��� �!��	��
��!�


�! ��� �!($&�) 	�&����� $�	(�������� �� J �� � 1��� 4�	� ����	(����, ��� �&��#

�	!��
 4�	� �&!���� 

��� � ���&���	�� 3��>!�5 /!	 
�($&�
 �!�������� ��� �-�* �


��� 


$��
�!� 4�
 �!��
�����, ��� ����� ��
$�	
�!� 	�&���!� /!	 �� �
!&���� ��$!&�

	!������ �� � ��
�!

 (���
( 
���	 �&��	������ �&���	�� .�&� 4�
 

�� �! ��&�
&���

��� !	�������!��& 	�&�)���!� ��(� /	!( ��� $�	(�������� ��
$�	
�!� 
$���	
( H�I 3
��

���$��	 D5,

��� �
���	�

��� �����
 /	�� ���	�� /!	 ��� �!�.��� (������ 4�
 ��&�
&���� �
 � /
����!� !/ ���

!	��	 $�	�(���	 K /!	 ��1�	��� ��($�	��
	�
 ��� ��1�	��� $!	� (!��&
, ��� ��1�	#

��� $��
�
 �	� ������.�� �� ��� ��1�	��� (���(� �� ��� �����
 /	�� ���	�� �
	��
,

���� $��
� �
 ���	����	���� �� ��&�
&����� ��� ���	��� ��&
� !/ ��� !	��	 $�	�(���	

��� ��� �4!#��(��
�!��&* ��#$&��� $��	 �!		�&���!� /
����!�
 �� ���� !/ ��� (!&��
&�	

&���	
 �� �!�
�	������ ��� $��
� 
$��� �	�<���!	� 

�� ���� !�&� �!�.�
	���!�
 4�!
�



GG

���	��� ��&
� !/ ��� !	��	 $�	�(���	 &�� �� ��� ��� 	���� K���	����� ��� K���	����� !/

��� $�	���
&�	 $��
� �� �!�
���	���!�* �
 
�($&��, ��� ��&�
&���� ���	���
 ��� $��	

�!		�&���!� /
����!�
 �	� ��
��
����� �! ��� �)��� ��&
�
 !/ K���	����� ��� K���	�����

��!
��* �
 �!�� !/ ���( 4�&& &�� �&!
� �! ��� �!		�
$!����� &!��& (�)�(
( �� ���

�����
 /	�� ���	�� /
����!�, ��� 	���!� �	!
�� ��� &!��& (�)�(
( �� ��� ���#

��
 /	�� ���	�� �!		�
$!��
 �! &!4 $	!����&��� �!�.�
	���!�
 ���� ���� ���&����&�

�!��	��
��!�
 �! ��� ���	��� ��&
� !/ ��� ���	(!����(�� $	!$�	�� �� 2
�
��!�,

��� 
�
��(
 
�
���� ��	� �	� 

((�	���� �� ���&� A,?, ��� �����
 /	�� ���	��

/
����!�
 �	� $&!���� /!	 /!
	 ��1�	��� (!��&
 !/ ��� $!	� 4�&&
 �� .�
	� A,?, ���

(���(
( ���� !��
	
 �� ��� ��&
�
 !/ !	��	 $�	�(���	 ���	 ��	! �!		�
$!��
 �! ���

&�2
�� $��
�, ��� (���(
( �&!
� �! �� !	��	 $�	�(���	 ��&
� !/ ?�� �!		�
$!��
 �!

��� �	�
��&&��� $��
�, �!	 ��	���� $!	� (!��&
 �� ����	(������ $��
� &��
 ���4���

��� &�2
�� ��� ��� �	�
��&&��� $��
�, ��� ��($�	��
	� �� ���� ��
� �
 ��!
�� 

��

���� ��� /	�� ���	�� ��1�	���� ���4��� ��� ����	(������ $��
� ��� ��� &�2
�� $��
�

!	 ��� �	�
��&&��� $��
� 34���� ���	 ��
 � &!4�	 /	�� ���	��5 N��� �
 � (���(
(,

N��� J %�� �X�� � X��� 3A,?5

X� J X��� �/ X��� � X��$

X� J X��$ �/ X��$ � X���

�� �2
���!� A,? 9&�2:* 9�	�: ��� 9���: 	�/�	 �! &�2
��* �	�
��& ��� ����	(������ $��
�


	�
$������&� ��� ��� /
����!� %�� � �� (���(���
  4��� 	�
$��� �! � ,

�!	 	�$
&
��� ��� 4���&� ���	������ 4�&&
* ��� ����	(������ $��
� �
 �� ��
�

(���
���&�, �!	 
�	!��&� ���	������ 4�&&
* ��� ����	(������ $��
� �)�
�
 �
 � ���	#

(!����(���&&� 
���&� $��
� /!	 � ��	���� 	���� !/ ��($�	��
	�
, ��� $&!� !/ N���



GB

−0.5 0.0 0.5 1.0
Φ

−20.0

−10.0

0.0

10.0

20.0

30.0

40.0

Λ
 [Φ

]  
/ k

B
T

α=0 (Hard wall)
T=60 K

(a)

3�5

/ k
 T

0.0 0.2 0.4

T=84 K

0.6 0.8

0

4

8

12
Λ

[Φ
]

Φ

=0.34

(b)

α

3�5

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8

(c)

5

10

15

Φ

/ k
 T

A
B

C

Λ
[Φ

]

=0.68α
T=96 K

3�5

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Φ

−10.0

0.0

10.0

20.0

Λ
[Φ

]/
k B

T

α=2.14 (Graphite)
T=113 K

(d)

A

B C

3�5

���
	� A,?' ��� �����
 /	�� ���	�� �
 � /
����!� !/ ��� !	��	 $�	�(���	 /!	

�8 (������ �� ��1�	��� $!	� (!��&
 4��� 3�5 � J � �� � J F� 6* 3�5 � J ��CD ��

� J GD �* 3�5 � J ��FG �� � J BF �* 3�5 � J ��?D �� � J ??C �,



B�

��	


 ��� 	�&����� 
�	����� !/ ��� >
��#4�&& �! ��� >
��#>
�� ����	����!� � �
 
�!4�

�� .�
	� A,�, �!	 ��&
�
 !/ � &�

 ���� �,DG* N��� �
 �&4��
 $!
�����* ��� ��

 !�&�

�4! ���	(!����(���&&� 
���&� $��
�
 �)�
�* &�2
�� ��� �	�
��&&���, �!	 ��&
�
 �	����	

���� �,DG* ��	�� 
���&� $��
�
 �)�
� �� ��� 
�
��(, �!	 ��� ��
� !/ ��� $
	�&� 	�$
&#


��� $!	�* ��� ��
!	��	�� $��
� �)�
�
 �
 � ��	�� ��(��
�!��& &�2
�� ��� ��� !	��	��

$��
� �
 � /�� �	�
��&, ��� ���	��
� �� � ��&
� /!	 ��� $!	� (!��& ���
��
 &���	��� ��

��� 
�
��(* ��
����� (!&��
&�	 &���	
 /!	(��� $�	�&&�& �! ��� $&��� !/ ��� $!	� 4�&&
,

�� ���
� ��
�
 ��� �������
�& (!&��
&�	 &���	
 �)�
� �
 � 2
�
�#�4!#��(��
�!��& &�2
��

�� ��� ��
!	��	�� $��
� ��� �
 �4!#��(��
�!��& ��)��!��& �	�
��& �� ��� �	�
��&&���

$��
�, ��� ����	(������ $��
� �
 � $�	���&&� !	��	�� $��
�, �� ��� ��
� !/ � 4���&�

���	������ $!	�* ��� �!����� &���	
 3�,�,* ��� &���	
 ��<����� �! ��� �4! $!	� 4�&&
5

�	� &�2
��#&��� 4��&� ��� ����	 &���	
 �	� �	�
��&&��� 3
�� .�
	� A,C3�55M ��

 ��� �!�#

���� &���	
 /	���� �� � &!4�	 ��($�	��
	� �!($�	�� �! ��� ����	 &���	
, �!	 ��� ��
�

!/ � 
�	!��&� ���	������ $!	�* ��� ����	(������ $��
� �
 ���	����	���� �� �	�
��&&���

�!����� &���	
 ��� &�2
��#&��� ����	 &���	
M �� ���
 ��
� ��� �!����� &���	
 /	���� �� �

�����	 ��($�	��
	� �!($�	�� �! ��� ����	 &���	
 3.�
	� A,C3�55, ��� 	���	
�& !/ ���

/	������ ������!	 !/ ��� �!����� &���	
 !��
	
 /!	 � ��&
�
 ���4��� �,GA ��� ?,?A,

��� �	!

!��	 !/ ��� �	�����
 !/ ��� �	��� /	�� ���	�� !/ ��� &�2
��* ����	(������

��� ��� �	�
��& $��
�
 ����	(���
 ��� /	������ ��($�	��
	� !/ ��� �!����� &���	
 �


4�&& �
 ��� ����	 &���	
, ��� ��&
�
 !/ ��� /	������ ��($�	��
	� �
 � /
����!� !/

��� 
�	����� !/ ��� >
��#4�&& ����	����!� $�	�(���	 � �	� 

((�	���� �� ���&� A,?,

��� �
&� /	������ ��($�	��
	� !/ �8 (������ �
 ?�?�D 6, �� �
 �&
! !�
�	��� ���� /!	

4���&� ���	������ $!	�
 3� � ��GA5 ���	� �
 � ��$	�

�!� �� ��� /	������ ��($�	��
	�

��� /!	 
�	!��&� ���	������ $!	�
 3� � ?�?A5 ���	� �
 �� �&�����!� �� ��� /	������

��($�	��
	�* 4��� �!($�	�� �! ��� �
&�,



B?

0.0 1.0 2.0 3.0
α

−10.0

10.0

30.0

∆
m

in
 /

 (
K

J 
/ 

m
ol

)

���
	� A,�' ��� $&!� 
�!4
 N��� �
 � /
����!� !/ �, ����!�
 4��� �������� ��&
�
 !/

N��� �!		�
$!�� �! ��� $	�
���� !/ � ���	(!����(���&&� 
���&� ����	(������ $��
�

�� ��� 
�
��(

���&� A,?' �
((�	� !/ +!	� %!��&
 0 �	������ ��($�	��
	�


+!	� ;�&& %!��& ;�&& ��	�����* � ����* �!����� &���	
 ��L6* ����	 &���	


 
&� # # ?�?,D

%!��& ? � # DG,�

%!��& � �,CD FF,� @D,�

%!��& C �,FG @G,� GF,�

%!��& D �,GA ?�B,� ?�C,�

%!��& A ?,FA ?��,� ?�B,�

%!��& F �,?D ?�C,� ??C,B



B�

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
r / nm

0.0

2.0

4.0

6.0

8.0

g(
r)

Contact Layer

Middle Layer

T=86 K

3�5

0.0 0.5 1.0 1.5
r / nm

0.0

2.0

4.0

6.0

8.0

g(
r)

Contact Layer

Middle Layer

T=123 K

3�5

���
	� A,C' +&!� 
�!4
 �#�* ��#$&��� $��	 �!		�&���!� /
����!�
 �� ��� (!&��
&�	 &���	


�!		�
$!����� �! ��� ����	(������ $��
� /!	 �8 (������ �� � 3�5 4���&� ���	������

$!	� 3� J ��FG* � J GF 65 ��� 3�5 
�	!��&� ���	������ $!	� 3� J ��?D* � J ?�C 65,



BC

�!	 � �8 >
�� �!�.��� �� � 
&�� $!	� ������ � �!����

( 9?�#D#C: $!������& 4�&&
*

��� �!�.�
	���!��& $�	����!� /
����!� �� ��� ���!����& ��
�(�&� ��!�.�3'
 "
 � 5*

�
 ����� ��*

��!�.� J

� �

�

�$��
� �)$

�
� ?

� �
 3$��

�5 � �

� �
�3$��

�5

�
3A,�5

4��	� ��� �����	���!� �
 !��	 �&& $��* �,�,* $��
 $��
 $�� ���,* ' �
 ��� �
(��	 !/ (!&��
&�


�� ��� 
�
��(* " �
 ��� �!&
(� !/ ��� 
�
��(* $�� 	�$	�
���
 ��� 
$����& �!!	������


!/ (!&��
&� 1* [ 7 ���!
��
 /!	 ��� >
��#>
�� ����	����!� ��� [�7 ���!
��
 /!	 ���

>
��#4�&& ����	����!�, ��

*

��!�.� J ��!�.�H'
 " �
 � �
 �
 ��� 
 ���I 3A,C5

��$���& >
�� ��� $!	� 
�
��(
 ���� 
�(�&�	 ��� ��� ��� ��&
�
 /!	 
(�&& ��
!	����

(!&��
&�
* ��� /!	 � ��		!4 	���� !/ ���
� 
��� $�	�(���	
* � �
 � 4��� /
����!�

!/ ��� ��� ���, ��

* /	!( ��� $	����$&� !/ �!		�
$!����� 
����
 H?�CI* �! � �!!�

�$$	!)�(���!� /!	 
(�&& ��
!	����
*

W� � W�H'
 " �
 ��
 � �
 �I ���
 3A,D5

� �� � � �� H�
�
 �I

�!	 � �8 >
�� �!�.��� �� � (!��& 
&�� $!	� 4��� :?�#D#C: $!������&* �2
���!� A,D

�($&��
 ���� ��� �!($&��� $��
� ������!	 ���&
���� ��� /	������ ��($�	��
	� �
 $	�#

������&� /	!( ��� ��!4&���� !/ ��� �����
 /	�� ���	�� �
 � /
����!� !/ ��� !	��	

$�	�(���	 ��� ��($�	��
	�, ��� ��&
� !/ � �!�����	 4��� 	�

&�
 

�� �
 ��!
� ��

.�
	� A,?* �� 	��
��� ��	���&�
* ��� �� 

�� �! $	����� ��� /	������ $	!$�	���
 !/ ���

$�	���
&�	 �8 
�
��( 
���	 �!�
���	���!�,

�� !	��	 �! $	����� ��� /	������ $	!$�	���
 !/ 	��&�
��� >
��L$!	� 
�
��(
* ���

	�
$������ >
��#>
�� ��� >
��#4�&& ����	����!�
 �	� �$$	!)�(���� 

��� ��� �8 $!#

������& ��� ��� 
&�� $!	� (!��&, ��� �8 $�	�(���	
 /!	 ��� >
�� �	� ��!
�� �!



BD

���&� A,�' +!������& ���	�� $�	�(���	
 /!	 >
��#>
�� ����	����!�


�&
�� �8 $�	�(���	
 +	!$�	�� .����

�����(* ����3	��5

������ �����

�	 C,D* ??B,G ��� ��	�& -!�1,

6	 C,F* ?@?,� ��� ��	�& -!�1,

Q� D,?* ���,� ��� ��	�& -!�1,

"� C,@* BF,� ��� ��	�& -!�1,

-�� C,G* ?DG,? ��� ��	�& -!�1,

-=� D,D* ?B�,� ��� ��	�& -!�1,

--&� A,?* CFF,� �	������ $!���

������� �����

�-& C,C* CF�,� ��
�!
���

�� D,?* C�D,� ��
�!
���

-���"=� A,@* D�A,� �	������ $!���

��������
 �����

"�� �,F* @??,� ��� ��	�& -!�1,

��= C,�* GGG,� ��� ��	�& -!�1,



BA

	�$	!�
�� ���	(!$��
���& ���� 3
��!�� ��	��& �!�Æ�����
 !	 ��
�!
���5 !/ ��� �
&�

��
, ��� $!	� (!��& $�	�(���	
* ���
 ���
 ��0N* �	� ��!
�� 

�� ���� (!&��
&�	


�(
&���!� 	�

&�
 !/ ��
!	$��!� !/ �8 ���	!��� (�����
 ��� �)$�	�(����& 	�

&�
 ��

@@ 6,  �
�� !� ��� .���� $!������& $�	�(���	
* ��� ��&�
&���� ��&
� !/ � �
 

�� �!

$	����� ��� /	������ ��($�	��
	�
 !/ ��� �!����� &���	
 �
 4�&& �
 ���� !/ ��� ����	

&���	
* ��� �&
! ��� 
�	
��
	� !/ ��� �!�.��� >
�� �� ��	�!

 $��
�
, ��	�� ��1�	���

�����!	��
 !/ >
��
 4�	� ��!
��' 
�($&� >
��
* ��$!&�	 >
��
 ��� ���	!��� �!�����

>
��
, ��� �8 $�	�(���	
 ���� 	�$	�
��� ��� >
��#>
�� ����	����!� /!	 ���
� >
��


�	� ����� �� ���&� A,�, �!	 ��$!&�	 ��� ���	!��� �!����� >
��
 ��� �$$	!)�(���!� !/

��� >
��#>
�� ����	����!� �� � �8 $!������& �
 � �	�
��� !��* �!4���	* ��� $	�������

/	������ ������!	 �
 �)$����� �! �� 2
�&�������&� �!		���, �4! ��1�	��� (!��&
 !/


&�� $!	�
 �	� �!�
���	��' � 
�	!��&� ���	������ $!	� 4��� ����	����!� $�	�(���	


��!
�� �! (!��& �	�$����� ��	�!� $!	�
* ��� � 4���&� ���	������ $!	� (!��&�� !�


�&��� 4�&&
, ��� 
��� $�	�(���	 ��� �! �� 

�� �� ��� ?�#D#C $!������& �
 �����

�! �� 3��� P ���5��, �!	 
�($&� >
��
* ��� ���	�� $�	�(���	 ��� �
 ��&�
&���� �


3��� ���5
�%�* �!�
�
���� 4��� ��� �!	����# �	��&!� (�)��� 	
&�, �!	 ��$!&�	 ��� ��#

�	!��� �!���� >
��
* ��� �8 >
��#>
�� $�	�(���	
 ����� �� ���&� A,� ���&
��* ��


!(� �$$	!)�(���* ���	���� /�
��!�* ��� �1���
 !/ ��	��� �&���	!
����� ��� ���
���!�

����	����!�
, ��� 

� !/ ��� ��� ��&
�
 ����� �� ���&� A,� �� ��� �!	����# �	���&!�

	
&�* 3��� ���5
�%�* �! �
��(��� ��� �
 ���	�/!	� �!� �$$	!$	����, ;� �)$��� ��	��� �&��#

�	!
����� ��� ���
���!� ����	����!�
 ���4��� 

�� >
�� (!&��
&�
 ��� ��� 4�&& �! ��


(�&&* ��� 4� ���	�/!	� ���&��� ���(, ��� �8 >
��#4�&& ���	�� $�	�(���	 �
 �����

�! ��*

��� J 3�
��
$�	
�!�
�� � ���5

��� 3A,A5

4��	� �
��
$�	
�!�
�� �
 ��� �8 $�	�(���	 ��&
� ���� 	�$	�
���
 !�&� ��� ��
$�	
�!�



BF

�!��	��
��!�, �!	 �-&* ��* -���"=� ��� "��* ��� ��&
�
 !/ �
��
$�	
�!�
�� .���� �!

��� ��!��(���	 $!������& H?�DI 4�	� 

�� �� �2
���!� A,A* 4��&� /!	 ��= ��� ��&
�

.���� �! ��� �+-#� (!��& 4�
 

��, ���
� ��&
�
 �	� ����� �� ���&� A,C, ����	����!�

$�	�(���	
 ���� ���	����	��� ��� $!	� 4�&&
 �	� ����� �� ���&� A,D,

��� �&!��& /	������ ����	�( /!	 ��$���& >
��L$!	� 
�
��(
 �
 ����� �� .�
	� A,D,

���� >
�� �
 $&���� !� ��� ��	����& �)�
 ��$������ !� ��� $!	!

 (���	��& �� 4����

�� �
 �!�.��� ��� ��� � ��&
�, ��� 
�
��(
 ���� &�� �� 	���!� ? 3� � ?�?A5* 
�!4

�� �&�����!� �� ��� /	������ $!��� ��� �	� ���	����	���� �� �� ����	(������ $��
�

4��� /	!��� �!����� &���	
 ��� >
��#&��� ����	 &���	
, ��
��(
 4��� &�	��	 ��&
�
 !/

� ���� � &�	��	 �&�����!� �� /	������ ��($�	��
	�, ��� 
�
��(
 ���� &�� �� 	���!� �

3��A � � � ��GA5* 
�!4 � ��$	�

�!� �� ��� /	������ $!��� ������!	 ��� ���� ��

����	(������ $��
� 4��� >
��#&��� �!����� &���	
 ��� /	!��� ����	 &���	
, ��� 
�
��(


���� &�� �� 	���!� C 3� � ��A5 �&
! 
�!4 � ��$	�

�!� �� /	������ $!��� �
� ����

�	� ���	����	���� �� �� ����	(������ $��
� ���� �
 (���
���&�, ��

* ���
� 
�
��(


���� !�&� �4! �	
� ���	(!����(�� $��
�
 3&�2
�� ��� �	�
��&&��� 
!&��5, �� 	���!�
 �

��� C* 
(�&&�	 ��&
�
 !/ � &��� �! &�	��	 (�����
�� !/ ��� ��$	�

�!� �� ��� /	������

��($�	��
	�, ��� ��
��� &��� 	�$	�
���
 ��� �!
���	� ���4��� 	���!�
 � ��� C,

��� �!
���	� ���� 
�$�	���
 	���!�
 ? ��� � �)����
 ���4��� ��� �4! �!���� &���
,

��

* 
�
��(
 /�&&��� �� ���
 �!
���	� 	���!� ��� �����	 
�!4 � ��$	�

�!� !	 ��

�&�����!� �� ��� /	������ ��($�	��
	� !� �!�.��(��� �
� ��� (�����
�� !/ ��� 
��/�

4�&& �� �&!
� �! ��	!,



B@

���&� A,C' �&
��#>
�� ����	����!� $�	�(���	
 

�� �! ��&�
&��� ��� >
��#4�&& ����	#

����!�


�&
�� (!��& $�	�(���	


������ ����� �����(* �
��
$�	
���
�� �3	��5

�	 �8 C,D* ??B,G

6	 �8 C,F* ?@?,�

Q� �8 D,?* ���,�

"� �8 C,@* BF,�

-�� �8 C,G* ?DG,?

-=� �8 D,D* ?B�,�

--&� �8 A,?* CFF,�

������� ����� �����(* �
��
$�	
���
�� �3	��5* �L�����

�-& ��!��(���	 C,C* C�@,�* ?,�C

�� ��!��(���	 D,?* C�D,�* �,?

-���"=� ��!��(���	 A,@* �FA,�* D,�

��������
 �����

"�� ��!��(���	 �,F* C��,�* ?,A

��= �+-#� C,�* @A,�* ���	��




BG

2

NH3

H O2

NH3

C H NO26 5

C H NO26 5

N2 CO2

CH4

CCl4

CCl4

CO2

CH4

N2

0.0 0.5 1.0 1.5
r / nm

0.0

2.0

4.0

6.0

8.0

g(
r)

Contact Layer

Middle Layer

H O
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0

r / nm
0.0

2.0

4.0

6.0

8.0

g(
r)

Contact Layer

Middle Layer

α

0

1

2

Silica Graphite

HCl HI Xe

Kr

Ar

HI HCl

Xe

Kr

Ar

Two Phases

���
	� A,D' ��� .�
	� 	�$	�
���
 ��� �&!��& /	������ ����	�( /!	 ��$���& >
��
 �!�#

.��� �� 
�&��� ��� �	�$���� ��
�� $!	�
, ��� ��1�	��� 	���!�
 �� ��� $&!� ����

��1�	��� $��
� ������!	, �&
��#$!	� 
�
��(
 ���� ��&!�� �! 	���!� ? 3� � ?�?A5


�!4 �� �&�����!� �� /	������ ��($�	��
	� 4��� �!($�	�� �! ��� �
&�* 4��&� ��!
�

�� 	���!�
 � 3��A � � � ��GA5 ��� C 3� � ��A5 
�!4 � ��$	�

�!� �� /	������ ��($�	�#

�
	�, ��� $��	 �!		�&���!� /
����!� $&!�
 
�!4 ��� >
�� 
�	
��
	� !/ ��� ����	(������

$��
� �!		�
$!����� �! ��� $�	���
&�	 	���!�,



BB

���&� A,D' +!������& ���	�� $�	�(���	
 /!	 ��� $!	� 4�&&


+!	� ;�&& %!��& ����\;* ����3	��5 ���
�
��* N�\;

�	�$���� C,G?* �G,� �,A* C,C

��&��� �,@* �C�,� �,G@* �,�

��� '���������

��� �&!��& /	������ ����	�( 3.�
	� A,D5 $	�����
 ��� /	������ ��($�	��
	�
 !/ ���

�!����� ��� ��� ����	 &���	
 ��� ��� �!�.��� >
�� 
�	
��
	� �� ��� ��1�	��� $��
�


/!	 � ��	���� !/ >
��
 �� 
&�� $!	�
 4��� (!��& $�	�(���	
 �! 

�� 
�&��� ��� �	�$����

����	����!�
, �� �
 �&��	 ���� ��� 
�	����� !/ ��� >
�� 4�&& ����	����!� 	�&����� �! ���

>
��#>
�� ����	����!� 3�5 $&��
 � ��	� �($!	���� 	!&� �� ����	(����� ��� /	������

��($�	��
	� �
 4�&& �
 ��� 
�	
��
	� !/ ��� �!�.��� >
��, ��� �
��(���
 !/ ���

/	������ ��($�	��
	� /!	 (��� 
�
��(
 �	� �! �� 	���	��� �
 �$$	!)�(���* ����

�

!/ ��� 
�($&����� !/ ��� $!	� (!��&
 ��� ��� ����	����!� $!������&
 

�� �! $	�����

��� $��
� ����	�(, ��� �!($�	�
!� ���4��� 
�(
&���!� ��� �)$�	�(��� �
 �)$�����

�! �� �� ���	&� 2
���������� ��	��(��� /!	 ��� ��
� !/ 
�($&� >
��
 �� �	�$���� $!	�
*

/!	 4���� ��� $!	� (!��& ��� ����	����!� $!������&
 �	� ��
� 

����, �� ��� ��
� !/

$!&�	 ��� �#�!����� >
��
* �$$	!)�(����� ��� >
��#>
�� $!������& �
 �8 ��� &��� �!

2
���������� ��1�	����
M �!4���	 4� �)$��� 2
�&������� ��	��(��� 4��� �)$�	�(���,

�!	 ��� ��
� !/ 
�&��� ��
�� $!	�
* ��� /	������ ��($�	��
	� �� .�
	� A,D �
 �)$����� �!

�� �� !��	 �
��(���!� !/ ��� ���
�& �)$�	�(����& ��&
�
* �
 (!
� 
�&��� ��
�� $!	!



(���	��&
 3-+�* �Z-=�* %-%#D? ���,5 ���� ��&���	���& $!	� ��!(��	� ��
���� !/


&�� $!	� ��!(��	�, ��� ������!��& �!�.��(��� �
� �! ��� ��&���	���& ��!(��	� ��




?��

��� 
�(� �1��� �
 	��
���!� �� � ��&
�
* �
� �! ������!��& 
��	�� �!�
�	����
 !� ���

/!	(���!� !/ ��� �!�.��� �	�
��& $��
� H?�A* ?��I,

�)$�	�(����& 
�
���
 ���� ���� 	�$!	��� ���� �!�.	( ��� $	������!�
 !/ ��� �&!��&

/	������ ����	�(, ������	�
���� �� �&, HG�* G?I 
�
���� /	������ !/ --&� �� ���������

��	�!� .��	
 

��� ��1�	�����& 
������� ��&!	�(��	�* ��� !�
�	��� � &�	�� ���	��
�

3A@ �5 �� ��� /	������ ��($�	��
	� !/ ��� �!�.��� >
�� �!($�	�� �! ��� �
&�*

4���� �
 �!�
�
���� 4��� ��� $	������!�
 !/ .�
	� A,D, =���	 �)$�	�(����& 	�$!	�


!� /	������ !/ --&� �� -+� ��� �Z-=� $!	�
 3
�&��� �&�

�
5 

��� ��- H�I .�� �

��$	�

�!� �� ��� /	������ ��($�	��
	� 4��� �!($�	�� �! ��� �
&�, ���
� �	���
 �	�

�!�
�
���� 4��� ��� 4��� $!������& !/ ����	����!� �)$�	������ �� ��� --&� (!&��
&�


�
� �! ��� 
�&��� 4�&&
* ��� ��	�� 2
�&�������&� 4��� ��� $	������!�
 !/ ��� �&!��&

$��
� ����	�(, ��� �
��!	
 �&
! 
�
���� /	������ !/ ���	!������� �� 
�&��� ��
��

$!	�
 

��� ���&���	�� 	�&�)���!� 
$���	!
�!$� 3��5 H�I ��� /!
�� 
�(�&�	 �	���
 !�

��� ��$	�

�!� !/ ��� /	������ ��($�	��
	�* ���� ����� �!�.	(
 �! ��� $	������!�
 !/

��� �&!��& $��
� ����	�(, �� ������!� �! ��� /	������ ��($�	��
	�* ��� �� (��

	�#

(���
 !/ ��� 	!����!��& 	�&�)���!� ��(�
 !/ ��� ��$!&�	 (!&��
&�
 �&
! 
�!4�� ����

��� �!����� &���	
 ���� ��1�	��� ����(�� ��� 
�	
��
	�& $	!$�	���
 �!($�	�� �! ���

$!	� ����	�!	, ��� �
��!	
 /!
�� ���� ��� /	������ ��($�	��
	� !/ ��� �!����� &���	


3�
 (��

	�� �� ��� <
($ �� ��� ��&
� !/ ��� ���&���	�� 	�&�)���!� ��(�5 4�
 &�



���� ���� !/ ��� ����	 &���	
 3�
 (��

	�� �� ��� <
($ �� ��� ��&
� !/ ��� ���&��#

�	�� �!�
���� H?��* ?�FI5, ���
 ������!	 �($&��
 ���� ��� 
�	
��
	� !/ ��� �!�.���

����	(������ $��
� �� ��� 
�&��� ��
�� $!	�
 �
 ��� 
�(� �
 ���� !/ ��� ����	(���#

��� $��
� ��
�	���� �� .�
	� A,C3�5, �!&&!4��� ��� 
�
�� !/ �&�4��
��# �	��!4���

�� �&, H�I* 4� $�	/!	(�� ���&���	�� 	�&�)���!� 
$���	!
�!$� 
�
���
 !� ��� /	������ !/

���	!������� �� ��������� ��	�!� .��	
, �
� �! ��� �!��
����� ���
	� !/ ��� $!	�



?�?

(���	��&* ��� �&���	!��
 4�	� �&!���� 

��� � ���� .&( !/ ��>!� ��/!	� 
�
����� ���

/	�2
���� 	�
$!�
�, ��� �)$�	�(����& $	!���
	� �
 !
�&���� �� 
����!� A,�* ��� ��

(!	� �����& �� ��/, H�I, � $&!� !/ ��� ���&���	�� 	�&�)���!� ��(�
 �
 � /
����!� !/

��($�	��
	� �
 
�!4� �� .�
	� A,A /!	 ���	!������� �!�.��� �� ��� (��	!$!	�
 !/

��� �-� (���	��&, ��� �
&� (�&���� ��($�	��
	� /!	 ���	!������� �
 A,F -�&
�



��� �
 ���!��� �� ��� ��
��� ��	����& &���, �!	 ��� �!�.��� >
��* ��� �!		�
$!��#

��� /	������ ��� (�&���� ��($�	��
	�
 �	� C -�&
�

 ��� G -�&
�

 	�
$������&�* �



��� /	!( ��� ��
�!����
����
 �� ��&
�
 !/ ��� ���&���	�� 	�&�)���!� ��(�
 �
	��� ���

/	������ ��� (�&���� 	
�
, ;� ��� ���	�/!	� �!��&
�� ���� ��� 
��/� �� ��� /	������

��($�	��
	� �
� �! �!�.���� ��� ���	!������� (!&��
&�
 �� �-� �
 ���	&� ��	! ��

��� �)$�	�(���
* 4���� �
 �!�
�
���� 4��� ��� $	������!�
 !/ .�
	� A,D, ���
	� A,D


�!4
 ���� ��� ���	!�������L�	�$���� 
�
��( &��
 �� ��� �!
���	� !/ 	���!�
 ? ��� �*

��� �
 ���	�/!	� �)$����� �! ���� � ��	� 
(�&& 
��/� �/ ��� �� ��� /	������ ��($�	��
	�

�
� �! �!�.��(���, ;� �!�� ���� ��� 	�&�)���!� ��(�
 /!	 ��� &�2
�� �� ��� �!�.���


�
��( �
 (
�� &�	��	 ���� ��� ��$���& �
&� &�2
��* ����

� ��� (��

	�� 	�&�)���!�

��(� �
 ���� !/ ��� �!����� &���	
 !/ ���	!������� ���� �)$�	����� � ���$ $!������&

���	�� 4�&& �
� �! ��� $!	� 4�&&
 ��� ����� �	� �� � !	�������!��&� !	��	�� ��)����


���� HGC* ?�@I, ��� 	�&�)���!� ��(�
 /!	 ��� ����	 &���	
 �� ����	 &�2
�� 
���� �	�

�� ��� 	���� !/ ���!#
��!��
* �	� !
�
��� ��� /	�2
���� 	���� !/ !
	 (��

	�(���
,

=� /	������* ��� �	�
��&&��� $��
� 	�&�)���!� �� ��� �
&� �
 4�&& �
 �� ��� $!	� �	�

!/ ��� !	��	 !/ (�&&�#
��!��
 H�* ?��I,

�)$�	�(����& 
�
���
 $�	/!	(�� 

��� ��� 

	/��� /!	�� �$$�	��

 �	� ��� (!
�



���� /!	 ��	��� �!($�	�
!� 4��� ��� $	������!�
 !/ ��� �&!��& $��
� ����	�(, ���



	/��� /!	�� �$$�	��

 �!�
�
�
 !/ �4! $�	�&&�& $&���
 4��� (��� 

	/���
 �� 4����

��� 
$����� ���4��� ��� (��� 

	/���
 ��� �� �!��	!&&�� �� ��� 
��&� !/ �� ���
�	!(



?��

−40.0 −20.0 0.0 20.0 40.0
T / Celsius

−10.0

−8.0

−6.0

−4.0

−2.0

lo
g 10

(τ
/s

ec
) 

: r
el

ax
at

io
n 

tim
e

Pore freezing
Pore melting

B
ul

k 
m

el
tin

g

in ACF

Melting/Freezing 

���
	� A,A' ��&�)���!� ��(� �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	� /!	 �
&� ���	!������� ���

���	!������� �!�.��� �� ��������� ��	�!� .��	




?�C

!	 &�

, �
�� � 
�
��( ��� �� (!��&�� 

��� ��� 
&�� $!	� �$$	!)�(���!� �
 4�

���� �!�� �� !
	 
�
��, 6&��� ��� 6
(������ HDDI 
�
���� /	������ !/ ���&!��)���

���4��� $�	�&&�& (��� 

	/���
 3
&�� 
��$�� ��!(��	�5 ��� !�
�	��� � 
����.����

���	��
� �� ��� (�&���� ��($�	��
	� !� �!�.��(���, ���	� ��
 ���� �!��	��������

	�$!	�
 !� ��� ���
	� !/ ��� 
��/� �� ��� /	������ ��($�	��
	� !/ ���&!��)��� ��#

�4��� $�	�&&�& (��� 

	/���
 �� � 

	/��� /!	�� �$$�	��

 HA�I, �!4���	* � 	�����


�(
&���!� 
�
�� H?�GI ��
�� !� ��� �)$�	�(����& 
�
��( !/ 6&��� ��� 6
(������*

�&
! $	������� �� �&�����!� �� ��� /	������ ��($�	��
	�, ��� (!��& $�	�(���	
 

��

�! (�(�� ��� (��� ����	����!� �� ��� 
�
�� H?�GI ���&��� �� � ��&
� !/ �,D@ /!	 ���&!#

��)��� �!�.��� ���4��� ��� (��� 

	/���* 4���� /�&&
 �� 	���!� ? �� ��� �&!��& $��
�

����	�( 3.�
	�, A,D5* �!�
�
���� 4��� ��� �&�����!� �� ��� /	������ ��($�	��
	�, �

(!	� �!�������� �������� ���� 

$$!	�
 ��� ��	�.����!� !/ ��� �&!��& $��
� ����	�(

�
 ��
�� !� ��� �)$�	�(����& 
�
�� !/ ;������� �� �&, HG�I* 4���� 	�$!	��� �� �&�#

����!� !/ /	������ ��($�	��
	� /!	 ������� �!�.��� �� ��������� ��	�!� .��	
, ���

� ��&
� /!	 � �8 ������� 3.���� �! 	�$	!�
�� ��� (�&���� $!��� !/ ������� �� ���

�
&�5 �� �	�$���� �
 ��?AM ��

* ��� /	������ ��($�	��
	� �&�����!� �
 ����� �!�
�
����

4��� ��� �&!��& $��
� ����	�(,

�� �!��&

�!� 4� �!((��� !� ��� (���!�!&!�� 

�� �! ��&�
&��� ��� /	������ ��(#

$�	��
	� ��� ���	����	��� ��� $��
� ������!	, ��� �����
 /	�� ���	�� /!	(�&�
(

4�
 

�� �! ��&�
&��� ��� �	��� /	�� ���	�� !/ ��� >
�� ��� �	�
��&&��� 
����
 �
 �

/
����!� !/ ��($�	��
	�* /!	 �8 --&� �!�.��� �� 
&��#
��$�� $!	�
, ��� /	�� ���	��

��1�	���� ���4��� ��� !	��	�� ��� ��� ��
!	��	�� 
���� �
 ��	���&� ��&�
&����, ��

������!� �! ��� /	�� ���	��* � 2
���������� �
��(��� !/ ��� /	�� ���	�� ��		��	 �!

�
�&����!� �
 !�������* �&��!
�� 

�� � 2
������ �
 
��
����� �! 
�
��( 
��� �1���
,

�!4���	* ��� ��
!&
�� ��&
� !/ ��� /	�� ���	�� ��1�	���� �
 !�&� � 4��� /
����!�



?�D

!/ 
�
��( 
���* ��� �
 �
��(���� �! �� ���
	��� !/ ?	�� * �
 
�!4� �� ������#

 �&& ��, �&, HF�I ��� �)��� &!����!� !/ ��� �2
�&��	�
( �	��
���!� ��($�	��
	� ��

/	�� ���	�� ��&�
&���!� �
 �� �($	!��(��� !��	 (���!�
 ���� 

� ��� <
($ �� ���

���
��� �! &!���� ��� /	������L(�&���� $!���
 �� ��	(
 !/ ���
	���* �
 �� �
 ����$��#

���� !/ ��� 4���� !/ ��� ��
��	�
�
 &!!$
, +	���!

&� �)�
���� (���!�
 �! ��&�
&���

��� /	�� ���	�� !/ � �!�.��� 
!&�� $��
� �� 
�(
&���!�
 �	� �&& ��
�� !� ���	(!#

����(�� �����	���!� HA?* A�I, ���
 (���!� ���!&��
 � �
(�	���& �����	���!� !/ ���

����
 /	�� ���	�� 
��	���� /	!( � ��!4� 	�/�	���� $��
� 3��� ���
���� �	�
��& /!	

��� 
!&�� $��
� ��� ��� ����& ��
 /!	 ��� &�2
�� $��
�5 �! ��� 
���� $!��� !/ ����	#

�
�, �� 	�&��
 !� .����� � 

����&� $��� !/ �����	���!� 4���� �
 ���	(!����(���&&�

	���	
��&�* �,�,* ��� $��� �!�
 �!� ����	
��� ��� $��
� �!
���	� ���	����	���� �� �

.	
� !	��	 �	��
���!�, ��

* ��� /	�� ���	�� 
�
�� �� ��/, HA?I 4�
 &�(���� �! �!�#

.��� 
�
��(
 4��� 	�$
&
��� !	 4���&� ���	������ 4�&&#>
�� $!������&
 3$!	� (!��&


/!	 4���� � � ��DG 
! ���� ��� ����	������ ����	(������ $��
� �
 ����	 � ���	(!#

����(���&&� 
���&� $��
�* ����� ��� $��� !/ �����	���!� �!�
 �!� 	
� ���! � .	
�

!	��	 $��
� �	��
���!�5, �!	 ��� (!	� 
��2
��!

 ��
� !/ � 4�&&#>
�� $!������& ����

�
 (!��	���&� !	 
�	!��&� ���	������ 3� � ��DG5* ���
 (���!� �	���
 �!4�, ���
 �


����

� ��� ����	(������ $��
� ���!(�
 � ���	(!����(���&&� 
���&� $��
�, ���


(���
 �� �($!

��&� �! .�� � 	���	
��&� $��� /	!( ��� ����& ��
 $��
� �! ��� >
��

$��
�* 
���� ��� 

�� $��� 	
�
 ���! � .	
� !	��	 �	��
���!� &������ �! ��� /!	(���!�

!/ ��� ����	������ ����	(������ $��
�, ��

 !�� 
�!
&� �)�	��
� �	��� ��
��!� �� 

#

��� ��� ���	(!����(�� �����	���!� (���!�
 �� �!�.��� 
�
��(
 3!	 ���!(!����!




�
��(
 �� ����	�&5 ����

� !/ ��� 

��&� $��
� �	��
���!�
 �	���� �� ��� �)��	��&

$!������& ���� &��� �! /!	(���!�
 !/ ���!(!����!

 $��
�
 ���� �	� ���	(!����(#

���&&� 
���&�, �
�� $	!�&�(
 �	� ��	�
(������ �� ��� 

� !/ ��� !	��	 $�	�(���	



?�A

/!	(
&���!� ��� ��� �����
 �$$	!���,

��� &���& !/ ��� �����
 ���!	� 

�� �� ���
 
�
�� �
 
��&& �� �$$	!)�(���!� �


�� �!�
 �!� �&&!4 ��� !	��	 $�	�(���	 �! �� �)$&����&� 
$����&&� ���!(!����!

,

��
����* �� ���	��� !	��	 $�	�(���	 �
 

�� ���� ����
 ���! ���!
�� ��� 
$����& >
�#

�
���!�
 �� � �	
�� &���& �
� �!�
 �!� ���� ���! ���!
�� ��� !	�������!��& >
��
���!�


�� ��� !	��	 $�	�(���	, �� ���
 
��
�* ��� .�&� ���!	���� (���!� 

�� �� ���
 
�
��

�!(�
 
���	 ��� ����	�& �&�

 !/ (��� .�&� �$$	!)�(���!�
, ���
 �$$	!)�(���!�

�
 �)$����� �! ���� 	�&���&� ��� 2
���������� �!		��� 	�

&�
 �� 
�
����� �	�
��&&���

$��
�
 �� 4���� ���	� �
 � ��	� 
�	!�� �!
$&��� ���4��� ��� $��
� !/ ��� !	�����#

��!��& !	��	 $�	�(���	
 �� ��1�	��� (!&��
&�	 &���	
* 3
���� ��� !	��	 $�	�(���	 K ��

�2
���!� �,?� �
 � �!($&�) �
(��	 �� ��
 � (�����
�� �
 4�&& �
 � $��
� �

!������

4��� ��5, ���
 $	�����
 
$����& ��	����!�
 �� ��� $��
� !/ ��� !	�������!��& !	��	

$�	�(���	, �!4���	* 4��� 
�
����� !���	 
�
��(
 4��� ��)���� !	��	* ��� &���& !/

(��� .�&� ���!	� 

�� ��	� /��&
 �! ��$�
	� ��� 
$����& ��	����!�
 �� ��� $��
� !/

��� !	��	 $�	�(���	, �� 

�� ��
�
 � (!	� ����	�� /!	( !/ ��� !	��	 $�	�(���	

/!	(�&�
( 3��� �����
#�����
	� �$$	!���5 �
 (!	� �$$	!$	����* �
 ��� /	�� ���	��

��� �� ��&�
&���� �
 � /
����!� !/ ��� 
$����&&� ��	���� !	��	 $�	�(���	 HAGI 3
��

�&
! ���$��	 F5, ��� !���	 (��� �$$	!)�(���!� �� ��� (���!�!&!�� �
 ��� 

� !/

�!		�
$!����� 
����
 ���!	� �� 	�&���!� �! /	������ �	��
���!�
, �&��!
�� ���
 $	��#

��$&� �
 ��&�� /!	 ��� �8 (!��& 
�
��(
 ���� 4� ���� 

�� �� ���
 
�
��* �� 
�!
&� ��

�!��� ���� ��� �&!��& /	������ ����	�( 3.�
	� A,D5 �
 ��
�� !� �2
���!� A,D* 4���� �


��	���� !� ��� �


($��!� ���� ��� �����
 /	�� ���	�� /
����!� �
 � 4��� /
����!�

!/ ��� �8 
��� $�	�(���	
, ��

* ��� �&!��& /	������ ����	�( �
 �!� �)$����� �! 4!	�

��	� 4�&& /!	 $	�������� ��� /	������ ��($�	��
	�
 !/ &�	�� (!&��
&�
 &��� �
���� ���

�����	 �&����
 3�!	 /!	 ��� !���	 /
����!��& ��	�������
 !/ ���
� &�	�� (!&��
&�
 &���



?�F

�&�!�!&
* �(���
 ���,5,

��� �!		�
$!����� 
����
 ���!	� �
 ��!4� �!� �! 4!	� �
 4�&& 4��� /	������ �	��
�#

��!�
 �
 4��� ��$!	#&�2
�� �	��
���!�
 �� 	��& &��!	��!	� 
�
��(
, ��� $	�(�	� 	��
!�

/!	 ��� $!!	 $�	/!	(���� !/ ��� �!		�
$!����� 
����
 ���!	� /!	 /	������ �	��
���!�


�
 ��� �($!	����� !/ ��	�� �!�� �1���
 �� ��� /!	(���!� !/ ��� �	�
��&&��� $��
�M ���


�
 �!� ��$�
	�� �� 
�($&� �4!#$�	�(���	 (!��&
 &��� �����	�#8!��
 H?�BI, �!4���	*

��� 2
�&������� �	���
 4� ���� !������� /	!( 

�� � $	����$&� �	� 
��&& 	�&���&�* �


��� $	������!�
 �	� �!�
�
���� 4��� �
(�	!

 �)$�	�(����& 
�
���
,



����
�� (

)� 
�� $%��
���� �� � *�%�
��

+���� �� ���,��� 
��
���

���
 ���$��	 ���&
 4��� �� �($!	���� �)���
�!� !/ ��� �����
 /	�� ���	�� (���!�#

!&!�� �! 	��!	!

&� �	��� 
$����& ��	����!�
 �� ��� !	��	 $�	�(���	, ���
 �)���
�!�

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

�� �! 
���	
���� ��)����

$��
�
 �� �!�.��� 
�
��(
,

�4!# ��(��
�!��& 
�
��(
 ���� � 
$����& 
����.����� /!	 $��
� �	��
���!�
 �� 4����

�!����
!

 
�((��	� �
 �	!��� 3

�� �
 /	������ �	��
���!�
5, ��� %�	(��#;����	

���!	�( 
����
 ���� �	
� &!�� 	���� !	��	 ����!� �)�
� �� 

�� 
�
��(
 H@�I, ��&$�	��

��� "�&
!� $	!$!
�� ��� 96��"Z: 36!
��	&���# ��!
&�

# ��&$�	��# "�&
!�# Z!
��5

(������
( /!	 (�&���� !/ � �	�
��& �� �4! ��(��
�!�
 H@�I 4���� ���!&��
 �4! �	��#


���!�
 !/ ��� 6!
��	&���#��!
&�

 36�5 ���� H@CI' ��� .	
� �
 � �	��
���!� ���4���

��� �4!# ��(��
�!��& �	�
��& $��
� 34��� 2
�
�#&!�� 	���� $!
���!��& !	��	 ��� &!��

	���� !	�������!��& !	��	5 ��� � ��)���� $��
� 34��� $!
���!��& ��
!	��	 ��� 2
�
�#

&!�� 	���� !	�������!��& !	��	5M ��� 
��!�� �	��
���!� �
 ���4��� ��� ��)���� $��
�

?�@



?�G

��� ��� &�2
�� $��
� 3������ $!
���!��& ��� !	�������!��& ��
!	��	5, ���� 6� �	��
�#

��!� �
 ���!($����� �� � �!�#
����	
�& $��� �� ��� 
$���.� ���� ��!�� ��� �	��
���!�

��($�	��
	�* �

!������ 4��� ��� ���	!$� &���	���� �� ��� 
�������� !/ ��� �!	��)

$��	
, ��� �	�
��& �! ��)���� �	��
���!� !��
	
 ��	!
�� ��� 
�������� !/ ��
&!��#

��!� $��	
* ��� ��� ��)���� �! &�2
�� �	��
���!� ���!&��
 ��� 
�������� !/ ��
�&�����!�

$��	
, ��� ��)���� $��
� 4�
 .	
� !�
�	��� �)$�	�(����&&� �� �� �&���	!� ��1	����!�

�)$�	�(��� !� &�2
�� �	�
��&&��� ���� .&(
 H@A* @@* ??�I, �� ���4��� ��� 
(�����#�

$��
� ��� ��� �	�
��&# $��
�* � ��)# $��
� �)�
�
 ���� $!

�

�
 &!�� 	���� !	�#

������!��& !	��	 ��� $!
���!��& ��
!	��	* �
 � 	�

&� !/ 4���� ��� ��1

� �&���	!�

�����
��� $����	� ��
$&��
 � 
�)/!&� 
�((��	�, ��� �����
��� $����	� /!	 � 
(�����#

� $��
� �
 � 
��/!	( 	��� ��� ���� !/ ��� �	�
��&# $��
� ��
 
�)  	��� $���


�!		�
$!����� �! � �4!# ��(��
�!��& ��)��!��& &������,

�)���
��� 
�(
&���!� 
�
���
 !� 
�	���&� �4!# ��(��
�!��& 
�
��(
 ���� /��&�� �!

$	!���� �!($�&&��� �������� �! 

$$!	� ��� 6��"Z (�&���� 
����	�! H@D* ???I,

 &��!� ��� �	����& H???I �!��&
��� ���� /!	 �&(!
� �&& ��� 
�
��(
 
�
���� �� ���


�(
&���!�
* ��� ��/��� �!	� ���	���
 !/ ��� �!	����
 &�� �� � 	���� 

�� ���� ���

�4!# ��(��
�!��& �	�
��&&��� $��
� (�&�
 �� � .	
� !	��	 (������
( ���!&���� ���

���
���!� ��� $	!$�����!� !/ �	��� �!
���	��
 H@DI* 	����	 ���� �� ��� 6��"Z

(������
(, ��� �
��!	
 H???I �&
! 
�!4�� ���� /!	 
�
��(
 ���� 
�!4 � 
!&��#
!&��

�	��
���!� 3�!�� ��� 
!&�� $��
�
 ������ ��� 
�(� 
�((��	� ��� ����� � �	�����&

$!���5* ��� 6��"Z (������
( 4!
&� $	����& �
 ��� (������
( !/ (�&����* �� �

.���� 	���!� ���	 ��� �	�����& $!���, ]���� ��� ���� H??�I �	�
� ���� /!	 2
�
�#

�4!# ��(��
�!��& 
�
��(
 ���� ������ � ��	���� ���	�� !/ !
� !/ $&��� (!��!�* ���

�!��&

�!�
 !/ �	����& ���  &��!� ���� (!��.����!�, �� $�	���
&�	* ���� $!���

!
� ���� ��� $	�
���� !/ � 
!&��#
!&�� �	��
���!� �
 �!� � ����

��� /!	 !�
�	���� ���



?�B

6��"Z (������
(, ����	 
�(
&���!� 
�
�� 
�!4
 
�	!�� �������� !/ � .	
� !	��	

&�2
�� �! ��)���� ��� � .	
� !	��	 ��)���� �! �	�
��& �	��
���!� �� � 
�
��( 4���!
� �


!&��#
!&�� �	��
���!�, ��� 
�
�� �� ]���� ��� ���� H??�I ��
 ��
� 
!(� &���� !� ���

	!&� !/ ��� ��� �� ����� (!��!� 3�
 �� ��� ��
� !/ � 2
�
�#�4!# ��(��
�!��& 
�
��(

�
 !$$!
�� �! � 
�	���&� �4!# ��(��
�!��& 
�
��(5 �� 
����&����� ��� ��)���� $��
�,

��������� ��	�!� .��	
 $!

�
 �!(���
 !/ (��	!#�	�
��&&���
 3(��� 
$ !/ �	�$����


����
5 ���� ���� �! �&��� �� 
�(�&�	 ��	����!�
* 4��� 
&�� 
��$�� �!��
 ���4��� ���

(��	!�	�
��&
, ��� 
$!�����!

 !	��	��� !/ ��� (!&��
&�
 ��
!	��� �� ���
� �!��


���! ��
����� �4!# ��(��
�!��& (!&��
&�	 &���	
 3���&!�!

 �! ��� 
�	
��
	� !/ �


(�����#� $��
� �� &�2
�� �	�
��&
5 (���
 ��� ��
!	��� $��
� � 2
�
�#�4!# ��(��#


�!��& 
�
��( 4��� 	!!( /!	 !
� !/ $&��� (!��!�
, ������	�
���� ��� �
����
 HGCI

���� 
�
���� /	������ !/ �����	� 8!��
 (������ �� 
&��#
��$�� ��	�!� $!	�
* ���

���� 	�$!	��� ��� $!

���&��� !/ ��� �)�
����� !/ � �!�.��� ��)���� $��
� !/ (������,

��� �
��!	
 ��&�
&���� ��� ���� ��$����� !/ ��� 
�
��( �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	�

��� /!
�� 6�#&��� $���
, �
	���	* ��� �4!# ��(��
�!��& ��#$&��� 
�	
��
	� /���!	

�3	�
 	�5 3�2
���&��� �! ��� �����
��� $����	� �� ��� �&���	!� ��1	����!� �)$�	�(���5


�!4�� � 
�)#/!&� 
�((��	� �� ��� ��1

� �����
��� $����	� /!	 ��� ��($�	��
	�

	���� �� 4���� ��� $��� �� ��� ���� ��$����� !��
		��* ���������� ��� ��� !�
�� !/

��� ��)���� �	��
���!�,

�� ���
 �	���&�* 4� ��!$� � /	�� ���	�� �$$	!��� �! ����
������ ��� !��
		����

!/ ��� ��)���� $��
� /!	 �����	� 8!��
 3�85 --&� �!�.��� �� 	��
&�	 
&��#
��$��

$!	�
, -�	�!� ���	���&!	��� �
 ��!
�� �
 ��� ��
!	���� �! (��� �!����� 4��� 	�����

�)$�	�(����& 
�
���
 !/ ���
 
�
��(, ��� >
��#4�&& $!������& 4�
 (!��&�� �! �� !/

��� /!	( !/ ��� 9?�#D#C: ����&� +!������&* 4��� $�	�(���	
 ��!
�� �! 	�$	�
��� ���



??�


�	!��&� ���	������ �	�$���� $!	� HACI, ��� $�	�(���	
 /!	 �8 --&� 4�	� ��!
�� �!

	�$	!�
�� ��� �
&� /	������ ��($�	��
	� !/ --&� �� ? ��(, $	�


	� 3��� J ��A?D

�(* ����	� J CFF�? 65, ��� ��	�!�#--&� 
�&��� $��	 $�	�(���	
 4�	� ����	(����



��� ��� �!	����# �	��&!� (�)��� 	
&�
, ��� $!	� 4���� � J ����P��� J ?�D?�(*

34��	� � 	�$	�
���
 ��� 
�!	��
� ��
����� ���4��� ��� $&���
 $�

��� ��	!
�� ���

��	�!� �
�&�� !� ��� 

	/��� !/ ��� !$$!
��� $!	� 4�&&
5 4�
 ��!
�� 
! ���� ���

��
!	��� $��
� ��� � (!&��
&�	 &���	
 !/ --&�, ���
 ��!��� !/ $!	� 4���� 4�
 (���

�! ����&� ��	��� �!($�	�
!� 4��� ��- (��

	�(���
 3���� �	� ��
�	���� &���	5 /!	

--&� �!�.��� �� $!	!

 ��������� ��	�!� .��	 �-� �#?�* !/ (��� $!	� 4����

� J ?�D �(, ��� �)���� !/ ��� 	����&����	 
�(
&���!� ��&& 4�
 F���� � F���� 3C? �(

� C? �(5 �� ��� %< $&��� 
! ���� �!		�&���!�
 
$ �! C���� ��� �� ��$�
	�� ��

��� 
�(
&���!�
 3��� � �!!	������ �
 $�	$�����
&�	 �! ��� $&��� !/ ��� $!	� 4�&&
5,

+�	�!��� �!
���	� �!�����!�
 4�	� 

�� �� ��� % ��� < ��(��
�!�
, ;� �)$���

��� �$$	!)�(���!� !/ � 
�	
��
	�&�

 �	�$���� 4�&& �! �� � �!!� !�� ��	�* 
���� ���

���(���	 !/ ��� �8 (!&��
&� 3�,A?D �(5 �
 (
�� &�	��	 ���� ��� -#- �!�� &�����

�� �	�$���� 3�,?D �(5* 
! ���� --&� (!&��
&�
 !�&� /��& � (�&� �!		
����!� �� ���

>
��#4�&& $!������& �� $�

��� �&!�� ��� 

	/���, ;� �)���� ��� �����
 /	�� ���	��

�$$	!��� 

�� �� ��	&��	 
�
���
 HGC* F�* ABI �! ���!	$!	��� ������� ������
����� 

�� ��� !	��	 $�	�(���	* ��� ����&!$ ��� ����	�&���� �����
#�����
	� �$$	!��� �!

��&�
&��� ��� /	�� ���	�� 

	/��� !/ ���!(!����!

 >
��
,

*�
 +�����!,��-���� ���������

��� �����
#�����
	� /!	(�&�
( ���!&��
 ��!!
��� � 
$����&&� ��	���� !	��	 $�	�(#

���	 K3$� 5* ���� �
 
�	!��&� ��$������ !� ��� $��
� !/ ��� 
�
��(, ��� �����
 /	��

���	�� ��� �� �!($
��� �� � ��
�!�	�( (���!� �!(����� 4��� 
(�	�&&� 
�($&���



???

���� ��&�
&���
 ��� $	!����&��� ��
�	��
��!� !/ ��� 
�
��( �� ��� !	��	 $�	�(���	


$���, ��� $	!����&��� ��
�	��
��!� /
����!� # HK3$� 5I �
 ��&�
&���� �
	��� � 
�(
&�#

��!� 	
� �� �!&&������ 
����
���
 !/ ��� �
(��	 !/ !��
		����
 !/ � $�	���
&�	 /!	( !/

K3$� 5, ���
 �
 ���!($&�
��� �� �!�
�	
����� � ��
�!�	�( 4��� 	�
$��� �! K ��&
�
 ��

��1�	��� �!(���
 !������� �� ��
�	������� ��� 
$����& �!!	������
, �!	 ��� ����	�&

��
� !/ � 
$����&&� ��	���� !	��	 $�	�(���	 K3$� 5* ��� $	!����&��� # HSK3$� 5I �
 ��.���

�
*

# HSK3$� 5I J
?

T

��
���

�)$ 3&�'5

' U���

�
(� HK3$� 5I Æ3SK3$� 5� K3$� 55 �)$3�&��5 3F,?5

T �
 ��� $�	����!� /
����!� �� ��� �	��� ���!����& ��
�(�&�* ' ��� �
(��	 !/

(!&��
&�
 �� ��� 
�
��(* & J ?�	�� * � �
 ��� ��  	!�&�� 4���&����� ��� �� �


��� ��(�&�!���� !/ ��� 
�
��(, ��� $��� �����	�& �!����!� (� HK3 S$� 5I 
�!
&� ��

����	$	���� �
 HAGI*�
(� HK3$� 5I � &�(

����
V�

�
�K� J

�
�� �

�$� � 3F,�5

�2
���!� 3F,�5 ��.��
 ��� $��� �����	�& �� ��	(
 !/ � �	��� !��	 � ��
�	��� �
(��	

!/ 
���
 �* ��� )� 	�$	�
���
 ��� �!&
(� $�	 
���, ��� �����
 /	�� ���	�� WHSK3$� 5I

�
 ���� ��.��� �
*

�)$3�&WHSK3$� 5I5 J
��

���

�)$ 3&�'5

' U���

�
(� HK3$� 5I Æ3SK3$� 5� K3$� 55 �)$3�&��5

3F,C5

�	!( ���
 ��.����!� �� /!&&!4
 ����*

WHK3$� 5I J �	�� &�3# HK3$� 5I5 P -!�
���� 3F,D5

��� �	��� /	�� ���	��* X J �	�� &�3T5* �
 ���� 	�&���� �! ��� �����
 /	�� ���	��

��*

�)$3�&X5 J

�
(� HK3$� 5I �)$3�&WHK3$� 5I5 3F,A5



??�

;� 

� � �4!# ��(��
�!��& �!�� !	�������!��& !	��	 $�	�(���	 �! ���	����	���

��� !	�������!��& !	��	 �� ���� !/ ��� (!&��
&�	 &���	
 ��.��� �
 /!&&!4
'

O�	�3$� 5 J
?

'


�	�

��

�)$31F/
5

O�	�3$� 5 (��

	�
 ��� ��)��!��& �!�� !	��	 �� $!
���!� $� �� ��� %< $&���* 4�����

���� &���	 
, ��� !	�������!� !/ ��� ���	�
� ������!	 �!�� �
 .)�� �� ��� / �!#

!	������, ��� ����) 	 	
�
 !��	 ��� �!��& �
(��	 !/ ���	�
� ������!	 �!��


'
 �� $!
���!� $� * �� &���	 
, ��� !	��	 $�	�(���	 O�	� �� &���	 
 �
 ����� ��

O�	� J � � �$�O�	�3$� 5�, ��� $!
���!��& $��	 �!		�&���!� /
����!� �
 ��� 
�(� �
 ���
/�(�&��	 	����& ��
�	��
��!� /
����!�, ��� !	�������!��& $��	 �!		�&���!� /
����!� �


����� �� ��	�3�5 J� O��	�3�5O�	�3�5 �, �!	 ��� ��
� !/ �8 --&� �� 
&��#
��$�� $!	�
*

4��	� ���	� �
 
����.���� !	��	��� ���! ��
����� (!&��
&�	 &���	
* ��� !	��	 $�	�(���	

K3$� 5 ��� �� 	��
��� �! K3�5 ��� ��� �� 	�$	�
����� ��*

K3�5 J
��

���

O�	� Æ3� � �̂�5 3F,F5

�� �2
���!� 3F,F5* ��� 

( �
 !��	 ��� �
(��	 !/ ��
!	��� (!&��
&�	 &���	
 ��� �̂�

�
 ��� � �!!	������ !/ ��� $&��� �� 4���� ��� �!!	������
 !/ ��� �����	 !/ (�

 !/

��� ��
!	��� (!&��
&�
 �� &���	 
 �	� (!
� &���&� �! &�� !�, �� (

� �� 	��!������

���� ���� !/ ��� O�	�7
 �	� ��	���&�
 ���� ��� ���� ��&
�
 �� ��� 	���� H�
 ?I, ���

��
�!�	�(
 ��� �� �!&&����� �! ���&
��� ��� $	!����&��� # HO�	�
O�	�
 ���
O�	�I �
 �

/
����!� !/ ��� !	��	 $�	�(���	
 O�	�
O�	�
 ���
O�	�, ��� �	��� /	�� ���	�� �
 ����

��&�
&���� 

��� ��� �2
���!�*

�)$3�&X5 J V�
���

�
�

�O�	� # HO�	�
O�	�
 ���
O�	�I 3F,@5

�	��� -��!����& %!��� -�	&! 
�(
&���!�
 4�	� 

�� �! 
�
�� ��� /	������ �����#

�!	 !/ �8 --&� �� !
	 (!��& �	�$���� $!	�, ��� �
(��	 !/ (!&��
&�
 �� ��� 
�
��(



??C

��	��� ���4��� F��� ��� @���, ��� 
���� �!�����!�
 �� ��� 
�(
&���!�
 4�	� ��!
��



�� ���� ��� �!�.��� $��
� 4�
 �� �2
�&��	�
( 4��� �
&� �8 --&� �� ? ��(, $	�
#



	�, ��� 
�(
&���!�
 4�	� 
��	��� /	!( � 4�&& �2
�&��	���� �!�.��� &�2
�� $��
� ��

� J D�� 6* ��� �� 

���

��� 
�(
&���!� 	
�
* ��� ��($�	��
	� 4�
 	��
���, ���

�4!# ��(��
�!��&* ��#$&��� $!
���!��& ��� !	�������!��& �!		�&���!� /
����!�
 3��3�5

��� ��	�3�5 !/ &���	 
5* 4�	� (!���!	�� �! ���$ �	��� !/ ��� ���
	� !/ ��� �!�.���

$��
�,

�
���	�

=
	 	�

&�
 /!	 ��� $!
���!��& ��� !	�������!��& $��	 �!		�&���!� /
����!�
 /!	 ���

�4! �!�.��� (!&��
&�	 &���	
 !/ --&� �� ��	�� ��1�	��� ��($�	��
	�
 �	� �����

�� .�
	� F,?, �� �
 ������� /	!( .�
	� F,? ���� ��� ���� ��($�	��
	� $��
� ��

� J CF� 6 3�
!�	!$�� �3�5 ��� �)$!������&&� �������� ��	�3�55 �
 � &�2
�� $��
� 4���


�!	�#	���� $!
���!��& !	��	 ��� 
�!	�#	����� !	�������!��& !	��	, ��� �!�.���

$��
� �� � J CD� 6 �
 ���	����	���� �� �� �
!�	!$�� $!
���!��& $��	 �!		�&���!�

/
����!� ��� �� �&���	����&&� �������� !	�������!��& �!		�&���!� /
����!�M ���
 �
 �

�&��	 
�����
	� !/ ��� ��)���� $��
� 4��� 
�!	� 	���� $!
���!��& !	��	 ��� 2
�
�#&!��

	����� !	�������!��& !	��	, �� � J �B� 6 ��� �!�.��� $��
� �
 � �4!# ��(��
�!��&

��)��!��& �	�
��&* 4��� &!��#	���� $!
���!��& !	��	 ��� &!�� 	���� !	�������!��&

!	��	,

��� �����
 /	�� ���	�� 

	/��� /!	 ���
 
�
��( �
 � /
����!� !/ �4! ��	���&�
*

W�	�� J WHO�	�
O�	�I�	�� , ���
 /
����!� 4�
 ��&�
&���� �� �4! ��1�	��� ��(#

$�	��
	�
* � J CCA 6 ��� � J �B� 6* /	!( 4���� ��� �	��� /	�� ���	���
 !/ ���

&�2
�� 3�5* ��)���� 3�5 ��� �	�
��& 3-5 $��
�
 �� ���
� ��1�	��� ��($�	��
	�
 4�	�



??D

0.0 10.0 20.0 30.0
r / σff

0.0
1.0
2.0
3.0
4.0
5.0
0.0
1.0
2.0
3.0
4.0
0.0
1.0
2.0
3.0
4.0

g(r)

0.0 10.0 20.0 30.0
r / σff

0.0
0.2
0.4
0.6
0.8
0.0

0.2

0.4

0.6
0.0
0.1
0.2
0.3
0.4

G6,j (r)

T=360 K

T=340 K

T=290 K

���
	� F,?' ��� $!
���!��& $��	 �!		�&���!� /
����!� �3�5 ��� ��� !	�������!��& $��	

�!		�&���!� /
����!� ��3�5 �� ��� �4! (!&��
&�	 &���	
 !/ --&� �!�.��� �� � �	�$����

$!	� !/ 4���� � J C��� �� ��	�� ��1�	��� ��($�	��
	�
* 3�5 &�2
�� $��
� �� � J

CF� 6M 3�5 ��)���� $��
� �� � J CD� 6M 3�5 -	�
��&&��� $��
� �� � J �B� 6,

��&�
&���� 

��� �2
���!� 3F,@5, ��� �	��� /	�� ���	�� !/ ��� ��	�� $��
�
 �� !���	

��($�	��
	�
 4�	� /
	���	 ��&�
&���� 

��� ���	(!����(�� �����	���!� H??CI* 

���

��� ��($�	��
	�
 � J CCA 6 ��� � J �B� 6 �
 	�/�	����, ��� �4! �	��� /	��

���	�� /
����!�
 ���� 4�	� ��&�
&���� 

��� ��� �4! ��1�	��� 	�/�	���� ��($�	��
	�


4�	� ��������&* 4���� $	!����� � ��
� /!	 
�&/ �!�
�
����� !/ ���
 $	!���
	�, ��� .	
�

!	��	 ��
�	��
��!� /
����!� !/ ��� �����
 /	�� ���	�� /
����!� /!	 ��� .	
� (!&��
#

&�	 3&���	 ?5* W	�
HO�	�I 34���� �
 !������� �� ��� ������ ��� /
����!��& ��	������� !/

�2
���!� 3F,@5 4��� 	�
$��� �! ��� !	��	 $�	�(���	 O�	� �� &���	 ?5* �� � J CCA 6

��� � J �B� 6 �
 
�!4� �� .�
	� F,�,



??A

ψ
6,1ψ

6,1

Λ(1
) / k

B
T

C

T=290 K

0 0.2 0.4 0.6

-12

-6

0

6

0

Τ=335 Κ

0 0.2 0.4 0.6
-10

10

L

H
C

L

H

���
	� F,�' ��� .	
� !	��	 ��
�	��
��!� /
����!�
 !/ ��� �����
 /	�� ���	�� /!	

&���	 ? �� � J CCA 6 ��� � J �B� 6,

��� ��
�	��
��!� /
����!�
 �� .�
	� F,� �	� �!!� 	�$	�
������!�
 !/ ��� ��	��

��(��
�!��& �����
 /	�� ���	�� 

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

� ���

>
��#4�&& $!������& ���	�� �
 
�((��	�� 4��� 	�
$��� �! ��� �4! �!�.��� (!&��
&�	

&���	
 !/ --&�* ��

��� ��� (��	�) WHO�	�
O�	�I �! �� 
�((��	��, �
	���	* ��� &!4�
�

/	�� ���	�� 
���� $!���
 ���� �!��	� ��� �2
�&��	�
( ���	(!����(��
 !/ ��� 
�
��(

�	� ����� �� ��� ����!��& �&�(���
 ��� ��� �&�(���
 ���	 ��� ����!��& !/ ��� (��	�),

��� $	�
���� !/ ��� ��	�� $��
�
 37�7* 7�7 0 7-75 !/ ��� 
�
��( �
 �&��	&� 
���

�� .�
	� F,�* �&!�� 4��� ����	 	�&����� ���	(!����(�� 
����&����
, �� �
 �&��	 /	!(

.�
	� F,� ���� ��� ��)���� $��
� �
 ��� ���	(!����(���&&� 
���&� $��
� �� � J

CCA 6* 4��&� � J �B� 6 �
 �&!
� �! ��� ��($�	��
	� �� 4���� ��� ��)���� ���

�	�
��&&��� $��
�
 �!�)�
�, ��� �	��� /	�� ���	�� /
����!� /!	 ��� ��	�� $��
�
 37�7*

7�7 0 7-75 �	� ����� �� .�
	� F,C, ��� �	!

#!��	 !/ ��� /	�� ���	�� /
����!�
 ��

� J CD@ 6 ��� � J �B� 6 $	!���� ��� �	��
���!� ��($�	��
	�
 !/ ��� &�2
��#��)����

��� ��� ��)����#�	�
��& �	��
���!�
, ��� �	!

#!��	 !/ ��� /	�� ���	�� !/ ��� ��1�	���



??F

250.0 290.0 330.0 370.0
T / K

−1000.0

0.0

1000.0

2000.0

Ω
 / 

ε ff

Hexatic phase
Crystal phase
Liquid phase

���
	� F,C' ��� �	��� /	�� ���	�� �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	� /!	 &�2
��* ��)����

��� �	�
��&&��� $��
�
,

$��
�
 �� ��1�	��� 
&!$�
 �� ��� �	��
���!� ��($�	��
	�
 �($&� ���� �!�� �	��
���!�


�	� .	
� !	��	 /!	 ���
 $�	���
&�	 
�
��( 
���, �!4���	* � 
�
��( 
��� 
�
�� 4�&&

�� 	�2
�	�� �� !	��	 �! $	����� ��� !	��	 !/ ���
� �	��
���!�
 �� ��� ���	(!����(��

&�(��,

�� !	��	 �! 
��� �)$�	�(����& �������� /!	 � �!�.��� ��)���� $��
�* 4� $�	/!	(��

��- (��

	�(���
 /!	 --&� �!�.��� �� �� ��������� ��	�!� .��	 3�-� �#?�5

$!	!

 (���	��& ������ � (��� $!	� 4���� !/ � J ?�D �(, ���
 ��	�!� (���	��&

�
 ��!4� �! ���� 
&��#
��$�� $!	�
 ������ � ��		!4 $!	� 
��� ��
�	��
��!� HG�I, ���

--&� 4�
 ��
!	��� �� ��� $!	!

 (���
( �� ? ��(, $	�


	�, ���
	� F,D ��$���
 

��

� ��- 
��� 4��� ��� 
�
��( 4�
 �!!&��M �4! $���
 �	� $	�
���* ��� ���� ��($�	��
	�

$��� �� � J CDA 6 �
 �!�
�
���� 4��� � &�2
�� �! ��)���� �	��
���!� �� ��� �!�.���



??@

360
T / Kelvin

Q
 / 

m
W

0

0.25

0.5

280 300 320 340

���
	� F,D' ��- 
��� /!	 --&� �!�.��� �� ��������� ��	�!� .��	 �-� �#?� �� �

��($�	��
	� 
������� 	��� !/ ��? 6�(��,



??G

$��
� ��� ��� 
(�&&�	 $��� �� � J �B� 6 �
 �!�
�
���� 4��� ��� ��)���� �! �	�
��&&���

�	��
���!� �� ��� �!�.��� $��
� !/ --&�,  !�� ��� �	��
���!� ��($�	��
	�
 /!
�� ��

��� ��- �)$�	�(��� &�� 4����� CR !/ ��� 
�(
&���!� ��&
�
, �� (

� �� 	�(�	���

���� ��� ��)���� �! �	�
��&&��� $��
� �	��
���!�
 ��
 � &!4�	 &����� ���� !/ �	��
���!�

4��� �!($�	�� �! ��� &�2
��#��)���� �	��
���!� ����

� (
�� !/ ��� ���	!$� �


&!
� �� ��� &����	 �	��
���!�* 4���� ���!&��
 ��� $��	��� !/ /	�� ��
�&�����!�
, ���

��)���� $��
� �
 � &!4 ���	!$� $��
� 4��� � ���� ���	�� !/ !	�������!��& !	��	���,

��

* � �	��
���!� �! ��� �	�
��&&��� $��
� �
 ���!($����� !�&� �� � 
(�&& ������

�� ���	!$�, ������&�* �&�4��
��# �	��!4��� ��
 	�$!	��� � 
�(�&�	 ������!	 /!	 ���

��
� !/ ���&��� �!�.��� �� ��������� ��	�!� .��	
 H??DI, ��� ��- 	�

&�
 �	� 
�(�&�	

�! .�
	� F,D* 
�!4��� �������� !/ � &�2
��#��)���� ��� � ��)����#�	�
��& �	��
���!�,

�� ������!�* ��� ���&���	�� $�	(�������� (��

	�(���
 
�!4 �4! ��!(�&��
 �� ���

������!	 !/ ��� ���&���	�� �!�
���� �
, ��($�	��
	� �� ��� 
�(� ��($�	��
	� 	����

�� 4���� ��� $���
 �� ��� ��- 
$���	
( �	� /!
��, �� �!��&

�!�* !
	 
�(
&���!�

��� �)$�	�(����& 	�

&�
 �	� �!�
�
���� 4��� ��� 6��"Z (������
( !/ (�&����, �

.��& 	�(�	� ��!
� ��� �����
#�����
	� /!	(�&�
( �
 �!��4!	���, �&��!
�� ���
 �
 �

	��!	!

 �$$	!��� /!	 ���&��� 4��� ���!(!����!

 
�
��(
* ��� 	�

&�
 �	� !�&� ��&��

/!	 � .���� 
�
��( 
���, �&��!
�� 4� ���� ��	�.�� ���� !
	 	�

&�
 �! �!� ������

/!	 ��	�� 
�
��( 
���
* ���,* 3?�� � ?�� � �5* 3C�� � C�� � �5* 3F�� � F�� ��5*

��� &�	��
� 
�
��( ���� 4� ���� 
�
���� �!������� 
$ �! ?���� (!&��
&�
, �����

��� (!&��
&�
 �	� �!		�&���� !��	 &�	�� &����� 
��&�
 �� ��� ��)���� ��� �	�
��&&���

$��
�
* ��� .���� �)���� !/ !
	 
�(
&���!� ��&& (���
 ���
 
�
�� � (��� .�&� ���!	�,

�� !	��	 �! �)�	�$!&��� !
	 	�

&�
 �! ��� ���	(!����(�� &�(�� 	�2
�	�
 
�
��(����


�
��( 
��� 
��&��� ���&�
�
 H@GI, ��� 
�&/#�!�
�
����� !/ !
	 
�
�� ��� �� �
���&�
���

�� �
��(����� ��� �����
	� $�	�(���	 HAGI,



����
�� -

&�	
���.�������� ����"��� ��

������ �	����� ��� &�& #�

�&�4��
��# �	��!4��� ��� �!#4!	��	
 H�I ����($��� �! ���	����	��� ��� (�&����L/	������

�	��
���!� /!	 � ��$!&�	 >
��* ���	!������� �!�.��� �� �!��	!&&�� $!	� �&�

 !/ ��/#

/�	��� $!	� 
���
* 

��� ��- ��� ���&���	�� 	�&�)���!� 
$���	!
�!$� 3��5, ��� ��#

$	�

�!� �� ��� (�&���� ��($�	��
	� /!&&!4�� ��� ����
#��!(
!� �2
���!� /!	 $!	�

���(���	
 &�	��	 ���� @,A �(M �!4���	* 
����.���� �������!� 4�
 !�
�	��� /!	 �


(�&&�	 $!	� 4����, ��� 	�

&�
 /	!( �!�� �)$�	�(���
 4�	� �� �!!� ��	��(���,

��� �
��!	
 �&
! (��� � 2
���������� �
��(��� !/ ��� 	!����!��& 	�&�)���!� ��(�

�� ��� >
�� ��� �	�
��& $��
�
 �� .����� ��� �!($&�) ��&
�� 	�&����� $�	(��������

�� J ��3:5� 1���3:5 (��

	�(���
 �! ��� ����� ��
$�	
�!� �2
���!�, �� ������!� �!

��� &�2
�� ��� �	�
��& $��
� 	�&�)���!�* � ���	� 	�&�)���!� �!($!���� 4�
 !�
�	���*

���� 

$$!	��� ��� �)�
����� !/ � �!����� &���	 4��� ����(�� $	!$�	���
 ���� 4�	�

&�2
��#&��� �
� ��1�	��� /	!( ���� !/ ��� ����	 &���	
M �� $�	���
&�	 ��� 	!����!��&

	�&�)���!� ��(�
 !/ (!&��
&�
 �� ��� �!����� &���	 4�	� ��!
� /!
	 !	��	
 !/ (��#

���
�� 
&!4�	 ���� (!&��
&�
 �� ��� ��$�&&�	� �!����
�� $��
�, �&!4�	 ����(��


??B



?��

!/ (!&��
&�
 �� ��� �!����� &���	 4�	� �&
! 	�$!	��� �� ������	� ��, �&, H??AI* �� �

��
�	!� 
�����	��� 
�
�� !/ 4���	 �!�.��� �� %-%#D?,

�� �� !���	 
�
��* �&�4��
��# �	��!4��� ��, �&, H?�FI /!
�� �������� !/ � $	�#

/	������ �	��
���!� �� ���	!������� �!�.��� �� � @,A �( -+� (���	��& ���� !��
	


��/!	� ��� �!�.��� >
�� /	����
 ���! � 
���&� �	�
��&&��� 
�	
��
	�, ��� $	�#/	������

$	!�
��
 �� ����	(������ $��
�* 4���� 4� ��	( ��� 9�!����� &���	 $��
�:* ���� �


���	����	���� �� � $!
���!��&&� ��
!	��	�� �!����� &���	 �
� �	�
��&&��� ����	 &���	
,

�!	 ��� 
�
��( !/ ���	!������� �� -+�* ��� �!����� &���	 $��
� �
 !�&� (���
���&�

����

� ��� (�&���� !��
	
 �� � 
���&� 
��$, ���
 4�
 �&
! ���!	�����&&� �
���&�
��� ��

� 
�
�� !/ �����
 /	�� ���	�� 

	/���
 

��� (!&��
&�	 
�(
&���!� H?�FI, ������&�

%!	�
���� ��� 6�4��! H??FI /!
�� �������� !/ 

�� � $	�#/	������ �	��
���!� /!	

(�����!& �!�.��� �� %-%#D?* 

��� )#	�� ��1	����!� (��

	�(���
, �� � 
�$�	���


�(
&���!� 
�
��* ������	�
���� ��, �&, H?�@I �)�(���� ��� ���	(!����(�� 
����&���

!/ ��� �!����� &���	 $��
� �
 � /
����!� !/ ��� 	�&����� 
�	����� !/ ��� >
��#4�&&

����	����!� �! ��� >
��#>
�� ����	����!�, ��� �
��!	
 �!��&
��� ���� ��� �!�����

&���	 $��
� �
 (���
���&� /!	 	�$
&
��� ��� 4���&� ���	������ $!	� 4�&&
* ��� �
 �

���	(!����(���&&� 
���&� $��
� /!	 
�	!��&� ���	������ $!	� 4�&&
,

��� �)$�	�(����& ��� 
�(
&���!� 
�
���
* 

���
� ���� ���	� �
 � ���� �! ���	��#

��	��� ��� 
�	
��
	� !/ �!�.��� $��
�
 4��� 
�
����� /	������, �)$�	�(����& 
�
���


���!&���� )#	�� ��1	����!� ��� "%� (���!�
* ��� ��� 
�(
&���!� 
�
���
 ���!&����

/	�� ���	���
* �
���&�
� ��� $	�
���� !/ 
���&� ���!(!����!

 �!�.��� $��
�
 ����

���	 �($!	���� �!�
�2
����
 /!	 ��� ���
	� !/ ��� $��
� �	��
���!� �
 4�&& �
 /!	 ���


��/� �� ��� /	������ ��($�	��
	�
, �&��!
�� ���
 �1��� ��
 ���� 
���	
�!!� �� ���

��
� !/ 
�($&� >
��
 /	������ �� 
&�� 
��$�� $!	�
* ��� ���
	� !/ ��� �!�.��� $��
�




?�?

�� ��� (!	� �!($&������ ��
�
 !/ 

�#���!(���	 
��� ��&���	���& $!	�
* ��� ����&�

���4!	��� $!	�
 

�� �
 -+� ��� ���!	 �	� 
��&& 
���!4�,

���
 ���$��	 $	�(�	�&� ���&
 4��� ��� �)$�	�(����& (��

	�(���
, ��� �)$�	�#

(����& 
�
���
 �	� /!	 ��	�!� ���	���&!	��� ��� ���	!������� �� �!��	!&&�� $!	� �&�



3-+�5* �Z-=�* ��!&��� %-%#D? ��� (��	!$!	!

 ��������� ��	�!� .��	
 �-�,

��1�	�����& 
������� ��&!	�(��	� 3��-5 4�
 

�� �! ����	(��� ��� (�&���� $!��� ��

��� $!	!

 (���	��&
, ���&���	�� 
$���	!
�!$� 4�
 �&
! 

�� �! ����	(��� (�&����

$!���
, ��	
��
	�& ��/!	(���!� ��!
� ��� ��1�	��� �!�.��� $��
�
 4�
 !�������

�� (��

	��� ��� ���&���	�� 	�&�)���!� ��(�
 

��� ���&���	�� 
$���	!
�!$�, %!���

-�	&! 
�(
&���!�
* �!�����	 4��� ��� �����
 /	�� ���	�� (���!�* �	� 

�� �! ����	#

(��� ��� (�&���� $!��� ��� >
�� 
�	
��
	� ��
��� ��&���	���& $!	�
 (!��&�� !� 
�&���,

E
�&������� �!($�	�
!� ���4��� �)$�	�(��� ��� 
�(
&���!� �	� (��� 4��� 	�
$���

�! ��� 
��/� �� ��� /	������ ��($�	��
	�
 ��� ��� 
�	
��
	� !/ �!�.��� $��
�
, �	!(

��� �)$�	�(���
 �
 4�&& �
 ��� 
�(
&���!�
* �� �
 /!
�� ����* ��� �!�.��� >
�� /	����


���! � 
���&� �	�
��&&��� 
�	
��
	� /!	 ���	��� $!	� ���(���	
 �	����	 ���� ?A�* 4��	�

� �
 ��� ���(���	 !/ ��� >
�� (!&��
&�, �!	 ���	��� $!	� 
���
 &�

 ���� ?A�* $�	�

!/ ��� �!�.��� >
�� /	����
 ���! � /	

�	���� �	�
��& 
�	
��
	� 4��� ��� 	�
� /!	(���

�� �(!	$�!

 	���!�, ��� (��

	�(���
 ��� ��&�
&���!�
 
�!4 �&��	 �������� !/ �

�!��& ����	(������ 9�!����� &���	: $��
� &���� ���4��� &�2
�� ��� �	�
��&M �!�����

&���	 �
 ��� �!�.��� (!&��
&�	 &���	 ��<����� �! ��� $!	� 4�&& ��� �)$�	�����
 �

���$�	 >
��#4�&& $!������& ���	�� �!($�	�� �! ��� ����	 &���	
, �� ������!�* ���	�

�
 � 
�	!�� �������� !/ � &�2
�� �! 9��)����: �	��
���!� �� ���� ��($�	��
	�
* �� 

��

� 2
�
�#�4!#��(��
�!��& �!����� &���	,



?��

.�� &
	����

��2
�� ���	!������� ��� ��� -+� H??@I ��� �Z-=� H??GI 
�($&�
 4�	� �	����� ��

��� 
�(� (���!� �
 ��
�	���� �� ���$��	 D, ��� %-%#D? 
�($&�
 4�	� 
�����
����

�� �, %�����4��� �����	
��� �� +!����* +!&��� ��� 4�	� ���	����	���� 

��� )#

	�� ��1	����!� ��� ���	!��� ��
!	$��!� (��

	�(���
 H??BI, ��� ���	����	�����!�

	�

&�
 /!	 ��� %-%#D? (���	��& 
�!4�� ���� ���
� �	�
��&&��� (���	��&
 �!�
�
���

!/ 
��/!	( $!	�
 �� � ��)��!��& �		����(��� 4��� � ��		!4 $!	� 
��� ��
�	��
��!�

3&�

 ���� AR5 H??BI,

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

��� �!($&�) ���&���	�� $�	(�������� �� J �� � 1���* �
 (��

	�� �
 � /
����!� !/

��($�	��
	� ��� /	�2
���� �
 ��
�	���� �� ���$��	 D, �� ������!�* ��� 	!����!��&

	�&�)���!� ��(�
 !/ ��� (!&��
&�
 4�	� ����	(���� 

��� ��� ��
$�	
�!� 
$���	
(

3�2
���!� D,C5

����� ��"�������� �������
 ����������� �� #!

� +�	���#�&(�	 ��-@ 3��1�	�����& 
������� ��&!	�(���	5 4�
 

�� �! ����	(��� ���

(�&���� ��($�	��
	�
 ��� &����� ����
 !/ /

�!�* �� (��

	��� ��� ���� 	�&��
��

�� ��� (�&���� !/ ���	!�������, ��� ��($�	��
	� 
��&� !/ ��� ��- (������ 4�


��&��	���� 

��� ��� (�&���� ��($�	��
	� !/ $
	� ���	!������� /	!( ��� &���	��
	�,

��� ��($�	��
	� 
������� 	���
 

�� /!	 ��� (�&���� ��� /	������ 	
�
 ��	��� /	!(

���6�(�� �! ��A6�(��, ��� �����	!
�� !/ ���� 	�4 ��- 
$���	
( 4�
 

��	�����*

��
�� !� � 
��!��#!	��	 $!&��!(��& .� �! ��� (��

	�� ���� >!4 �4�� /	!( ���


����&
 !/ ����	�
�, ��� (�&���� ��($�	��
	�
 �� ��� �
&� ��� �!�.��� 
�
��(
 4�	�



?�C

����	(���� /	!( ��� $!
���!� !/ ��� $���
 !/ ��� ���� >!4 
����&
* ��� ��� &�����

����
 4�	� ����	(���� ��
�� !� ��� 
��&�� �	�� 
���	 ���
� 
����&
, ��� (�&����

��($�	��
	� 4�
 	�$	!�
���&� �! 4����� ��A -�&
�

 /!	 &�	��	 $!	�
 3��A �(5M 
�#
��	�������
 4�	� &�	��	 /!	 ��� 
(�&&�	 $!	�
, ���
� 
���	�������
 �	� � 	�

&� !/

��� 4���� !/ ��� ��- $���
* 4���� ��	���
 �� $�	� /	!( ��	����!�
 �� $!	� 
���*

��� ��!(��	�* ��� /	!( ��� �)�
����� !/ (���
���&� 
����
, ��� &����� ����
 4�	�

	�$	!�
���&� �! 4����� AR,

����$  ��
������

;� $�	/!	(�� �	��� ���!����& %!��� -�	&! 3�-%-5 
�(
&���!�
 !/ �����	�#8!��


--&� ��
!	��� �� 
�	����� ��&���	���& $!	�
 !/ ��1�	��� $!	� ���(���	
, ��� ����	��#

��!� ���4��� ��� ��
!	��� >
�� (!&��
&�
 �
 (!��&�� 

��� ��� �����	�#8!��
 3?�*F5

$!������& 4��� 
��� ��� ���	�� $�	�(���	
 ��!
�� �! ��
�	��� --&� 3��� J ��A?D �(*

����	� J CFF�D 65, ��� $!	� 4�&&
 �	� (!��&�� �
 � 
(!!�� �8 �!����

( H?��I

3��� ��&���	���& �2
���&��� !/ ���9?�#D#C: ����&� $!������&5, ��� >
��#4�&& ����	��#

��!� ���	�� $�	�(���	
 �!		�
$!����� �! � 
�&��� $!	� 4�	� ����� /	!( ��&� ���

�
����
 H?�?I,

��� 
�(
&���!� 	
�
 4�	� $�	/!	(�� �� ��� �	��� ���!����& ��
�(�&�* .)��� ���

���(���& $!������& �* ��� �!&
(� " !/ ��� $!	� ��� ��� ��($�	��
	� � , ��� 
�
��(

��$���&&� �!�
�
��� !/ F��#���� ��
!	��� (!&��
&�
, +�	�!��� �!
���	� �!�����!�


4�	� �($&!��� �� ��� �)��& ��(��
�!� !/ ��� $!	�, ��� 
�(
&���!� 4�
 
�� 
$ 

��

���� ��
�	��!�* ��&���!� ��� ��
$&���(��� (!��
 4�	� ����($��� 4��� �2
�& $	!����&#

���* ��� ��� ��
$&���(��� 
��$ 4�
 ��<

��� �! ���� � A�R $	!����&��� !/ ����$�����,

���	(!����(�� $	!$�	���
 4�	� ���	���� !��	 ?��#?��� (�&&�!� �������
�& %!���



?�D

-�	&! (!��
, ��� &����� !/ ��� 
�(
&���!� 4�
 ��<

��� 

�� ���� � (���(
( !/

./�� ��(�
 ��� ���	��� �
(��	 !/ $�	���&�
 �� ��� 
�
��( 4!
&� �� ��
�	��� ���

��&���� �
	��� � 
���&� 
�(
&���!� 	
�,

��� (���!� 

�� �! ��&�
&��� ��� /	�� ���	�� 	�&��
 !� ��� ��&�
&���!� !/ ���

�����
 /	�� ���	�� �
 � /
����!� !/ �� �1������ �!�� !	�������!��& !	��	 $�	�(���	

K* 

��� �-%- 
�(
&���!�
 �
 ��
�	���� �� ���$��	 �, ��	�� ��(��
�!��& �!��

!	�������!��& !	��	 $�	�(���	
 HFAI ���� ��� ��1�	������� ���4��� ��� �
!�	!$�� &�2
��

$��
� ��� �!((!� �	�
��&&��� &������
 �	� �($&!���, ���
� !	��	 $�	�(���	
 �	�

��.��� �� ���$��	 �,

.�
 $%�
���
�	�� �
���	�

����� ���������� ����������

��� ��$�������� * ��� ������� &!

 ���3Æ5 4�	� (��

	�� �
 � /
����!� !/ /	�#

2
���� ��� ��($�	��
	� /!	 �
&� ���	!������� ��� /!	 ���	!������� ��
!	��� ��

-+�* �Z-=� ��� %-%#D? (���	��&
 !/ ��1�	��� $!	� 
���
* 	������ /	!( A� �(

�! ��D �(* /	!( 4���� ��� ���&���	�� �!�
���� ��3�
 :5 ��� ��� &!

 /���!	 ���3�
 :5

4�	� ��&�
&����, ��� ���&���	�� �!�
���� �
 � ���
	�& ��!��� !/ !	��	 $�	�(���	 �!


�
�� /	������ !/ ��$!&�	 &�2
��
* ����

� !/ ��� &�	�� ������ �� ��� !	�������!��&

$!&�	�����&��� ���4��� ��� &�2
�� ��� 
!&�� $��
�
, ��� (�&���� $!��� ��� �� �����

�! �� ��� ��($�	��
	� �� 4���� ���	� �
 � &�	�� ���	��
� �� ��� $�	(��������* �
 ���


!&�� $��
� �
 ������, ��� (��

	�(���
 !/ �� �
 � /
����!� !/ � �	� 
�!4� ��

.�
	� @,?3�5 /!	 �
&� ���	!�������, ���	� �
 � 
��	$ ���	��
� �� �� �� � J A�F !-*

�!		�
$!����� �! ��� (�&���� $!��� !/ ��� $
	� 

�
�����, ��� 
$���	
( !/ ���



?�A

�!($&�) $�	(�������� 3��
 ��� �
, :5 �
 .� �! ��� ��
$�	
�!� 	�&���!� 3�2
���!� 3D,C55*

�! ����	(��� ��� ���&���	�� 	�&�)���!� ��(� � , ��� /	�2
���� 	���� �� ���
 
�
��

3?�� �� �! ?� %��5 �
 �)$����� �! ���!($�

 ��� 	�
!���� /	�2
�����
 �!		�
$!��#

��� �! ��� ���&���	�� 	�&�)���!� �� ��� 
!&�� $��
�
 ��� �&�

#&��� $��
�
, ���!	����

�! �2
���!� 3D,C5* ��� �� /
����!� 
�!4
 � $!��� !/ ��>����!� ��� ��� ��� /
����!� �!�


��	!
�� � (�)�(
( �� ��� 	�
!���� /	�2
����, ���	�/!	�* /	!( � 
$���	
( $&!� !/

��
 ��� �
, &!���3:5* ��� 	�&�)���!� ��(� ��� �� ��&�
&���� �
 ��� 	���$	!��& !/ ���

/	�2
���� �!		�
$!����� �! � 
���&� $!��� !/ ��� �� /
����!� !	 � (�)�(
( !/ ��� ���

/
����!�, �� �&��	������ �	�$����& 	�$	�
������!� !/ ��� ����� ��
$�	
�!� �2
���!�

�
 ��� -!&�#-!&� ����	�( HBCI* �� ��� �!($&�) �� $&���, ��� -!&�#-!&� ����	�( /�&&


!� � 
�(�#��	�&� /!	 ���� 	�&�)���!� (������
(, �	!( � $&!� !/ ��� �
, ��* � �
 �����

�� ��� 	���$	!��& !/ ��� /	�2
���� �� 4���� ��� �!�
 ��	!
�� � (�)�(
(,

���
	� @,?3�5 ��$���
 ��� ��	����!� !/ ��� 	�&�)���!� ��(� 4��� ��($�	��
	� /!	

�
&� ���	!�������* !������� /	!( .����� ��� ��
$�	
�!� 
$���	
( �! �2
���!� 3D,C5,

��� &�2
�� �	���� !/ ��� $&!� 3��!�� F !-5 ��
 	!����!��& 	�&�)���!� ��(�
 !/ ���

!	��	 !/ ���!#
��!��
, ���
 �	���� &��
 !
�
��� ��� 	���� !/ !
	 (��

	�(���
 ���

�
 	�$	!�
��� /	!( 	�/, H?��I, ��� 	�&�)���!� ��(� 
�!4
 � 
��	$ ���	��
� �� ���

(�&���� ��($�	��
	� ��� �
 !/ ��� !	��	 !/ ?��� 
 �� ��� �	�
��& $��
�,

�!	 ���	!������� �!�.��� �� -+�* ��� 
�($&� �
 ���	!�
��� ���4��� ��� ��$���#

�!	 $&���
 �
 � 


$��
�!� !/ ���	!������� .&&�� -+� $�	���&�
 �� $
	� ���	!�������,

���	�/!	�* ��� ��$�������� (��

	�(��� ���&�
 �� �1������ 	�&����� $�	(�������� !/

��� 


$��
�!� !/ -+� �� $
	� ���	!�������, �!	 � -+� 
�($&� 4��� ���	��� $!	�

���(���	 !/ �A �(* �� 
�!4
 �4! 

���� ������
 3.�
	� @,�5, ��� 
��	$ ���	��
� ��

� !- �
 ���	��
��� �! (�&���� �� ��� $!	�
* 4��&� ���� �� A,F !- �!		�
$!��
 �! ���

�
&� (�&����, ��� /	�2
���� 
$���	
( �� � $�	���
&�	 ��($�	��
	� �
 

�� �! !�����



?�F

−10.0 0.0 10.0 20.0 30.0
T / Celsius

0.0

50.0

100.0

150.0

200.0

C
 / 

pF

Bulk Nitrobenzene

10 KHz

100 KHz

1 MHz

M
el

tin
g

3�5

−100.0 −50.0 0.0 50.0
T / Celsius

10
−10

10
−8

10
−6

10
−4

10
−2

R
el

ax
at

io
n 

tim
e,

 τ
 / 

s

Pure Nitrobenzene
B

ul
k 

m
el

tin
g

3�5

���
	� @,?' 3�5 ��� ������!	 !/ �� �
, � /!	 �
&� ���	!�������, ��� 
��	$ ���	��
�

�� A,F !- �!		�
$!��
 �! �
&� (�&����, 3�5 ��&�)���!� ��(� �
, ��($�	��
	� /!	 ���

�
&�, �� ���� ��($�	��
	� � �
 �
��(���� �� .����� ��� ��
$�	
�!� 
$���	
( �! ���

����� ��
$�	
�!� �2
���!�,



?�@

��� !	�������!��& 	�&�)���!� ��(�
 �� ��� ��1�	��� $��
�
 !/ ��� 
�
��( �
 ��
�	����

��/!	�, �!	 �)�($&�* �� .�
	� @,C ��� 
$���	
( $&!� 3��
 ��� �
, :5 �
 
�!4� /!	 ��#

�	!������� �!�.��� �� ��� �A �( -+� (���	��& �� �4! ��1�	��� ��($�	��
	�
, ���


$���	
( �� .�
	� @,C3�5 �� �� !- 
�!4
 �4! 	�&�)���!� (������
(
 3�
 
��� ��

��� �4! ��>����!� $!���
 �� ��5 4��� 	�&�)���!� ��(�
 !/ ��� !	��	 !/ ?��� 
 34����

4� 	�/�	 �! �
 9(�&&�
��!�� 	�&�)���!�:5 ��� ?��� 
 34���� 4� 	�/�	 �! 9(��	!
��#

!�� 	�&�)���!�:5, � 
�(�&�	 
$���	
( �� �?� !- 3.�
	� @,C3�55 $	!�
��
 <

� !��

	�&�)���!� (������
( 4��� � ��(� 
��&� !/ ?��� 
, ��� �!		�
$!����� -!&�#-!&�

����	�(
 �	� 
�!4� �� .�
	� @,D, ��� 	�
$!�
� �! ���� 	�&�)���!� (������
( /�&&


!� � 
�(�#��	�&� �� ��� -!&�#-!&� ����	�(, ���	�/!	� .�
	� @,D3�5 �!�.	(
 ��� �4!

	�&�)���!� (������
(
 �� ��� �����	 ��($�	��
	� 3�� !-5 ��� ��� 
���&� 	�&�)���!�

(������
( �� ��� &!4�	 ��($�	��
	� 3�?� !-5 �
 ������� /	!( .�
	� @,D3�5,

����� %������&'�
��� ("���

��� ������!	 !/ ��� 	�&�)���!� ��(�
 �
 � /
����!� !/ ��($�	��
	� /!	 ���	!�������

�� -+� !/ �A �( $!	� 
��� �	� ��$����� �� .�
	� @,A, �!	 ��($�	��
	�
 �	����	 ����

� !- 3(�&���� $!��� ��
��� ��� $!	�
5* ���	� �	� �4! ��1�	��� 	�&�)���!�
 
�(�&�	

�! .�
	� @,C3�5M ���� (���/�
� ���(
�&��
 �
 � �!
�&� ��>����!� ������!	 �� �� �
,

:* ��� � �!
�&� (�)�(
( �� ��� �
, :, ��� &!���	 �!($!���� !/ ��� 	�&�)���!�

���� �
 !/ ��� !	��	 !/ A� ?��� 
 �
 ����

� !/ %�)4�&&#;����	#��&&�	
 $!&�	�����!�,
�!	 � ����	!����!

 
�
��( ���	� !��
	
 � 	�&�)���!� (������
( �
� �! ����	/����&

$!&�	�����!�* 4��� � 
&����&� �!��
����� &�2
�� �
 ���&!
�� �� �� ��

&����� (���	��&,

���
 �1���* ��&&�� ��� %�)4�&&#;����	#��&&�	
 3%;�5 $!&�	�����!� HBBI* �
 ��!4� �!

���� � 	�&�)���!� ��(� !/ ��� !	��	 !/ ?��� 
 HBG* ?��I, ��� -+� ��� ���!	 
�($&�




�� �� ���
 
�
�� 4�	� ���&���	���&&� ��
�	�&* �� ��� 
��
� ����* �� ��� ��($�	��
	�



?�G

−10.0 0.0 10.0 20.0
T / Celsius

0.0

10.0

20.0

30.0

40.0

κ’

Nitrobenzene in CPG (25 nm)

1 KHz

B
ul

k 
m

el
tin

g

P
or

e 
m

en
tin

g

���
	� @,�' ��� ������!	 !/ �� �
, � /!	 ���	!������� �� � -+� (���	��& !/ ���	���

$!	� ���(���	 !/ �A �(, ��� 
�($&� �
 ���	!�
��� �
 � 


$��
�!� !/ $!	!

 �&�



$�	���&�
 �� �
&� ���	!�������, ��

* ��� 
����&
 �	� /!	 �!�� �
&� ��� �!�.���

���	!�������,



?�B

−4.0 −2.0 0.0 2.0 4.0
log10 (ω / kHz)

0.0

10.0

20.0

30.0

κ’
 , 

κ"

κ"
κ’

κ’

κ"

3�5

−4.0 −2.0 0.0 2.0 4.0 6.0
log10 (ω/ kHz)

0.0

5.0

10.0

15.0

κ’
 , 

κ"
 

κ"
κ’

κ’

κ"

3�5

���
	� @,C' �$���	
( $&!� /!	 ���	!������� �� � �A �( $!	� 3�5 �� �� !-* 3�5 ��

�?� !-, ��� 
�(�!&
 �!		�
$!�� �! �)$�	�(����& (��

	�(���
 ��� ��� 
!&�� ���
��� ��
��� �
	��
 �	� .�
 �! ��� 	��& ��� �(�����	� $�	�
 !/ �2
���!� D,C 	�
$������&�,



?C�

0.0 7.0 14.0 21.0
κ−κα

0.0

2.0

4.0

6.0

8.0

10.0

12.0

κ"

3�5

0.0 2.0 4.0 6.0 8.0 10.0
κ−κα

0.0

1.0

2.0

3.0

4.0

5.0

κ"

3�5

���
	� @,D' ��$	�
������!� !/ ��� 
$���	
( $&!�
 �� ��� /!	( !/ � -!&�#-!&� ����	�('

3�5 �� � J�� !-* �� � J �?� !-



?C?

��� /	�2
���� 	���� !/ !
	 (��

	�(���
* ��� ���&���	�� &!

 3$	!$!	��!��& �! ���5

!/ ��� �($�� $!	�
 4�
 ���&����&� �!($�	�� �! ���� /!	 ��� &�2
��#.&&�� 
�($&�
,

���	�/!	�* ���	� �
 �! �����	!
�� �!�
� �
� �! ��� (!��!� !/ 
�&��� (!&��
&�
, ���


�!	��	 	�&�)���!� �!($!����* !/ ��� !	��	 !/ A� � ?��� 
* �
 �!! 
&!4 �! 	�$	�
���

��� &�2
�� $��
� 	�&�)���!� �� ��� $!	�, �!4���	* �� �
 ��!4� ���� /!	 ��$!&�	

&�2
��
 �!�.��� �� ���!#
��&� $!	�
* ��� (!&��
&�
 �� ��� �!����� &���	 
�!4 � 
&!4�	

����(��
* 4��� � 	�&�)���!� ��(� !/ ��� !	��	 !/ ?��� 
 HBG* ?��* ?�?I, ��

* ���


�!	��	 	�&�)���!� �!($!���� �
 �!�
�
���� 4��� 

�� � ������!	 !/ ��� �!����� &���	,

��� �����
 /	�� ���	�� ��&�
&���!� /!	 (������ ��� --&� �� �	�$���� HGC* G?I ���

/!	 --&� �� 
�&��� H?�@I* ��� ��� "%� 
�
�� �� =��	&!!$ ��� ��� ��	��� HCGI ���&���

4��� 4���	 �� $!	!

 
�&��� �&
! 

$$!	� ��� ���4 ���� ��� (!&��
&�
 �� ��� �!�����

&���	 ������ ��1�	���&� ���� ��� ��!
� �� ��� $!	� ����	�!	, ��

* ��� A� � ?��� 

�	���� !/ ��� 	�&�)���!� ��(� ���� !��
	
 /!	 ��($�	��
	� ��!�� � !- 3.�
	� @,A5*

�!		�
$!��
 �! ��� 	�
$!�
� !/ ��� �!����� &���	, ��� 	�
$!�
� !/ ��� &�2
�� $��
�

�� ��� �
&� ��� ��� ����	 &���	
 !/ ��� $!	� �	� �!� ����

��&� �� !
	 �)$�	�(���


�
 

�#���!
��!�� 	�&�)���!� ��(�
 �	� �!� �1����� �� ��� /	�2
���� 	���� 4� 

�

�� !
	 �)$�	�(���
, ��� ��
�$$��	���� !/ ��� A�� ?��� , �	���� !/ ��� 	�&�)���!�

��(� ��� ��� �$$��	���� !/ ��� ?��� 
 �	���� �� � !-* $!���
 �! ��� /	������ !/

��� &�2
�� �� ��� $!	�
,  �&!4 ���
 ��($�	��
	�* ��� (�&&�
��!�� 	�&�)���!� ��(�

3
�(�&�	 �! .�
	� @,C3�5 �� �?� !-5 �!		�
$!��
 �! ��� �	�
��& $��
� 	�&�)���!� ��
��� �
&� ��� �� ��� $!	�, ��� %;� �1��� ��
�$$��	
 ����

� ��� -+� $�	���&�
 �	�

�		�
��� �� ��� �	�
��&&��� (��	�) !/ �
&� ���	!�������* ���	��� $	�������� ����	/����&

��
$�	
�!�, ��

* /	!( .�
	� @,� ��� .�
	� @,A* ��� (�&���� ��($�	��
	� !/ ��� >
��

��
��� ��� $!	� �
 ����	(���� �! �� � !-,



?C�

−100.0 −50.0 0.0 50.0
T / Celsius

10
−5

10
−4

10
−3

10
−2

R
el

ax
at

io
n 

tim
e,

 τ
 / 

s 

Nitrobenzene in CPG (25 nm)

P
or

e 
m

el
tin

g

B
ul

k 
m

el
tin

g

Contact
layer phase

Maxwell−WagnerBulk and Pore phase crystals

���
	� @,A' ��� ������!	 !/ �� �
, � /!	 ���	!������� �� � -+� (���	��& !/ ���	���

$!	� ���(���	 !/ �A �(, ��� 
�($&� �
 ���	!�
��� �
 � 


$��
�!� !/ $!	!

 �&�



$�	���&�
 �� �
&� ���	!�������, ��

* ��� 
����&
 �	� /!	 �!�� �
&� ��� �!�.���

���	!�������,



?CC

����$ #������ ����� )����

�!	 >
�� (!&��
&�
 

�� �
 ���	!������� ���� 4�� ��� $!	� 4�&&
* ��� ��
!	����

(!&��
&�
 �� ��� �!����� &���	* &���	 ��)� �! ��� $!	� 4�&&
* /��& � &�	�� ���	������

$!������& ���	�� �
� �! ��� �!(����� ����	����!�
 4��� �&& ��� (!&��
&�
 !/ ���

$!	!

 (���	��&, ��� ���
��� !/ ��� ��
!	��� (!&��
&�
 �� ��� �!����� &���	* �


(
�� �����	 ���� ��� �
&� &�2
�� ���
��� !	 ��� ���	��� ���
��� !/ ��� �!�.���

>
�� $��
�, �� ������!�* ��� &!�

 !/ ��� 

	/��� ��.���� ���
 ���	������ $!������&

���	�� �
 �$$	!)�(���&� � ��&���	���& 
��&&* �
 ��� $!	�
 �� -+�* ���!	 ��� %-%#

D? ���� � ��&���	���& 
��$�, �
�� � ��&���	���& 
��&& �
 2
�
�#�4!#��(��
�!��& ��

���
	�* 3� ��&���	���& 
��&& !/ 	���

 = ��� &����� 9* ���� �
 �
� �&!�� � 
���&�

&��� $�	�&&�& �! ��� �)�
* /!	(
 � 	������
&�	 �4!#��(��
�!��& $&��� !/ ��(��
�!�


� � � � = �� 95, �
� �! ��� ���� ���
��� !/ ��� ��
!	��� ���	!������� (!&��
&�


�� ��� 2
�
�#�4!#��(��
�!��& �!����� &���	* ���	� �
 � $!

���&��� ���� ��� �!�����

&���	 �)�
�
 �
 � ��)���� $��
� 4��� � ���� ���	�� !/ !	�������!��& !	��	���, ��

�4!#��(��
�!��& 
�
��(
 

�� � ��)���� $��
� &��
 �� ���4��� ��� ��
!	��	�� &�2
��

$��
� ��� !	��	�� �	�
��&&��� $��
�, ��� ��)���� $��
� �
 � (���/�
����!� !/ ��� /���

����* �� � �!����
!

 
�((��	� �	������ �	��
���!� 

�� �
 ��� /	������ �	��
���!�*

��� �	��
&���!��& 
�((��	� ��� ��� 	!����!��& 
�((��	� ��� �	��� �� �4! ��1�	���

��($�	��
	�
 H@AI, ��

* �� ��� &�2
�� �! ��)���� $��
� �	��
���!�* ��� 	!����!��&


�((��	� �
 �	!��� ��� �� ��� ��)���� �! �	�
��&&��� �	��
���!� ��� �	��
&���!��&


�((��	� �
 �	!���, ���!	���� �! ���!	� HFB* ?�C* @�* ?�DI* ��� ��)���� $��
� !��
	


!�&� /!	 �� ��.���� �4!#��(��
�!��& 
�
��(* �
� .���� 
�
��(
 

�� �
 ��� �!�����

&���	 $��
� ��� 
�!4 ������!	 	�(���
���� !/ ��.���� 
�
��(
, ��� 
&!4�	 ����(��


!/ ��� �!����� &���	 $��
� 34��� � !/ ��� !	��	 !/ ?� � ?��� 
 ��� �� �� ���	��
��
!/ ��
 ��)���� ���
	�, �
�� � ��)���� $��
� �
 $	������� �� �!($
��	 
�(
&���!� /!	



?CD

>
��
 �!�.��� �� �	�$����� (��	!$!	�
 

�� �
 ��������� ��	�!� .��	
* ��� ��	�.��

�� �)$�	�(���
 H?�@* GC* G?I, �!	 ���	!������� �!�.��� �� ��������� ��	�!� .��	
*

������	�
���� ��, �&, H?�@I /!
�� ���� ��� ���	!������� (!&��
&�
 �� ��� ��)����

$��
� ���� � ���&���	�� 	�&�)���!� ��(� !/ ��� !	��	 !/ ?� ?��� 
,

�
	/��� ����	!������� ��� �&
! $&�� � 
����.���� 	!&� �� �!��	���� ��� ����(��


!/ ��� �!����� &���	, �
	/��� ���	����	�����!� 
�
���
 !/ -+�* ���!	 ��� %-%#

D? H?�?* ?�A* ?�FI ���� 	�$!	��� ���� ��� 
�&��� 

	/��� �
 ���	������&&� ����	!����!



�� 

�� (���	��&
, �� $�	���
&�	* ���	� �
 � &�	�� �!�����	���!� !/ 
�&��!& 3��#=#�5 !�

��� $!	� 

	/���* �
 &�	�� �
 C �	!
$
 $�	 �(� �� 
�&���!

 %-% (���	��&
 H?�AI, ���


�($&��
 ���� �(!�� ��� ���	!������� (!&��
&�
 ���� �	� $	�
��� �� ��� �!����� &���	*

� &�	�� /	����!� 3�
 &�	�� �
 @A R5 ��� �� 4���&� ���	!��� �!���� �! ��� 

	/���


�&��!& �	!
$
, ��� ��1�	���� �� ��� ���&���	�� 	�&�)���!� ��(�
 !/ ��� �!����� &���	

$��
� �� ��� �-� (��	! $!	�
 3� � ? � ?��� 
5 ��� ���� !/ ��� �!����� &���	

$��
� �� -+�* ���!	 ��� %-%#D? 3� � ?� � ?��� 
5 �
 !�� !	��	 !/ (�����
��,

��� ������!��& �#�!����� 4��� ��� 

	/��� 
�&��!& �	!
$
 �� ��� 
�&��� ��
�� $!	�


3-+�* ���!	 ��� %-%#D?5 ��� �)$&��� ��� 
&!4�	 ����(��
 !/ ��� �!����� &���	

4��� �!($�	�� �! ��� �-� (��	!$!	�
* �� 4���� �#�!����� �
 ��
���,

����* ("��� �� )���& �+�

�� .�
	� @,F �
 
�!4� �� ��� � /!	 ��� /	������ !/ ���	!������� �� � G,A �( -+�

(���	��&, ��� �	���
 �	� 2
�&�������&� 
�(�&�	 �! ���� !�
�	��� /!	 ��� �A �( $!	�,

���
	� @,F3�5 
�!4
 ���� ��� ���	��
� �� �� �!		�
$!����� �! ��� (�&���� !/ ���	!���#

���� �� ��� $!	�
 �
 (
�� (!	� 	!
���� ��� !��
	
 �� � &!4�	 ��($�	��
	� �!($�	��

�! ��� �����	 $!	�
, �	!( ��� 	�&�)���!� ��(� ������!	 �� .�
	� @,F3�5* 4� �
��(���



?CA

��� (�&���� ��($�	��
	� ��
��� ��� $!	�
 �! �� #�C !- 3��� ��($�	��
	� ��&!4 4����

��� (��	!
��!�� 	�&�)���!� ��
�$$��	
5, ��� ?��� 
 �	���� !/ ��� 	�&�)���!� ��(�

�� .�
	� @,F3�5 �
 ������� ���! ��	�� 	���!�
, ��� 	�
$!�
� �� ��� 	���!�* � � F !-

�
 �
� �! %;� $!&�	�����!�M ��C � � � F !- �!		�
$!��
 �! ��� 	�&�)���!� !/ ���

�
&� �	�
��& ��� � � ��C !- �
 �
� �! ��� �!(����� 	�&�)���!� !/ ��� �
&� �	�
��&
��� ��� �	�
��& ��
��� ��� $!	�
,

�!	 ���	��� $!	� ���(���	 � � G�A �(* ��� ������!	 !/ ��� 	�&�)���!� ��(� 4���

��($�	��
	� 

���
�
 ���� ��� �	�
��&&��� $��
� �� ��� $!	� �
 � �!(!����!

 $��
�M

�,�,* (!&��
&�
 ���� � 
���&� 	�&�)���!� �!($!���� ��	!
��!
� ��� �!�.��� �	�
#

��&&��� $��
�, �!	 
(�&&�	 $!	�
 �!4���	* �,�, ���!	 4��� � J D�A �(* ��� ������!	

�
 2
��� ��1�	���, ���
	� @,@3�5 
�!4
 ���� ��� ���	��
� �� �� 4��� ��($�	��
	� �


(
�� (!	� �	��
�& ��� 	!
���� /!	 ��� (�&���� !/ ���	!������� �� ��� $!	�
, ���

�
&� 
����& 
�!4
 ��� 


�& 
��	$ ���	��
� �� A,F !- ��� �
 !
�
��� ��� 	���� !/

��� $&!� �� .�
	� @,@3�5, �� .�
	� @,@3�5 �
 $&!���� ��� �!		�
$!����� 	�&�)���!�

��(�
 /!	 ���	!������� (�&���� �� ���!	 �&�

, ��� (��	!
��!�� �	���� !/ ��� 	�#

&�)���!� ��(� 
�!4
 � 
��	$ ���	��
� �� � J �D� !-* 4���� ��� �� ����� �! �� ���
(�&���� ��($�	��
	� ��
��� ��� $!	�
, ��� (�&&�
��!�� �	���� �
 ����� ������� ���!

��	�� 	���!�
* � � A�F !- 3%;� $!&�	�����!�5* �D� � � � A�F !- 3�
&� �	�
��&

$��
�5 ��� � � �D� !- �!		�
$!����� �! ��� �	�
��&&��� $��
� 	�&�)���!�
 �� ���

�
&� ��� �� ��� $!	�, �!4���	* ���	� �
 � ��4 �	���� !/ 	�&�)���!� ��(�
 !/ ���

!	��	 !/ � /�4 �
��	�� ���!
��!��
 4���� !��
	
 ��&!4 ��� (�&���� ��($�	��
	� !/

���	!������� �� ��� $!	�
 3� � �D� !-5, ���
 
�	!��&� 

���
�
 ���� ��� �!�.���
�	�
��&&��� $��
� �� �!� �!(!����!

* �
� ���� ���	� �	� 	���!�
 ���� �	� �&�

#&���

3�(!	$�!

5* ������ � 	�&�)���!� �!($!���� !/ ��� !	��	 !/ � /�4 �
��	�� ���!
��#

!��
, ��

 /!	 $!	� ���(���	
 �
 
(�&& �
 D,A �(* ��� �!�.��(��� $!
�
 � 
�	�!





?CF

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

 �	�
��&&��� $��
� �� ��� $!	�, ���

�)��� 
�	
��
	� !/ ��� �!�.��� �	�
��&&��� $��
� ����!� �� ����	(���� /	!( ���&��#

�	�� 	�&�)���!� 
$���	!
�!$� �)$�	�(���
 �&!��, =�� 4!
&� ���� �! 	�
!	� �! (!	�

��	��� (���!�
* 

�� �
 )#	�� ��1	����!� !	 (!&��
&�	 
�(
&���!�* �� !	��	 �! !�����

��� >
�� 
�	
��
	� !/ ��� ���!(!����!

 �	�
��&&��� $��
�,

�� .�
	�
 @,G3�5 ��� @,G3�5 ��� (�&���� ������!	 !/ ���	!������� �� � %-%#

D? $!	!

 (���	��& ������ �� ���	��� $!	� ���(���	 !/ �,G �( �	� 
�!4�, ���

2
�&������� ������!	 �
 ��1�	��� /	!( ��� ������!	 �� ���!	, ��� /	������ �	��
���!�

�� &!4 ��($�	��
	� �
 ��
��� �
 ��� (��	!
��!�� �	���� !/ ��� 	�&�)���!� ��(� �!�


�!� 
�!4 ��� ��
�!����
���, =��� ����� ���	� �
 � �	���� !/ 	�&�)���!� ��(�
 !/ ���

!	��	 !/ � /�4 �
��	�� ���!
��!��
* 

���
���� ��� $	�
���� !/ �(!	$�!

 	���!�
,

;� �!��&
�� ���� ��� $!	� 
��� !/ �,G �( �
 �!! 
(�&& 
! ���� $�	���& �	�
��&&�����!�

�!�
 �!� !��
	, ��� �!����� &���	 	�(���
 �� ��� !	�������!��&� !	��	�� 9��)����:

$��
�* 4��&� ��� ����	 	���!� 
���	�!�
 � �&�

 �	��
���!�, � ��	� 
�(�&�	 ������!	 �


!�
�	��� /!	 ��� ��
� !/ ���	!������� ��
��� �� %-%#D? (���	��& !/ $!	� ���(���	

�,D �(, ���&� @,? 

((�	���
 ��� (�&���� ������!	 !/ ���	!������� /!	 � 	����

!/ $!	� 
���
 �� ��	�!

 
�&���#��
�� $!	�
, "��	!������� /	����
 �! � �	�
��&&���


�	
��
	� 4��� �!�.��� �� $!	� 
���
 � � G�A �( 3� � ?@��� 5, �!	 � $!	� 
��� !/

D,A �(* !�&� $�	� !/ ��� >
�� /	����
* 4��� ��� 	�
� /!	(��� �� �(!	$�!

 $��
�,

%!	�
���� ��� 6�4��! H?�@I 	������ 
�(�&�	 �!��&

�!�
 �� ����	 )#	�� ��1	����!�


�
�� !/ /	������ !/ "�* -= ��� 6	 �� %-%#D? (���	��&
 !/ ��	���� $!	� ���(���	,

�!	 ���
� >
��
* ��� )#	�� 
�	
��
	� ��������� � �!(!����!

 �	�
��&&��� $��
� /!	

$!	� ���(���	
 �	����	 ���� F �( 3� � ?F��� 5, �!	 
(�&&�	 $!	� 
���
* ��� )#	��

��1	����!� $����	�
 4�	� �!�
�
���� 4��� � $�	���&&� �	�
��&&��� �!�.��� $��
� �!#

�)�
���� 4��� �� �(!	$�!

 $��
�, �!	 $!	� 
���
 
(�&&�	 ���� �,G �(* ��� �!�.���



?C@

−60.0 −40.0 −20.0 0.0 20.0
T / Celsius

0.0

10.0

20.0

30.0

κ’

Nitrobenzene in CPG (8.5 nm)

1 KHz

B
ul

k 
m

el
tin

g

P
or

e 
m

el
tin

g

3�5

−100.0 −50.0 0.0 50.0
T / Celsius

10
−6

10
−5

10
−4

10
−3

10
−2

10
−1

R
el

ax
at

io
n 

tim
e,

 τ
 / 

s

Nitrobenzene in CPG, 8.5 nm

P
or

e 
m

el
tin

g

B
ul

k 
m

el
tin

g

Contact
layer phase

Maxwell−WagnerBulk and Pore phase crystals

3�5

���
	� @,F' 3�5 �� �
, � /!	 ���	!������� �� -+� 4��� ���	��� $!	� 
��� !/ G,A �(,

3�5 � �
, � /!	 ���	!������� �� -+� 4��� ���	��� $!	� 
��� !/ G,A �(,



?CG

0

20

40

Po
re

 m
el

tin
g

-110 -80 -50 -20 10

C
 / 

pF

1 KHz

10 KHz

1 MHz

100 KHz

T / Celsius

Nitrobenzene in VYCOR (D = 4.5 nm)

3�5

−100.0 0.0 100.0 200.0
T / Celsius

10
−8

10
−6

10
−4

10
−2

10
0

R
el

ax
at

io
n 

tim
e,

 τ
 / 

s

Nitrobenzene in VYCOR (4.5 nm)

C
on

ta
ct

 la
ye

r
M

el
tin

g

B
ul

k 
m

el
tin

g

C
on

ta
ct

 la
ye

r 
un

de
rg

oe
s

he
xa

tic
 to

 li
qu

id
 tr

an
si

tio
n

Maxwell−WagnerBulk and Pore
phase crystals

Contact layer

Amorphous phase
in the inner layers

3�5

���
	� @,@' 3�5 �� �
, � /!	 ���	!������� �� ���!	 4��� ���	��� $!	� 
��� !/ D,A �(,

3�5 � �
, � /!	 ���	!������� �� ���!	 4��� ���	��� $!	� 
��� !/ D,A �(,



?CB

-110
Po

re
 m

el
tin

g
-90 -70 -50 -30

12

14

16

10

C
 / 

pF

T / Celsius

10 MHz

1 MHz
100 KHz

10 KHz

1 KHz

Nitrobenzene in MCM-41 (Si)

H = 2.8 nm

3�5

−100.0 0.0 100.0 200.0
T / Celsius

10
−8

10
−7

10
−6

10
−5

10
−4

10
−3

10
−2

10
−1

R
el

ax
at

io
n 

tim
e,

 τ
 / 

s

Nitrobenzene in MCM−41 (Si), H= 2.8 nm

B
ul

k 
m

el
tin

g

C
on

ta
ct

 la
ye

r 
un

de
rg

oe
s

he
xa

tic
 to

 li
qu

id
 tr

an
si

tio
n

Hexatic contact layer

Maxwell−Wagner

Bulk phase crystals

Contact layer

Amorphous
region in the 

inner

layers

3�5

���
	� @,G' 3�5 �� �
, � /!	 ���	!������� %-%#D? 4��� ���	��� $!	� 
��� !/ �,G �(,

3�5 � �
, � /!	 ���	!������� �� %-%#D? 4��� ���	��� $!	� 
��� !/ �,G �(,



?D�

���&� @,?' �	������ ��($�	��
	�
' �)$�	�(����& (��

	�(���

���( ����� �� !- !	��	�� $��
�

 
&� # A,G �	�
��&

�A 3-+�5 A� �,� �	�
��&

G,A 3-+�5 ?@ #�A �	�
��&

D,A 3���!	5 B #D� �	�
��& P �&�



�,G 3%-%#D?* ��5 A,F #A� ��)���� P �&�



�,G 3%-%#D?* �&5 A,F #FA ��)���� P �&�



�,D 3%-%#D?* ��5 D,G #FA ��)���� P �&�



>
�� �!�
 �!� 
���	�! � /	������ �	��
���!�* �!4���	 � �&�

 �	��
���!� �
 !�
�	���,

����, ��� ������� ����������

��� $	!$!
���!� ���� ��� 2
�
�#�4! ��(��
�!��& �!����� &���	 �)�
�
 �
 � ��)����

$��
� �($&��
 ���� �� �����	 ��($�	��
	�
* ��� 9��)����: �!����� &���	 ��� 
���	�!

� �	��
���!� �! � !	�������!��&� ��
!	��	��* &�2
��#&��� �!����� &���	, �� .�
	�
 @,@3�5

��� @,G3�5* ��� ��
�$$��	���� !/ ��� (��	!
��!�� �	���� !/ ��� 	�&�)���!� ��(� ��

���� ��($�	��
	�
 3?�� !-5* 
�	!��&� 

���
�
 

�� � �	��
���!� /	!( � ��)����

�!����� &���	 $��
� 4��� � 	�&�)���!� ��(� � J ?�� ?��� 
 �! � &�2
��#&��� �!�����
&���	 4��� ���!
��!�� 	�&�)���!� ��(�, ��� �	��
���!� /	!( ��)���� �! &�2
�� $��
�

�
 � 6!
��	&���#��!
&�

 36�5 ��$� �	��
���!� H@C* ?�GI* ��� ���!&��
 � &�	�� ���	!$�

������, �� �4!#��(��
�!�
* ��� 
$���.� ���� 
�!4
 � �!�#
����	
�& $��� �� ��� 6�

�	��
���!�, ;� $�	/!	(�� ��- (��

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

�� ���!	 ��� %-%#D? 3.�
	�
 @,B3�5 ��� @,B3�55, ��� ��- 
��� �� .�
	� @,B3��



?D?


�!4
 � &�	�� $��� �� A,F !- �!		�
$!����� �! ��� (�&���� !/ �
&� ���	!�������,

�� ������!�* ���	� �
 � 
(�&& $��� �� &!4�	 ��($�	��
	� 3�CA !-5 �!		�
$!�����
�! (�&���� !/ ���	!������� �!�.��� ��
��� ��� $!	�
 !/ ���!	, � (����.�� ���4

!/ ��� ���� ��($�	��
	� 	���!� 3@�Y?�� !-5 
�!4
 �� ������!��& $��� 4���� �


�!�
�
���� 4��� ��� 6� ������!	 3�,�,* ��)���� �! &�2
�� �	��
���!�5, ���
 $��� !��
	


�� � ��($�	��
	� ���� �
 4�&& ��&!4 ��� ��$�&&�	� �!����
���!� �	��
���!�M ��$�&&�	�

�!����
���!� !��
	
 ��!�� �A� !- /!	 ���	!������� �� ���!	 �� ? ��(, $	�


	�,

"��	!������� �� %-%#D? 3.�
	� @,B3�55 
�!4
 � 
�(�&�	 �������� !/ ��� ��)���� �!

&�2
�� �	��
���!� ��!
� ?�� !-,

��

* /!	 ���	!������� �� ���!	 ��� %-%#D? (���	��&
* ���	� �
 
�	!�� ��������

���� ��� �!����� &���	 $��
� �)�
�
 �
 � ��)���� $��
� 
���& � ��($�	��
	� !/ ?�� !-*

��!�� 4���� �� �	��
/!	(
 ���! � &�2
�� $��
�, ���
 �	��
���!� �!
&� �����	 �� �

�	��
���!� ���4��� �� !	�������!��&� !	��	�� $��
� !/ ��$!&�
 3
�� ��	�!!� �� .�#


	� @,?�3�55* �! � $��
� 4��� 	���!( !	�������!� !/ ��$!&�
* !	 � �	��
���!� ���4���

� $��
� �� 4���� ��� �����	
 !/ ��� (!&��
&�
 3!	 ��� ���	�
� ������!	 �!��
5 �	�

!	�������!��&� !	��	�� 3
�� ��	�!!� �� .�
	� @,?�3�55 �! � ��
!	��	�� &�2
�� &���

$��
�, ���
	� @,?�3�5 	�$	�
���
 � ��)���� $��
� !/ ��$!&� !	�������!�
 3��� ��$!&�

!	�������!�
 /!	 � �!	��) $����	�5 ��� .�
	� @,?� 	�$	�
������!�
 � ��)���� $��
� !/

���	�
� ������!	 �!��
 3�!
�� $��	
 !/ .�� ��� 
���� �!!	������!�
 �	� /!
�� �


��$����� �� ��� ��
��� �!��
5 ��� � ��)���� �! &�2
�� �	��
���!� /!	 �!�� ��
�
 �


�)$����� �! 
�!4 � $��� �� ��� ���� ��$�����, -!��&

��� �������� !� ��� ���
	� !/

��� �	��
���!� ��� !�&� �� !������� �� ��	�/
& 
�
�� !/ ��� 
$���.� ���� ��� )#	��

��1	����!� �!
$&�� 4��� (!&��
&�	 
�(
&���!�
,



?D�

H
ea

t f
lo

w
 (

m
W

)

100

-70 50 110-10
T/Celsius

0

25

50 Nitrobenzene in VYCOR (DSC)

B
ul

k 
m

el
tin

g

Po
re

 m
el

tin
g

Liquid-hexatic transition
in the contact layer

120

3�5

T/Celsius

H
ea

t f
lo

w
 (

 m
W

 )

90

0

0.125

0.25

0.375

0.5

130

L
iq

ui
d-

he
xa

tic
 tr

an
si

tio
n

in
 th

e 
co

nt
ac

t l
ay

er

Nitrobenzene in MCM-41 (DSC)

50
3�5

���
	� @,B' 3�5 ��- 
��� /!	 ���	!������� �!�.��� �� ���!	 �&�

, ��� ��
�� �


(����.�� ?�� ��(�
 �!($�	�� �! ��� !	�����& 
���, 3�5 ��- 
��� /!	 ���	!�������

�!�.��� �� %-%#D?,



?DC

���
	� @,?�' -�	�!!� 
�!4��� ��� $!

��&� ��)���� $��
�
 �� ��� 9
�4	�$$��:* 2
�
�

�4! ��(��
�!��& �!����� &���	, 3�5 ��)���� $��
� ���!&���� ��$!&� !	�������!�
M

��� �!�.�
	���!� �!		�
$!��
 �! � �!	��) 4��� ��
 �!	� �� ��� �����	 !/ ��� �!),

3�5 ��)���� $��
� ���!&���� ��� !	�������!� !/ ���	�
�#������!	 �!��
M ��� ���	�
�

������!	 �!��
 �	� !	�������!��&� !	��	��* ���	� �
 � �!!	������!� !/ 
�) ���	�
�

������!	
 /!	 ���	� (!&��
&�* 4��� �� !��

�!��& .��#
���� �!
�� $��	 ��������� ��

��� ��
��� �!��
,



?DD

.�� ������	���

��� (!&��
&�	 
�(
&���!�
 4�	� $�	/!	(�� /!	 � 
$��	���& �8 >
�� 34��� $�	�(#

���	
 ��!
�� �! (�(�� --&�5 /	������ �� 
(!!�� 
�&��� ��&����	
 !/ ��1�	��� $!	�

���(���	
, E
�&������� �!($�	�
!� �
 (��� 4��� ��� �� ��� ��- �)$�	�(���
,

�
�� � 
�($&�.�� (!��& �
 �)$����� �! ��$�
	� ��� ���� ��($�	��
	� ��)���� �!

&�2
�� �	��
���!� ��� �! �&
������ ��� �1��� !/ ��	���� $!	� ���(���	 !� ��� 
�	
�#

�
	� !/ ��� �!�.��� >
�� ��� �	�
��&&��� $��
�
, �!
	 ��1�	��� $!	� ���(���	


3� J B��� 
 ?���� 
 ?A��� 
0�����5 4�	� ��!
�� �! (!��& ��� $!	�
 �� %-%#D?* ��#

�!	* -+� 3@,A �(5 ��� -+� 3?� �(5 	�
$������&�, ��� �!�.��� >
�� 
�	
��
	� 4�


(!���!	�� �� ��&�
&����� ��� &!��& ���
��� $	!.&� ��� $��	 �!		�&���!� /
����!�
 ���

�� ���4��� 
��$
�!�
 !/ (!&��
&�	 �!�.�
	���!�
, ��� /	������ ��($�	��
	� 4�
 ��&#

�
&���� �� 

��� ��� �����
 /	�� ���	�� (���!�!&!�� �
 !
�&���� �� 
����!� @,?,C,

;� �&
! ��&�
&���� ��� �4!#��(��
�!��&* ��#$&��� $��	 �!		�&���!� /
����!� 3�#� �3�55

��� ��� �4!#$!��� !	�������!��& �!		�&���!� /
����!�
 �� ��� 
�4	�$$�� �!����� &���	

�! &!!� /!	 ��� $!

���&��� !/ � ��)���� �! &�2
�� �	��
���!� �� ��� �!����� &���	 ��

���� ��($�	��
	�
,

�� !	��	 �! ��&�
&��� ��� �4!#$!��� !	�������!��& �!		�&���!� /
����!�* 4� ���!���

��� ��)���� !	��	 $�	�(���	 HFBI ��.��� �


O� J
?

'


�	�

��

�)$31F/
5 J 	�)$31F/
5
 3@,?5

O� (��

	�
 ��� ��)��!��& �!�� !	��	 �� ��� 
�4	�$$�� �!����� &���	, ���� ���	�
�

������!	 �!�� 3�
 ��.��� �� 
����!� @,?,C5 ��
 � $�	���
&�	 !	�������!� �� ��� $&���

!/ ��� 
�4	�$$�� �!����� &���	* 4��� 	�
$��� �! � 	�/�	���� �)�
* ��� �
 ��
�	���� ��

��� $!&�	 �!!	������ /, ��� ����) 	 	
�
 !��	 ��� �!��& �
(��	 !/ ���	�
� ������!	

�!��
 '
 �� ��� �!����� &���	, ;� �)$��� O� J � 4��� ��� �!����� &���	 ��
 ���



?DA


�	
��
	� !/ � �4!#��(��
�!��& &�2
��* O� J ? �� ��� �	�
��&&��� $��
� ��� � � O� � ?

�� ��� !	�������!��&� !	��	�� ��)���� $��
�, ��� �4!#$!��� !	�������!��& �!		�&���!�

/
����!� �� ��� 
�4	�$$�� �!����� &���	 �
 ��.��� �
 � O��3�5O�3�5 �, ��� �����

!/ ��� � O��3�5O�3�5 � /
����!� 4��� ���	��
��� � �
 ��1�	��� �� &�2
��* ��)����

��� �	�
��&&��� $��
�
M ��� �!		�&���!� /
����!� 
�!4
 �� �)$!������& ����� �� ���

�
!�	!$�� &�2
�� $��
�* �&���	��� ����� 3?�� ������!	5 �� ��� ��)���� $��
�* ��� �


� �!�
���� �� ��� �	�
��&&��� $��
�, ��� &�2
�� �! ��)���� �	��
���!� ��($�	��
	� ��

��� �!����� &���	 �
 �
��(���� �� (!���!	��� ��� ������ �� ������!	 !/ ��� �4!#$!���

!	�������!��& �!		�&���!� /
����!� 4��� ��($�	��
	�,

��$�� -���+��
 �� ��� #��.��	 )����

��� �����
 /	�� ���	�� /
����!� /!	 �8 --&� �� � ��&���	���& 
�&��� $!	� !/ ���(���	

����� �� 	������ J ��D �
 
�!4� �� .�
	� @,??, ��� !	��	 $�	�(���	 K �
 �2
�& �!

�� ��.��� �� �2
���!� �,?�, ��� (���(
( �����	�� �	!
�� K J � �!		�
$!��
 �!

&�2
�� $��
� ��� ���� �����	�� �	!
�� K J ��CA �!		�
$!��
 �! �� /�� �	�
��&&���

$��
�, ��� �	��� /	�� ���	�� !/ ��� &�2
�� ��� �	�
��&&��� $��
�
 �� � � J ��CG



��� �2
���!� �,@ �	� �2
�&M ���	�/!	� ��� /	������ ��($�	��
	� /!	 ���
 
�
��( �


� � J ��CG, � 
��$
�!� /	!( ��� 
�(
&���!� !/ ��� /�� �	�
��&&��� $��
� �� � � J

��CG �
 
�!4� �� .�
	� @,?�3�5, �� �
 ������� /	!( ��� 
�(
&���!�
 ���� /!	 � $!	�

���(���	 !/ ����� ��� >
�� /	����
 ���! � /�� �	�
��&&��� $��
� ��
��� ��� ��&����	,

�!	 $!	� ���(���	
 
(�&&�	 ���� ����� * ��� (���(
( �� ��� &����
 /	�� ���	��

/
����!� �!		�
$!����� �! ��� /�� �	�
��&&��� $��
� ��� �!� �)�
�, ��� $��	 �!		�&���!�

/
����!�
 ��� ��� 
��$
�!�
 /	!( ��� (!&��
&�	 
�(
&���!�
 
�	!��&� �������� � �&�



�	��
���!� ��
����, � 
��$
�!� /	!( ��� 
�(
&���!�
 /!	 �8 --&� �� � ��&���	���& $!	�

!/ ���(���	 � J ?���� �
 
�!4� �� .�
	� @,?�3�5M ��� ��($�	��
	� �!		�
$!��
 �!



?DF

/k
T

CCl   in Silica4

Λ
[φ

]

crystal

0 0.1 0.2 0.3 0.4

0

20

40

60 T=0.4D=20σ,

Liquid

Nucleated

���
	� @,??' ��� �����
 /	�� ���	�� /
����!� �
 � /
����!� !/ ��� !	��	 $�	�(���	

K J �� �� �
� J ��D 
�!4��� �4! (���(�M ��� (���(
( �!		�
$!����� �! ��� &�2
��

$��
� �
 �&!
� �! K J � ��� ��� /�� �	�
��&&��� $��
� �
 	�$	�
����� �� ��� (���(
(

�����	�� �	!
�� K J ��CA,

� � J ��CD ��� ��� 
��$
�!� �
 �!�
�
���� 4��� ��� �(!	$�!

 ���
	� !/ ��� �!�.���

$��
�,

��$�� ������� ���������� �� ��� #������ �����

��� �4!#��(��
�!��&* ��#$&��� $��	 �!		�&���!� /
����!�
 3$!
���!��& $��	 �!		�&���!�

/
����!�* �3�5 ��� !	�������!��& �!		�&���!� /
����!� � O��3�5O�3�5 � 4��	� O�3�5 �


����� �� �2
���!� @,?5 4�	� (!���!	�� �
 � /
����!� ��($�	��
	� �� ��� 
�4	�$$��

�!����� &���	 
��&&, ��� �!		�&���!� /
����!�
 /!	 ��� �!����� &���	 
��&& �!�.��� �� �

��&����	 !/ ���(���	 ?A��� �	� 
�!4� �� .�
	� @,?C �� ��	�� ��1�	��� ��($�	��
	�
,

�� � ���� ��($�	��
	� !/ � � J ��FD* ��� $��	 �!		�&���!� �
 �
!�	!$�� ��� ��� !	�#



?D@

3�5

3�5

���
	� @,?�' ���$
�!� /	!((!&��
&�	 
�(
&���!� 
�!4��� ��� �!�.��� /�� �	�
��&&���

$��
� !/ �8 --&� �� � 
�&��� ��&����	, 3�5 -!�.��� �	�
��&&��� 3/��5 $��
� �� � $!	�

!/ ���(���	 ����� �� ��($�	��
	�* �
� J ��CG, 3�5 ��� �!�.��� $��
� �!�
�
�
 !/ �

��)���� �!����� &���	 ��� �� �(!	$�!

 ����	 	���!� �� � $!	� !/ ���(���	 ?���� ��

��($�	��
	�* � � J ��CD,



?DG

������!��& �!		�&���!� /
����!� �����
 �! ��	! �)$!������&&�* 

���
���� � &�2
�� &���

�!����� &���	, �
 ��� ��($�	��
	� �
 &!4�	�� �! � � J ��A�* ��� $��	 �!		�&���!� /
��#

��!� �
 �
!�	!$�� �
� ��
$&��
 &!�� 	���� �!		�&���!�
, ��� !	�������!��& �!		�&���!�

/
����!� �����
 �&���	����&&� 3?�� ������!	5* 4���� �
 � �&��	 
�����
	� !/ � ��)����

3!	�������!��&� !	��	��5 �!����� &���	 $��
�, =� /
	���	 	��
���� ��� ��($�	��
	�

�! � � J ��DG* ��� �!����� &���	
 /	����
 �! � ��)��!��& �	�
��&, ���
 �
 (���/�
��� �



$&�� $���
 �� ��� $��	 �!		�&���!� /
����!� ��� �! ����� �� ��� !	�������!��& �!		�#

&���!� /
����!�, =� /
	���	 &!4�	��� ��� ��($�	��
	�* ���	� �
 $�	���& �	�
��&&�����!�

�� ��� ����	 	���!�
 !/ ��� �!�.��� >
�� $��
� 4��� ��� 	�
� /!	(��� �� �(!	$�!



$��
�* �
 ��
�


�� �� 
����!� @,C,?, �� �
 �&��	 /	!( ��� 
�(
&���!�
 ���� ��� ��)����

�	��
���!� �� ��� �!����� &���	 �
 � �	��
���!� ���!&���� ���	�
� ������!	 �!��
 �



$��	���& �8 (!&��
&�
 �	� !	�������!��&� �
!�	!$��,

��� ������!	 !/ ��� �!����� &���	 $��
� �� � 
(�&&�	 ��&����	 3� J ?���� * .�#


	� @,?D5 �
 
����.����&� ��1�	���, �� ���� ��($�	��
	�* � � J ��FD* ��� �!����� &���	

�!		�&���!� /
����!�
 �	� ��$���& !/ ��� &�2
�� $��
�* ��� �� � � J ��DG* ���	� �
 �

�&��	 
�����
	� !/ � ��)���� $��
� ������!	 3�!($�	� 4��� .�
	� @,?C �� � � J ��A�5,

���	� �
 � 
����.���� ��1�	���� �� ��� ������!	 !/ ��� �!����� &���	 $��
� �� &!4

��($�	��
	�, ��� �!		�&���!� /
����!�
 �� � � J ��CG �������� ���� ���� �� 

�� �

&!4 ��($�	��
	�* ��� �!����� &���	 �!�
 �!� 
���	�! � /	������ �	��
���!�, ���
 �


�!�
�
���� 4��� ��� /��� ����* ��� �����
 /	�� ���	�� /
����!�
 �
 4�&& �
 ��� $��	

�!		�&���!� /
����!�
 ��� ��� 
��$
�!�
* ��� �!� 

$$!	� ��� �������� !/ � �	�
#

��&&��� !	 � $�	���&&� �	�
��&&��� �!�.��� $��
� /!	 ��&����	
 4��� ���(���	
 
(�&&�	

���� ?���� * 3
�� 
����!� @,C,?5, ��� 
�(
&���!� 	�

&�
 !/ ��� /	������ ������!	 !/

�8 --&� �� 
�&���#��
�� ��&����	
 �	� 

((�	���� �� ���&� @,�,



?DB

5

2.5

T=0.64

0

5

2.5

T=0.52

r/ σ

0 3 6 0 3 6 0 3 6

0 3 6 0 3 6

0

hex

0

0.5

1.0

0

0.5

1.0

T=0.48

6

3

0

g(r)

o(r)

0 3 6

0

3

6

T=0.48

Crystal

g(r)
g(r)

o(r)

o(r)
liq.

���
	� @,?C' �4!#��(��
�!��&* ��#$&��� $!
���!��& �!		�&���!� /
����!�
 3�3�55 ���

!	�������!��& �!		�&���!� /
����!�
 3�3�5 J� O��3�5O�3�5 �5 /!	 ��	�� ��1�	��� ��(#

$�	��
	�
 �� ��� 
�4	�$$�� �!����� &���	 
��&&, ��� $&!�
 �	� /!	 �8 --&� �� � 
�&���

��&����	 !/ ���(���	 ?A��� * 
�!4��� ��� &�2
��* ��)���� ��� �	�
��&&��� $��
�
 �� ���

�!����� &���	 �� � � J ��FD* � � J ��A� ��� � � J ��DG 	�
$������&�,

���&� @,�' �	������ ��($�	��
	�
' (!&��
&�	 
�(
&���!�

����� 	������ !	��	�� $��
�

� �� 3&�	�� $!	�
5 � �	�
��&

�� �,D �	�
��&

?A �,CG �	�
��& P �&�



?� �,CF ��)���� P �&�



B �,CA ��)���� P �&�



� ����
#��!(
!� �2
���!� �
 ��&��



?A�

3 6

0

0.8

liq.

0 3 6

6

3

0

T=0.64

g(r)

o(r)

0

3

6

0 3 6

T=0.48

0 0 3 6

0

0.8

hex

g(r)

o(r)

T=0.38

0 3 6

6

3

0

0 3 6

hex

0.8

0

g(r)

o(r)

r/ σ

���
	� @,?D' �4!#��(��
�!��&* ��#$&��� $!
���!��& �!		�&���!� /
����!�
 3�3�55 ���

!	�������!��& �!		�&���!� /
����!�
 3�3�5 J� O��3�5O�3�5 �5 /!	 ��	�� ��1�	��� ��(#

$�	��
	�
 �� ��� 
�4	�$$�� �!����� &���	 
��&&, ��� $&!�
 �	� /!	 �8 --&� �� � 
�&���

��&����	 !/ ���(���	 ?���� * 
�!4��� ��� &�2
�� ��� ��)���� $��
�
 �� ��� �!�����

&���	 �� � � J ��FD* � � J ��DG ��� � � J ��CG,



?A?

.�� #���������

������&�* ��� /	������ ������!	 �� 
&�� 
��$�� $!	�
 ���� ���� 
���	
�!!� �� �!�#


���	��&� �����& H?�@I, �� ��� ��
� !/ /	������ �� ��&���	���& ��!(��	�* ��� 2
�&�������

������!	 �
 
�(�&�	 �! ���� !/ 
&��#
��$�� $!	�
, �!4���	* ���	� �	� �4! �($!	����

��1�	����
, ��	
�&�* ��� /	������ ��($�	��
	�
 �� � ��&���	���& $!	� �	� �� ����	�&

&!4�	 ���� � 
&�� $!	� !/ ��� 
�(� $!	!

 (���	��& ��� $!	� 
��� H?�AI, ���!��&�*

� /	������ �	��
���!� �
 !�
�	��� 3	�

&���� �� � �!(!����!

 �	�
��&&��� �!�.���

$��
�5 �� ��� ��
� !/ 
&�� $!	�
 /!	 �&& $!	� 
���
 
$ �! ��� 
(�&&�
� $!	� 
���* ����

���!((!����
 !�&� !�� (!&��
&�	 &���	 !/ ��
!	��� (!&��
&�
 HGC* G?I, �� ��� ��
�

!/ ��&����	
* �!4���	* !
	 �)$�	�(���
 �
 4�&& �
 
�(
&���!�
 �&��	&� 
�!4 ����* �

�!(!����!

 �	�
��&&��� �!�.��� $��
� 	�

&�
 !�&� /!	 ��&���	���& $!	�
 4��� ���	#

��� ���(���	
 &�	��	 ���� ����� , �!	 ��&���	���& $!	�
 4��� ���(���	
 �� ��� 	����

?� � ����� � ��* ��� �!�.��� $��
� �� &!4 ��($�	��
	� �
 �� ���!(!����!



$��
� 4��� $�	���&&� �	�
��&&��� �!(���
 ����	
$�	
�� 4��� �(!	$�!

 	���!�
, �!	

��&���	���& $!	�
 4��� � � ?���� * ��� �!�.��� $��
� �� &!4 ��($�	��
	� �!�
�
�


!/ � ��)���� �!����� &���	 ��� �� �(!	$�!

 ����	 	���!�,

=
	 �)$�	�(���
 ��� 
�(
&���!�
 $	!���� � ��	� �&��	 �������� !/ � �!����� &���	

��)���� $��
� ���� 
���	�!�
 � ��)���� �! &�2
�� �	��
���!� �� �����	 ��($�	��
	�


3��� $	�
���� !/ � ��)���� �!����� &���	 $��
� �
 �
���&�
��� �� ��� ��
� !/ 
&��#
��$��

$!	�
 HGC* ?�BI5, �� �
 �&
! �&��	 /	!( ��� 
�(
&���!�
 ���� ��� ��)���� �	��
���!�

�
 � �	��
���!� ���!&���� ���	�
� ������!	 �!��
, �� ������!�* /!	 ��&����	
 4���

���(���	
 � � ?A��� * ��� �!����� &���	 ��)���� $��
� 
���	�! � /	������ �	��
�#

��!� �� &!4�	 ��($�	��
	�, �!	 ��� ��
� !/ ��� &�	�� ��&����	
* �� �
 �&��	 /	!( !
	


�(
&���!�
 ���� ��� /	������ �	��
���!� !/ ��� �!����� &���	 �
 ��1�	��� /	!( ���



?A�

/	������ �	��
���!� �� ��� ����	 &���	
, ��

* /!	 � ��		!4 	���� !/ ��($�	��
	�


��	����� ��&��� � � � ��	��� �� �����* ��� �!�.��� $��
� �!�
�
�
 !/ �	�
��&&��� �!�#

���� &���	
 4��� &�2
��#&��� ����	 	���!� 3��� $	�
���� !/ 

�� � /	!��� �!����� &���	

$��
� �
 ��	� 4�&& �
���&�
��� �� 
�	!��&� ���	������ 
&��#$!	�
 H?�@I5, �&��!
��*

�� �
 �!� �$$�	��� /	!( !
	 �)$�	�(����& (��

	�(���
 ���� ��� �!����� &���	


/	���� �� � ��($�	��
	� ��1�	��� /	!( ��� ����	 &���	
* 
!(� ��	&��	 �)$�	�(����&


�
���
 ���� 	�$!	��� 9$	�#/	������: !/ ��� �!����� &���	 $��
� ���� 	�

&�
 �� �

(���
���&� $��
� ���	����	���� �� �	�
��&&��� �!����� &���	 ��� &�2
��#&��� ����	 	�#

��!� H?�F* ?�@I, ���!	�����& <

��.����!� !/ ��� (���
���&� �!����� &���	 $��
� 4�


$	!����� �� �&�4��
��# �	��!4��� �� �&,* 

��� �����
 /	�� ���	�� 

	/���
 H?�FI,



����
�� /

����	������ ��� ��
��� �����
���

�(��
� ��� �!��	!��	
� !��	 ��� ���
	� !/ ��� 
��/� ���
	� !/ ��� /	������ $!��� ��

��� �)$�	�(���
 HDD* �I* ��� 
�
�� �� %�����	� ��� �
����
 HD@I $	!����� ��� .	
�

�&��	 $���
	� !� ��� ���
	� !/ ��� 
��/� �� ��� /	������ ��($�	��
	� !� �!�.��(���



��� (!&��
&�	 
�(
&���!� !/ ��� �!�.��� $��
�
, ����($�
 �! ��	�/� ��� 	�

&�


!/ %�����	� ��� �
����
* 

��� /	�� ���	�� ��&�
&���!�
 3��
�� !� ���	(!����(��

�����	���!� (���!�
 H?C�I5 4�	� /���� 4��� 
�	�!

 �!�
�	����
 HA?I, ���	�/!	�* 4�

���!��� ��� �����
 /	�� ���	�� (���!� 3���$��	 �5 �! ��	�
(���� ��� !�
���&�


�� ��&�
&����� ��� /	�� ���	�� ������ ��	!

 � $��
� �!
���	�* /!	 �!�.��� 
�
#

��(
, ���
 (���!�!&!�� 4�
 

���

/
&&� 

�� �! 
���	
���� ��� /	������ ������!	

�� 
&��#
��$�� $!	�
, ��� /	�� ���	�� 	�

&�
 �&��	&� �
���&�
��� � .	
� !	��	 $��
�

�	��
���!� ��
$��� ��� ��
���� !/ � 
��	$ ������ �� ��� ���
��� ��	!

 ��� 
!&��#>
��

$��
� �!
���	�, �	
� &!�� 	���� !	��	 �)�
�
 �� ��� �!�.��� �	�
��&&��� $��
�* ���

4�
 ��	�.�� �� ��&�
&����� ��� $!
���!��& ��� !	�������!��& $��	 �!		�&���!� /
����!�


!��	 &�	�� &����� 
��&�
 3
�� .�
	� F,? �� ���$��	 F5, � 
$���	
( !/ /	������ ������!	

4�
 !�
�	��� �
 ��� 	�&����� 
�	����� !/ ��� >
��#4�&& ����	����!� �! ��� >
��#>
��

����	����!� 4�
 ��	���* �,�,* �� ��<

���� ��� ��&
� !/ ��� $�	�(���	 � 3
�� .�
	� A,D

?AC



?AD

LJ fluid in slit pore, H = 7.5, simulation

T
*

0 1 2 3
0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

�
�
�

�
�
�

��
��
��

��
��
��

��
��
��
�� ��

��
��

��
��
��

�
�
�

�
�
�

��
��
��

��
��
��

�
�
�
�

*

contact-cry.

�
�
�

�
�
�

��
��
��
��

��
��
��
��

�
�
�
�

�
�
�
�

��
��
��

��
��
��

GLOBAL PHASE DIAGRAM

α

Liquid

Crystal

contact-hex.

contact-liq.

Tf,bulk

���
	� G,?' �&!��& $��
� ����	�( /!	 � �����	�#8!��
 >
�� �� � 
&�� 
��$�� $!	�

!/ 4���� � J @�A��� , ���� ��1�	��� $��
�
 �	� !�
�	���' &�2
��* �!�����#��)����*

�!�����#�	�
��&* �!�����#&�2
�� ��� �	�
��&&���, ��� ��1�	��� $��
�
 �	� ���	����	#

���� �� ��� $!
���!��& ��� !	�������!��& �!		�&���!� /
����!�
 �
 ��$����� �� .�
	� G,�,

�� ���$��	 A5, ��� �)�
����� !/ ��� �!����� &���	 $��
� ��� ��� ��)���� $��
� 4�


�
���&�
��� �
���&�
��� �� ��� 
�(
&���!�
, � 

((�	� !/ ��� $��
� ������!	 !/ �

�����	�#8!��
 >
�� �� 
&�� 
��$�� $!	�
 �
 ����� �� .�
	� G,?,

��� 	��
��� /	������ ��($�	��
	� !/ �
&� �����	�#8!��
 >
�� 3
���	 �(�����

$	�


	�
5 �
 ��FG� �
 ��$����� �� ��� �!	��!���& ��
��� &��� �� .�
	� G,? ��� /	������

��($�	��
	� 
��/�
 
$4�	�
 !� �!�.��(��� /!	 ��&
�
 !/ � �	����	 ���� ��B 3
�	!��&�

���	������ $!	�
5* ��� 
��/�
 �!4�4�	�
 /!	 ��&
�
 !/ � &�

 ���� ��G, ��� �!�����

&���	
 3&���	
 ��<����� �! ��� $!	� 4�&&
5 /	���� �� � ��1�	��� ��($�	��
	� �!($�	��

�! ��� ����	 &���	
, �!	 
�	!��&� ���	������ $!	�
* ��� /	������ !/ ��� �!����� &���	




?AA

!��
	 �� � ��($�	��
	� �����	 ���� ��� ����	 &���	
* 4��&� /!	 4���&� ���	������

4�&&
 ��� /	������ !/ ��� �!����� &���	
 !��
	 �� � ��($�	��
	� &!4�	 ���� ��� ����	

&���	
M ���
 &���
 �! ��� /!	(���!� !/ �4! ��4 $��
�
 ���� 4� ��	( �
 �!�����#

�	�
��&&��� ��� �!�����#&�2
�� $��
�
 	�
$������&�, ��� ������� 	���!�
 �� .�
	� G,�

�	� ��� 	���!�
 4��	� ��� �4! �!����� &���	 $��
�
 �	� ���	(!����(���&&� 
���&�,

�!	 
�	!��&� ���	������ $!	�
* ��� �!����� &���	
 
���	�! � &�2
��#��)���� $��
�

�	��
���!�* ���� &���
 �! ��� /!	(���!� !/ ��!���	 ��4 $��
� ���� 4� ��	( 9�!�����#

��)����:, ��� 
���&� 	���!�
 !/ ��� �!�����#��)���� $��
� �	� ���4��� ��� &���


(�	��� �� ��� ���(!��
 ��� ��� 
2
�	�
 �� .�
	� G,�, ��� �	�
��& $��
� �!
���	�

�
 (�	��� �� ��� ��	�&�
* ��&!4 4���� ��� �	�
��&&��� $��
� �
 
���&�, ��� ��1�	���

$��
�
 �	� ��
����
�
��� !� ��� ��
�
 !/ ��� ������!	 !/ ��� �4!#��(��
�!��&* ��#$&���

$��	 �!		�&���!� /
����!� 3�3�55 ��� !	�������!��& �!		�&���!� /
����!�* ��	�3�5 J�

O��	�3�5O�	�3�5 � 3
�� ���$��	 F5 �� ��� �!�.��� (!&��
&�	 &���	
* � 

((�	� �


$	!����� �� .�
	� G,�' �� ��� .�
	�* ��� $��	 �!		�&���!� /
����!�
 �� ��� &�2
��

$��
� �	� �
!�	!$�� ��� ��!
� �� ��� �	�
��&&��� $��
� �!		�
$!�� �! � �#� ��)��!��&

�	�
��&* �� ���� !/ ��� �!�.��� &���	
, �� ������!�* ��� ������!	 !/ ��� !	�������!��&

�!		�&���!� /
����!�
 �� ��� &�2
�� $��
� 
�!4 �� �)$!������& �����, ��� �!�����#

�	�
��&&��� $��
� �!�
�
�
 !/ � �	�
��&&��� �!����� &���	 ��� &�2
�� &��� ����	 &���	
*

4��&� ��� �!�����#&�2
�� $��
� �!�
�
�
 !/ � &�2
��#&��� �!����� &���	 ��� �	�
��&&���

����	 &���	
, ��� �#� �3�5 �� ��� �!�����#��)���� $��
� �
 &�2
�� &��� �� �&& ���

�!�.��� &���	
* �!4���	 ��� !	������!��& �!		�&���!� /
����!� �� ��� �!����� &���	


�!4
 �� �&���	��� 3?��5 ����� 4��&� ��!
� �� ��� ����	 &���	
 
�!4 �� �)$!������&

�����,

��� �&!��& $��
� ����	�( /!	 � ��1�	��� $!	� 4���� 3� J C��� 5 �
 
�!4� ��

.�
	� G,C, �!	 ���
 ��!��� !/ $!	� 4����* ���	� �	� �! 9�!�����: $��
�
 �
 !�&�



?AF

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
r / nm

0.0

2.0

4.0

6.0

8.0

g
(r

)

Contact Layer

Middle Layer

T=86 K

0.0 0.5 1.0 1.5
r / nm

0.0

2.0

4.0

6.0

8.0

g
(r

)

Contact Layer

Middle Layer

T=123 K

0.0 0.5 1.0 1.5
r / nm

0.0

2.0

4.0

6.0

8.0

10.0

12.0

g
(r

)

Contact Layer

Middle Layer

T=101 K

0.0 10.0 20.0 30.0
r / σff

0.0

2.0

4.0

6.0

g
(r

)

Contact layer

Middle layer

crystal

0.0 10.0 20.0 30.0
r / σff

0.00

0.50

1.00

1.50

2.00

G
6
 (

r)

Middle layer

Contact layer

0.0 10.0 20.0 30.0
r / σff

0.00

0.50

1.00

1.50

G
6
 (

r)

Middle layer

Contact layer

0.0 10.0 20.0 30.0
r / σff

0.0

2.0

4.0

6.0

g
(r

)

Contact layer

Middle layer

liquid

contact-hexatic

contact-liquid

contact-crystal

���
	� G,�' ��� �#�* ��#$&��� $!
���!��& ��� !	�������!��& $��	 �!		�&���!� /
����!�


�� ��� �!�.��� (!&��
&�	 &���	
 !/ � �8 (!&��
&� �� � 
&�� 
��$�� $!	� !/ 4����

� J @�A���



?A@

*

0 1 2 3
0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

�
�
�

�
�
�

T
�
�
�

�
�
�

LJ fluid in slit pore, H = 3, simulation

�
�
�

�
�
�

�
�
�

�
�
�

�
�
�

�
�
�

GLOBAL PHASE DIAGRAM

α

Tf,bulk

*

hexatic
Liquid

Crystal

3�5

6 12

4( CCl   , ACF)

(C   H   , ACF)6 6

( C   H   NO    , ACF)6 5 2

4( CCl   , ACF)

( C   H   NO    , ACF)6 5 2

4( CCl   , ACF)

(C   H   , ACF)6 6
( C   H   NO    , ACF)6 5 2
(C   H   , mica )6 12

�
�
�
�

�
�
�

�
�
�

�
�
�
�

��
��
��

��
��
��

��
��
��

��
��
��

��
��
��
��

��
��
��
��

(C   H   , mica )

GLOBAL PHASE DIAGRAM

α
0 1 2 3

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

T
* f,bulkT

Crystal

Liquid

Kaneko et al, J. Phys. Chem. B., 1999

Kaneko et al., Chem. Phys. Lett., 1999

Radhakrishnan et al., J. Chem. Phys., 2000

Klein, Kumacheva, Science, 1995

hexatic

Experimental results, H = 3*

3�5

���
	� G,C' �&!��& $��
� ����	�( !/ � >
�� �� 
&�� $!	� !/ 4���� � J C��� ' 3�5 /	!(


�(
&���!�* 3�5 /	!( �)$�	�(���,



?AG

�4! �!�.��� (!&��
&�	 &���	
 �	� $	�
���* �!�� !/ 4���� �	� �!����� &���	
, ���

$��
� �!
���	��
 /	!( ��� 
�(
&���!�
 ��� �)$�	�(���
 /!	 ���
 
�
��( �	� �� �)#

��&&��� ��	��(��� 3�! 4����� ?� R5 ��
$��� ��� 
�($&����� !/ ��� (!��& 

�� �� ���


�(
&���!�
,

��� �1��� !/ $!	� 4���� !� ��� /	������ ��($�	��
	� 4�
 
���	
�!!� �� ��� 
&��


��$�� ��������� ��	�!� .��	
 ��� ��&���	���& 
��$�� $!	�
 !/ $!	!

 �&�

�
 ���

%-%#D? 

��� 
�(
&���!� ��� �)$�	�(��� 3���$��	
 C*D*@5, ��� (��	!
�!$�� �2
�#

��!�
 &��� ��� ����
#��!(
!� �2
���!� 3�2
���!� ?,?5 4�	� /!
�� �! �� ��&�� �� ���

&�	�� $!	� &�(�� 3� � F��� /!	 
&��
#
��$�� $!	�
 ��� � � ����� /!	 ��&���	���&

$!	�
5, �!	 
(�&&�	 $!	�
* ��� �������!� /	!( ��� �&�

���& ������!	 �	� $	�(�	�&�

��

�� �� ��� 
$����& ���!(!������� �� ��� >
�� 
�	
��
	� 3���$��	
 C*@5,

���	� �	� �4! �($!	���� ��1�	����
 �� ��� /	������ ������!	 !/ >
��
 �!�.��� ��


&�� $!	�
 4��� �!($�	�� �! ���� �� ��&���	���& $!	�
, ��	
�&�* ��� /	������ ��($�	#

��
	�
 �� � ��&���	���& $!	� �	� �� ����	�& &!4�	 ���� � 
&�� $!	� !/ ��� 
�(� $!	!



(���	��& ��� $!	� 
��� H?�AI, ���!��&�* � /	������ �	��
���!� �
 !�
�	��� 3	�

&���� ��

� �!(!����!

 �	�
��&&��� �!�.��� $��
�5 �� ��� ��
� !/ 
&�� $!	�
 /!	 �&& $!	� 
���



$ �! ��� 
(�&&�
� $!	� 
���* ���� ���!((!����
 !�&� !�� (!&��
&�	 &���	 !/ ��
!	���

(!&��
&�
* 3���$��	
 C*F5, �� ��� ��
� !/ ��&����	
* �!4���	* !
	 �)$�	�(���
 �
 4�&&

�
 
�(
&���!�
 3���$��	 @5 �&��	&� 
�!4 ����* � �!(!����!

 �	�
��&&��� �!�.���

$��
� 	�

&�
 !�&� /!	 ��&���	���& $!	�
 4��� ���	��� ���(���	
 &�	��	 ���� ����� ,

�!	 ��&���	���& $!	�
 4��� ���(���	
 �� ��� 	���� ?� � ����� � ��* ��� �!�.���

$��
� �� &!4 ��($�	��
	� �
 �� ���!(!����!

 $��
� 4��� $�	���&&� �	�
��&&��� �!#

(���
 ����	
$�	
�� 4��� �(!	$�!

 	���!�
, �!	 ��&���	���& $!	�
 4��� � � ?���� *

��� �!�.��� $��
� �� &!4 ��($�	��
	� �!�
�
�
 !/ � ��)���� �!����� &���	 ��� ��



?AB

�(!	$�!

 ����	 	���!�,

"
(�	!

 �)���
�!�
 �! ���
� 
�
���
 ��� $	!�� �! �� �1������, �&
�� ������!	 ��

�!($&�) $!	� ��!(��	��
 /	!( � /	�� ���	�� $�	
$������ ��� $	!���� (!	� ���
	���

$	������!�
 
! ���� � 2
���������� �!($�	�
!� 4��� �)$�	�(����& (��

	�(���
 �	�

/��
��&�, ������&� (!	� 	��&�
��� (!��&
 !/ $!	!

 �&�

�
 ��� ��������� ��	�!� .��	


���� ���� ����&!$�� H?�?* ?C?I* ���� ���&
�� ��
$�	
�!�
 �� $!	� 
���* ���4!	����

��� �!���������� /!
�� �� ��� 	��& $!	!

 (���	��&
, �!(� !/ ��� $!

���&����
 4�	�

��
�	���� �� -��$��	
 C ��� D, �� ������!�* ��� 

� !/ (!	� 	��&�
��� ����	����!�

$!������&
 4!
&� �� � ����

���,

��� �1��� !/ $	�


	� !� ��� /	������ ������!	 �� �!�.��� 
�
��(
 ���� !� ����

���&� 4��� �� !
	 
�
��, ���	� ���� ���� 
!(� �)$�	�(����& 
�
���
 �� �
1�

�� �& HC�* ?C�I ���� ���& 4��� � +#� ����	�( !/ -=� �!�.��� �� ���!	 �&�

, %!	�

	�����&�* %!	�
���� ��� 6�4��! H?�@I ���� �&
! 
�
���� ��� +#� ����	�( !/ (�����!&

�!�.��� �� %-%#D? 

��� ��
�	!� 
�����	��� �)$�	�(���
, %�����	� �� �&, ����

�!�
�	
���� ��� +#� ����	�( !/ (������ �� � �	�$���� 
&�� $	!	� 

��� (!&��
&�	

����(��
 H?CCI, �� ����	�
���� ���	��
�� !/ ����	 
�
�� �
 ���� ��� 
&!$� !/ ��� 
!&��#

&�2
�� �!#�)�
����� &��� ���	 ��� �	�$&� $!��� !/ ��� +#� ����	�( !/ ��� �!�.���


�
��( �
 �!� � �!�
����* 4���� �
 ��	� 
�&��� ��� 
����	�! �� ��� �
&�, ��� �1���

!/ �!�.��(��� !� ��� �	�$&� $!��� �� �!�.��� 
�
��(
 
��&& 	�(���
 �� !$�� 2
�
#

��!�, =� ��� �)$�	�(����& /	!��* (!	� 
!$��
������� (��

	�(���
 ���!&���� )#	��

��1	����!�* ��
�	!� 
�����	��� ��� �Q��� ��� &��� �! � �����	 
���	
������� !/

��� 
�	
��
	� !/ ��� �!�.��� $��
�
,



?F�

����&&�* � 4�
� �! �	��� �! �!�
���	���!� � �&!
� �
� ��1�	��� �&�

 !/ $��
� �	��
�#

��!�
 4���� �	� �&�

 �	��
���!�
, �� ����	�&* !�� (

� �)�	��
� ��	� �� ����	$	�����

/	������ ��
��� $!	�
, �)$�	�(���
 

�� �
 ��1�	�����& 
������� ��&!	�(��	� �! �!�

���� ��� ��/!	(���!� !� ��� 
�	
��
	� !/ ��� �!�.��� $��
�, �� �
 �&
! ��Æ�
&� �! 

�

��1	����!� (���!�
 �! ���	����	��� ��� 
�	
��
	� !/ ��� �!�.��� $��
�* ����

� !/

��� $	�
���� !/ ��� ������!��& 
����& �
� �! ��� ��
!	���� (!&��
&�
, �$���	!
�!$��

(���!�
 

�� �
 "%� ��� ���&���	�� 	�&�)���!� 
$���	!
�!$� �	� 

�/
& 
���	 ���
�

��	�
(
�����
* �
 ���� ���&� ��/!	(���!� ��!
� ��� �	��
&���!��& ��� !	�������!��&

	�&�)���!� ��(� !/ ��� (!&��
&�
 �� ��� �!�.��� $��
�, �!	 �)�($&�* �� ��� 
�
�� !/

/	������ !/ =� �� 
!&#��& �&�

�
 H�AI* ��� !	�������!��& 	�&�)���!� ��(� � !/ (!&��
&�


4�
 (��

	�� �
 � /
����!� !/ � ��� � 
��	$ �	!$ �� � 3��!
� /!
	 !	��	
 !/ (����#

�
��5 4�
 !�
�	��� �� ��� �	��
���!�, � 
�(�&�	 (��

	�(��� /!	 � �&�

 �	��
���!�

4!
&� 
�!4 � �!����
!

 ������ /	!( &�2
�� $��
� �! �&�

 $��
� 	�&�)���!� ��(�
,

�� �!($
��	 
�(
&���!� 
�
���
 !/ /	������ �� �!�.��� ��!(��	��
* �� �
 $!

��&�

�! ��	���&� (��

	� ��� $��	 �!		�&���!� /
����!� �! (!���!	 ��� /	������ $	!��

,

�!4���	* /!	 .���� 
�
��( 
��� ���� � �&�

� $��
� ��� ��
$&�� �)������ $!
���!��&

�!		�&���!�
 H?CDI, �� ������!��& (��

	� !/ ��� 
�&/#��1

�!� �!�Æ����� !/��� $	!#

����
 � ��
������!� ���4��� � /	������ �	��
���!� ��� � �&�

 �	��
���!�, �	�� ���	��

��&�
&���!�
 �	� ��	� 

�/
&* �
 ��� ���
	� !/ ��� $��
� �	��
���!� ��� �� ��/�		��

��	���&�, ��� !	��	 $�	�(���	 $	!����
 � ��	��� (��

	� !/ ��� ��1�	���� �� �!��

!	�������!��& !	��	 ���4��� ��� !	��	�� ��� ��
!	��	�� $��
�, ��

* /!	 ��� ��
� !/

� �&�

 �	��
���!�* ��� (���(
( �� ��� �����
 /	�� ���	�� �
	�� �� ��� ��&
� !/ ���

!	��	 $�	�(���	 �!		�
$!����� �! ��� �	�
��&&��� $��
� 4!
&� �� ��
���, �� ����#

��!� ��� ��&�
&���!�
 !/ ��� $!
���!��& ��� !	�������!��& �!		�&���!� /
����!�
 !��	 �

&�	�� &����� 
��&� 3�,�,* 
�� ���$��	 F5 !/��� $	!����
 ��� ��
������!� ���4��� !	��	��



?F?

�	�
��&&��� ��� �&�

� $��
�
 �� � �!($
��	 
�(
&���!�, ��� &!�� 	���� ������!	 !/

��� !	�������!��& �!		�&���!� /
����!�
 !/ ��� �	�
��& $��
� �	� ��	� ��1�	��� /	!(

���� !/ ��� �&�

 $��
�,

��� �&�

 �	��
���!� �� � $!	!

 (���
( �
 �� ����	�
���� �!$�� �� ��
 !4� 	����,

���	� ���� ���� � �
(��	 !/ 
�
���
 ���� ���� ����
������� ��� �1��� !/ �!�.��(���

!� �&�

#/!	(��� !	����� &�2
��
 HB@* ?��* ?CA* BGI, �� �
 4�&& �
���&�
��� ���� ��� �&�



�	��
���!� ��($�	��
	� �& !/ � &�2
�� ��
��� � $!	!

 �&�

 �
 
��/��� �� N�&* ��� 
���

��� �)���� !/ 4���� �
 (���	��&#
$���.�* <

� �
 /!	 ��� ��
� !/ /	������, ���&���	��

	�&�)���!� 
�
���
 ���� ��������� � 
&!4�	 	�&�)���!� $	!��

 �� ��� �!�.��� &�2
��

�
 �!($�	�� �! ��� �
&�* ��� ��� �$$��	���� !/ �� ������!��& 	�&�)���!� �!($!����

�
� �! ��� �!����� &���	* �!�
�
���� 4��� ��� 
�
���
 !� /	������, �!4���	* 
�&���

/	������* ���	� 
��(
 �! �� �! ����	�& ��
�
 �! �)$&��� ��� ���
	� !/ ��� 
��/� �� N�&,

�&��!
�� ��� �1��������

 !/ ��� �����
 /	�� ���	�� �$$	!��� �! 
�
�� $��
�

������!	 �� �!�.��� 
�
��(
 4�
 ��
�	���� �� ��� $	���!

 ���$��	
* � 4�
� �! 	�(�	�

���� ��� �$$	!��� �
 ����	�� ��� ��� �� 

�� �! 
�
�� � &�	�� �&�

 !/ $	!�&�(
, �!	

�)�($&�* ��� ��� �! 
���	
������� (��� ��!&!����& $���!(��� �����
 !� � �&��	


���	
������� !/ ��� �	�
��&&��� $��
� !/ 4���	, ;���	 ��
 � ��	� �!($&�) $��
�

����	�( �� ��� 
!&�� 	���!�* �� ���� �� ��
 �&���� ��!4� �	�
��&&��� $��
�
 ���

�&
! 
!(� �(!	$�!

 $��
�
, ��� ��(� 
��&�
 ������ �! �
�&���� ��� ��� $��
� �


�!� �
		���&� ����

��&� �� �!($
��	 
�(
&���!�
, ���	� ��
 ���� 
!(� 

���

 ��

/	������ ��� 4���	 �� �$$&���� 
�	!�� �!(!����!

 �&���	�� .�&�* � $	!��

 ��!4� �


�&���	!#/	������ H?CFI, =�� ��� 

� ��� !	��	 $�	�(���	 /!	(
&���!� �! ��&�
&��� ���

/	�� ���	�� ������ ��	!

 ��� $��
� �	��
���!�, ��� �����
 /	�� ���	�� /!	(
&���!�

�&&!4
 /!	 ��&�
&���!� !/ ��� /	�� ���	���
 �� ��� ��	! �&���	�� .�&� &�(�� ��	!
��



?F�

������	� �	��
/!	(���!� ��� � �&���	 ��!��� !/ ��� .�&� ��	���&�
, ��� �����


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

�
 ��� ����&�

$!&�	���� �
��� ��� /!	(, ��� (!	� �!((!� ��)��!��& ��� /!	( ��� �� 
�
���� ��

��!!
��� � ��1�	��� !	��	 $�	�(���	 ��� .�&� ��	���&�
,

=� � &�	��	 $�	
$������* � ��1�	��� �&�

 !/ $	!�&�(
 ���!&���� ���(���& 	�����!�


��� �� ����&�� �� ��� �����
 /	�� ���	�� /!	(�&�
(* �� �	�4��� � $�	�&&�& ��#

�4��� ��� !	��	 $�	�(���	 ��� ��� 	�����!� �!!	������, ��� ��.���� ��������� !/

���
 �$$	!��� �� �!(������!� 4��� $��� �����	�& 
�(
&���!�
 H?C@I !	 -�	#+�		���&&!

(!&��
&�	 ����(��
 H?CGI !��	 �	��
���!� 
���� ���!	��
 �
 ����* ��� ���	!$�� �1���


�	� ����� ���! ���!
�� ���
	���&�M /!	 ��
�����* ��� �1��� !/ $	�


	� !� � ���(���&

	�����!� ��� �� �
��(���� $	���
�&�, �
�� (���!�
 ��� ���� �� �$$&��� �! $	!�#

&�(
 ���!&���� �!(!����!

 ��� ����	!����!

 ����&�
�
* ���� �	� 4���
$	��� ��

��� ���(���& ���

�	�, ��� �����
 /	�� ���	�� /!	(�&�
( �&
! $	!����
 � ���
	�&

/	�(�4!	� �� �!�
�	
����� ��� /	�� ���	�� 

	/���
 !/ ��� (!&��
&�	 �!�/!	(���!�


!/ $	!����
, � �����	 
���	
������� !/ ��� /!&���� (������
(
 !/ $	!���� (!&��
&�


��� �! .����� � �
	� /!	 (��� ������� ��
!	��	
,



���	��������

H?I 6, 6����!, �� �, �!�	!4
��* ����!	* ���������� ��� ��� ����������� �� !��

����� ��� "������������ 
���������# ������� ������� ��� $���� ��� %&'�*
�!&
(� ��, �&
����	* �(
��	��(* ?BBG,

H�I %, �&�4��
��# �	��!4���* 8, �	�
* �, ���!	
��* �, ������	�
����* �, �, ��&�*
��� 6, �, �
����
, +��
� �	��
���!� �� $!	�
' �)$�	�(����& ��� 
�(
&���!�

�
���
 !/ (�&���� ��� /	������, (��
����* ?A3?G5'F�F�* ?BBB,

HCI ;, %, %���	 ��� �, �, =&
!�, ����� �� )������ ��������� * ���,  
���	4!	��#
����(���* �!��!�* ?BB�,

HDI 8, �,  ���* 8, -, ��	�
&�* ;, 8, �!��* %, �, ���!�!4���* - ,�, 6	�
��* 6, �,
���(���* -, �, ;, -�
* �, �, =&
!�* �, ;, ���$$�	�* �,  , %�-
&&��* 8,  ,
������
* ��� 8, � ���&����	, +� ����� $���� ����* ??D'?�GCD* ?BB�,

HAI �, ;, ����
��, $����� ,��������, -�- +	�

*  !�� ���!�* "�4 Z!	�*
��,* ?BB@,

HFI �, �, ����	�* 8, -, �&���* ��� -, �, �_!&���	, ,�����* C@G'CFF* ?BBA,

H@I -, �, �_!&���	 ��� %, ���!������, ���� -�����* B'DC?* ?BB@,

HGI %, -, ;��

����	��	* -, �, �_!&���	* ��� %, ���!������, ���� ������
���


� �� $����* ?�?'?F@B* ?BB@,

HBI ;, ��&&�	, �$$&�����!� !/ �!��	!&&�� $!	� �&�

 �� 
!&�� $��
� ��!���(�
�	�, ��
;, �, ��!
���* ����!	* ����� 
���� ����������� * ���$��	 ??* $���
 ACAYAB@,
8!�� ;�&�� ��� �!�
* "�4 Z!	�* ?BGC,

H?�I �, 6, �&�	, *�� $������� �� ������, 8!�� ;�&��* "�4 Z!	�* ?B@B,

H??I �, ;, +���&�* -, �, �&��
!* �, %, 6!��* ��� �, � �
&
��, +� ,���$� ��������

������* ?DA'B�YBG* ?BB�,

H?�I �, ;, +���&� ��� -, �, �&��
!, -��� .��� ���� � ��� 
����* �@�'CY?D* ?BB�,

?FC



?FD

H?CI Z, �����4�* 6, 6����!* �, ;, +���&�* ��� %, �, �	�

�&��

, (��
����*
?�'F?F@YF?FB* ?BBF,

H?DI Z, �����4�* �, Z!
����4�* ��� 6, 6����!, ������� �������������* ?BBG,

H?AI 8, �, %���
!� ��� �,  , %�	�, ��������� $�����/ ������� $������� ���

���������� ���� ��������, %�	��& �����	* "�4 Z!	�* ?B@?,

H?FI ��+�-, !������������ $�������� ��� $���������0����� ��� *��������
 ��

$�����* ��'DDAM ����, �?* A?@M ����, �C* F�?* ?BGA,

H?@I �, -,  ��
�&* 8,  , �!����* * ��� �, �, ��!���&�, ������ $�����, %�	��&
�����	* "�4 Z!	�* ?BGG,

H?GI  , %������� ��� �, %, %��
, !����������� �� $����� �������,  
���	4!	��
*
�!��!�* ?BGB,

H?BI 8, ;, +��	���, 
������ �� $������# $���������0����� ��� ������������, ��&#

��� +	�

* "�4 Z!	�* ?BBA,

H��I %  ���
 ��� +, ���	4�&, 
� �� .��� �* DF'CC?�* ?BB�,

H�?I %  ���
 ��� +, ���	4�&, 
� �� .��� "* DB'AC?YAC@* ?BBA,

H��I �, ����
, �&
��
 ��
!	��� �� ��		!4 $!	�
' $��
� �2
�&��	�� ��� 
�	
��
	�,
+� 
� ��# $������� -�����* �3DF5'GBGBYB��@* ?BB�,

H�CI 6, �, �
����
* %, �&�4��
��# �	��!4���* ��� �#�, �
�, -�������� ����������*
?@'CCCYCF@* ?BBF,

H�DI -, ��	�
�* 8,�, E
��
!�* ��� %,  	
�, -��	����	�����!� !/ $!	!

 
!&��
,
$��� C�@* �(
��	��(* ?BGG, �&
����	,

H�AI 8, ;�	�!��* �, �, �4
���&!(* ��� %, ;, ���/�	, ��!(��	���& 

$�	�!!&���
!/ &�2
��
, 
� �� .��� (�����* A@3?D5'?@AC* ?BGF,

H�FI 8, �, ��&&* �, 8, %�	�
* ��� �, %, �����&, 
� �� .��� �* �G'A?��* ?BGC,

H�@I �, �, �!	��* �, 8, %�	�
* ��� �, %, �����&, 
� �� .����* D?'@?F@* ?BB�,

H�GI +, �, �!�!&* ;, 8, %�* 6, �, ��	4��* ;, %, �!!�* Z, ;���* 8, 6!$&��* ���
8, �,  �����	, ����� 
� �� (����* F?'@@@* ?BB�,

H�BI 8, �, ��	����* %, ���(��* ��� �, �, �(���, 
� �� .��� (�����* @?'CAGB* ?BBC,

HC�I �, %!&�* �, +, Z, ;!��* %, �, ;, -���* ��� 8, �,  ��(�
�, �	������ ���
(�&���� !/ >
��
 �� $!	!

 �&�

�
, 
� �� .��� �* DG3B5'A@D?* ?BBC,

HC?I 6, %, ��	
�* �, �, �
��	* ��� -, �, �
��	, %�&���� ��� /	������ ������!	
!/ ����
( (���& �� $!	!

 �&�

�
, 
� �� .��� �* DG3?�5'B��?* ?BBC,



?FA

HC�I 8, �, �
1�* ", 8, ;�&���
!�* �, %, �	��4�&&* %, �, �&�(* ��� �, ����
, +��
�
�	��
���!�
 !/ -=� �!�.��� �� ���!(���	 $!	�
 �
 	����&�� �� $!
��	!��
(
������&���!�, +� 
� �� $���� -���* @'�@?C* ?BBA,

HCCI �, ;, ���
��* %, ��_!��	* ��� �, ���(���, +� 
� �� $����* ?��'�?BA* ?BBF,

HCDI 6, 8, �&��	* +, �, ����!&�
* �, �	!
4* ��� 8, ;, ;����,
+� $���� ���� $���� $����* $��� ?AA* ?BBF,

HCAI 8, 6	�(* 8, +, -!
&!(�* ��� 8,  !
����, 
� �� .��� (�����* AG'AGCYAGF* ?BG@,

HCFI 6, %!	�
����* �, �
<��* %, ���* ��� �, 6��
��4�, -�$�&&�	� �	�����& $!��� !/
�	�!�* ���	!���* !)����* ����&���* ��� ��	�!� ��!)��� �� (�(#D?, (��
����*
?C'CDBDYCDBG* ?BB@,

HC@I 6, %!	�
���� ��� 6, 6�4��!, +� $���� 
� ��* ??�'DGF@YDG@�* ?BBG,

HCGI 6, =��	&!!$ ��� �, ��� ��	���, �	������ $���!(��� �� ��
!	��� 4���	 �


�
���� �� �(	, +� -�
����� .�������� �* ?�?'?@B* ?BBC,

HCBI �, �,  !!�� ��� 8, �, ��	����, =	����� ���!�	�
��&
' �� �(	 
�
�� !/ ���&!#
��)��� �� $!	!

 
�&���, -��� 
� ��* BC3�5'�FC* ?BBG,

HD�I �, ����
 ��� �, %�	���  ���!&! %�	�!��, +� $���� 
� �* GF'@?CGY@?DG* ?BG@,

HD?I 8, %,  ���	* 8, -, �!	�* ��� +,  ��	��
, +� 
� �� $���� �* ?�?'F��F* ?BB@,

HD�I 6, %!	�
���� ��� 6, 6�4��!, +������� +������* 

�(�����* ?BBB,

HDCI �, 8,  	!4�* -, �, �,  
	��

* �, �, ���	���* ��� �, "
���&&, �� �, 8,
%�������* 8, %��
* �, �!
2
�	!&* �!�	��
��#����!
!* 6, �, ;, ����* ���
6, 6, ����	* ����!	
* $���������0����� �� 
����� ������ !1* $���
 ?YG, �!��&
�!����� !/ -��(�
�	�* -�(�	����* ?BB@,

HDDI 8, 6&��� ��� �, 6
(������, !�.��(���#���
��� $��
� �	��
���!�
 �� 
�($&�
&�2
��
, �������* �FB'G?F* ?BBA,

HDAI �,;, �
* �,�, -�	
!�* ��� �, �	�����, 
� �� .��� (����* FF* ?BB?,

HDFI �, �	�����, �������* �AC* ?BB?,

HD@I %, %�����	� ��� 6, �, �
����
, �	������L(�&���� $���!(��� /!	 &����	�#
<!��
 (������ �� 
&�� $!	�
' � (!��� ��	&! 
�
��, +� $���� 
� ��* ?�F3@5'�GFA*
?BB@,

HDGI %, %���!) ��� 6, �, �
����
, �
����
* � (!&��
&�	 
�(
&���!� 
�
��
!/ /	������L(�&���� $���!(��� /!	 &����	�#<!��
 (������ �� ��&���	���&
���!
��&� $!	�
, +� $���� 
� ��* ?�@'BFAB* ?BB@,



?FF

HDBI %, �, -�
�	!* �, %, -&�	��* �, �����* ��� �, 6, ��!(�
, �!&�� (!�!&���	

��
!	��� �� ��� 
!&��#&�2
�� ����	/��� �� ���!��	��� �&�
��� ��
�	!� 
�����	���,
+� 
� �� $���� �* ?�?'GG@G* ?BB@,

HA�I �,6, -�	�
���
!�, $������ ������� �* ?�C* ?BB@,

HA?I �, �!(���
��* %, +, �&&��* ��� �, ����
, %!��� ��	&! 
�
���
 !/ ��� /	������
��� �!����
���!� �	��
���!�
 !/ �!�.��� >
��
, -��� 
� ��* BF'��BY��B* ?BBG,

HA�I �, �	����& ��� �, 8, -, ����, ����* � ��4 (!��� ��	&! (���!� �! �!($
��
��� /	�� ���	�� !/ �	���	�	� 
!&��
, �$$&�����!� �! ��� /�� ��� ��$ $��
�
 !/
��	� 
$��	�
, +� $���� 
� ��* G?3@5'C?GG* ?BGD,

HACI ;, �, ����&�, ��� $��
���& ����	����!�
 !/ ��
�
 4��� �	�
��&&��� 
!&��
, �, ��
#

!&�� ���	���
 ��� $	!$�	���
 !/ �
!&���� ��
!	��� ��!(
, ����� ����* CF'C?@Y
CA�* ?B@C,

HADI ;, �, ����&�, *�� ����������� �� 
���� ���� ����� ��������, +�	��(!� $	�

*
=)/!	�* ?B@D,

HAAI �, 8����* -, �, �����	�* ��� 6, �, �
����
, -��� 
� ��* @B'C@CYCB?* ?BBC,

HAFI �, , ;!!�
 ��� 8,�, �!4&��
!�, 2����� *����� &* GA* ?BGB,

HA@I �, �, �����
 ��� �, %, ��/
����, ����������� 
� ����, +�	��(!� +	�

* �!��!�*
C �����!�* ?BG�,

HAGI +,%, -������ ��� �,-, �
���
��, 
��������� �� $�������� ������ 
� ����,
-�(�	���� �����	
��� +	�

* -�(�	����* ?BBA,

HABI 8, �, ��� �
�<����&�� ��� �, �	����&, -!($
��	 
�(
&���!� 
�
�� !/ /	��
���	�� ��		��	
 �� �	�
��& �
�&����!�, +� $���� 
� ��* BF3F5'DFAA* ?BB�,

HF�I �, %, ������# �&&* 8, �, ��� �
�<����&��* ��� �, �	����&, �	�� ���	�� ������

!� /	������ ��� (�&���� �
���&� (���&
, -��� 
� ��* G�3D5'G�?YG?D* ?BBC,

HF?I �,%, �!		�� ��� 8,+, ��&&��
, $���� 
� �� (����* �G* ?B@D,

HF�I 8,6, 8!��
!�* 8,�, ]!&&4��* ��� 6,�, �
����
, -��� 
� ��* @G3C5'AB?* ?BBC,

HFCI �, �, 6!/��, ��	��� ���&
���!� !/ $��
� �!�)�
����� �� (!&��
&�	 
�(
&���!�
��� �����	���!� �&!�� ��� 
��
	���!� &���, +� $���� 
� ��* BG3A5'D?DBYD?F�*
?BBC,

HFDI �, ��	�4�& ��� �,�, 6!/��, -��� 
� ��* GA* ?BBA,

HFAI +,8, �������	��* �,�, "�&
!�* ��� %, �!�������, 
� �� .��� �* �G* ?BGC,

HFFI -, �, �	�� ��� 6, �, �
����
, *���� �� -�������� 2�����* �!&
(�
-�, � ��� �$$, -, -&�	���!� +	�

* =)/!	�* ?BGD,



?F@

HF@I �,�, �����
 ��� �,%, ��/
����, 3������ -��������, +�	��(!� +	�

* "�4
Z!	�* ?BFA,

HFGI 8, +, ���
�� ��� �, ��	&��, 
� �� .���* ?GD'?A?* ?BFB,

HFBI ",�, %�	(��, 
� �� .���* ?@F* ?BFG,

H@�I �,�, "�&
!� ���  ,�, ��&$�	��, 
� �� .��� �* ?B* ?B@B,

H@?I ", �!&���/�&�, 
���� *���������� ��� ��� .��������0����� 
����, ����
!�#
;�
&��* "�4 Z!	�* ?BB�,

H@�I ",�, %�	(�� ��� �, ;����	, 
� �� .��� (����* ?@* ?BFF,

H@CI 8,%, 6!
��	&��� ��� �,8, ��!
&�

, +� 
� �� $/* A* ?B@�,

H@DI 6,8, ��	����
	�, .��� -��� 
� ��* F�* ?BGG,

H@AI 8,�,  	!��* �,8,  �	�����
* 8,�, ��
��	* ��� �, ���	!��, 
� �� *��� * 8
&�*
?BGB,

H@FI �,8,  �	�����
 ��� 8,�, ��
��	, +� �� 
� ��4�� (������* CB'�CBB* ?B@G,

H@@I -,Z, -��!* -,�, -�!
* 8,�, �!* �,;, �
�* �, 8��* ��� -,-, �
���, 
� ��

.��� (����* @@3?C5'�@A�* ?BBF,

H@GI 8, ��� ��� 8,%, 6!
��	&���, 
� �� .��� (����* FA3�5'?C@* ?BB�,

H@BI �, +	��(�� 3����!	5, 2����� ��0� ������
 ��� ,�������� ���������� �� �������

����� � �����, ;!	&� �������.�* "�4 Z!	�* ?BB�,

HG�I �, ;�������* �, ����(�* 6, 6����!* �, ������	�
����* ��� 6, �, �
����
,
+� 
� �� $���� ��* ?�C3CD5'@�F?* ?BBB,

HG?I �, ������	�
����* 6,�, �
����
* �, ;�������* ��� 6, 6����!, +� $����


� ��* ???3?B5'B�AG* ?BBB,

HG�I �, ;������� ��� 6, 6����!, $���� 
� �� (����* C�A'@?* ?BBB,

HGCI �, ������	�
���� ��� 6, �, �
����
, �	��#���	�� 
�
���
 !/ /	������ �� 
&��
$!	�
' �� !	��	 $�	�(���	 �$$	!��� 

��� (!��� ��	&! 
�(
&���!�, -��� 
� ��*
BF'?�DBY?�F@* ?BBB,

HGDI -,�, �����	�* %, ���!��* �,8, ���
�&�	* ��� 8,�, -

�(��, ,�����*
CC�3C5'DF?YDFC* ?BG@,

HGAI �,�,  �	��&& ��� 8, -���, +� 
� �� $����* BF'GG�?* ?BB�,

HGFI ;,�, 8!	���
�� ��� 8, ��	��!#����
, +� ��� $���� ����* ??�3F5'CDFB* ?BGG,



?FG

HG@I �, ��
�����!�* �, %, +�!�	!�
����* ��� �, ",  	!�
����, ����������* D'��@Y
��D* ?BBG,

HGGI �, ����(�* 6, "�
����4�* �, =�!4�* ��� 6, 6����!, +� 
� �� $����* BB'?��@A*
?BBA,

HGBI �, ����(�* 6, "�
����4�* �, �
�
��* ��� 6, 6����!, $���� 
� �� (�����*
�@D'?A�* ?BB@,

HB�I 8, �, -
		�* �, ]����* 8, �, -

�(��* %, ���!��* ��� �, 8, ���
�&�	, +�

$���� 
� ��* ?�?'?�G�DY?�GC�* ?BBD,

HB?I �, -��&�!4
��, ���������� 
� ����, �&
����	* "!	��#�!&&��� ���,* "�4 Z!	�*
?BG�,

HB�I +, �����, 
���� -��������, -��(���& -���&!� -!,* "�4 Z!	�* ?B�B,

HBCI 6,�, -!&� ��� �,�, -!&�, +� $���� 
� ��* B'CD?* ?BD?,

HBDI ",�, +�	
!���� ��� �,�,6, �����&��, �������� �� $� �����/ !��� ������ ��

-���
����� �� $������� , -&���	!� +	�

* =)/!	�* ?B@G,

HBAI 8,�,�, �!���� ��� �,%, =����, -	�
��& ���� ����	(������� ���&�
, ,�������

������ �� ���������* �!&, ?* C	�, ���,* ?B@G,

HBFI �, �	_!&���, *���� �� �����������, -&���	!� +	�

* =)/!	�* ?BDB,

HB@I 8, ���_
&&�	* Z
, , %�&7�������!* �, �����	�* ��� �,;, ��
���	, 
� �� .���

(����* @C3?F5'���D* ?BBD,

HBGI +, +�

�
* �, 6�	��
�
* �, ��!
����*  ,  �	
�* �, +�&
��	* ��� �, "�(��, +�


� ��# $���� -�����* ?�* ?BBG,

HBBI �,  -̀������, +� $���� !��� ����* �FD* ?BGF,

H?��I 8, ���_
&&�	* �, �����	�* ��� �,;, ��
���	, 
� �� .��� �* A�3�?5'?A�C�* ?BBA,

H?�?I %, �	���� ��� 8, 6&�/��	, +� 
� �� $����* B@* ?BBC,

H?��I �, ������	�
����* 6,�, �
����
* %, �&�4��
��# �	��!4���* �, �������* ���
�, ���!	
��, +� $���� 
� ��* 

�(�����* ����,

H?�CI �,%, ���� ��� 6,�, �
����
, �$$&��� 
����
����& $��
��
, ?B@C,

H?�DI 8,=, ��	
�/�&��	* -,�, -
	��

* ���  ,  �	�, -�������� ����� �� 
���� ���

��4����,

H?�AI %, ;, %���!)* 8, +, =&����	* ��� 6, �, �
����
, -��	����	�����!� !/ %-%#D?


��� (!&��
&�	 
�(
&���!�' ����	!������� �1���
, (��
����* ?C3F5'?@C@Y?@DA*
?BB@,



?FB

H?�FI 6,6, ����	* �, 6	��
�* ��� 8,+,  �
�&�* ����!	
, $���������0����� �� 
�����

������ 1* �(
��	��(* ?BBB, �&
����	,

H?�@I �, ������	�
����* 6,�, �
����
* ��� %, �&�4��
��# �	��!4���, +� $����


� ��* ??�3�?5* ����,

H?�GI �,�, -!��	�� �,�, -
�* +,�, -
((���
, �������* 

�(�����* ?BBB,

H?�BI �,=, =)�!��, ,�����* CD@* ?BB�,

H??�I -,�, -�!
* �,8, 8��* �,;, �
���* ��� 8,�, �!, �������* �G�* ?BBG,

H???I +,  &��!� ��� �, �	����&, 
� �� .��� (����* @D* ?BBA,

H??�I �, ]���� ��� �,�, ����, 
� �� .��� "* AG* ?BBG,

H??CI  ,6, +���	
!� ��� 6,�, �
����
, -��� 
� ��* F�* ?BG@,

H??DI %, �&�4��
��# �	��!4���, +	����� �!((
������!�, ����,

H??AI �, ������	�* %, "����!* �, 6������* Z, 6
	!�!* �, %!	�* ��� �, ��(��!, +�

� �� $���� �* ?�C'AG?D* ?BBB,

H??FI 6, %!	�
���� ��� 6, 6�4��!, � ������ �� ���5������/ 6��7���� �� 8�����

���* 8��
�	�* ����,

H??@I ;,8, ��&&�	, +� $���� 
� ��* D�'FGF* ?BFA,

H??GI �,�, �&(�	, �
( �������	�� (���	��&
 �����!!�, $��� D�@* =��!* ?BB?, ��%'
%���	��&
 +�	�,

H??BI �, "!4�� ��� %, ]�!&��, $��� ?F?* �!	
�* ?BBG, "���!&�
 -!$�	���

 �����	#

��� +	�

,

H?��I  , 6, +���	
!� ��� 6, �, �
����
, +��
� �	��
���!�
 �� � ��&���	���& $!	�'
�	��� ���!����& (!��� ��	&!* (��� .�&� ���!	� ��� ��� ��&��� �2
���!�,
-��� 
� ��* F�3?5'�?AY��F* ?BG@,

H?�?I �, �, ��&� ��� 6, �, �
����
, (��
����* ?D'��B@Y�???* ?BBG,

H?��I ����!&�# !&��
���� ���&�
, ?BF�,

H?�CI  ,� ��&$�	�� ��� �,�, "�&
!�, 
� �� .��� (����* D?* ?B@G,

H?�DI �,+, Z!
��, 
� � 9.��� �* ?B* ?B@B,

H?�AI Q,�, ]��!* �,E, �
* �,6, ;�������	* �,8, %�&&�	* ��� �,Z, ]�
, +� 
� ��

$���� �* ?�?* ?BB@,

H?�FI 8, 6&�/��	 ��� 8,%, �	���, -�������� � ������ �� .��������� 8���������,
8!�� ;�&��* "�4 Z!	�* ?BGB,



?@�

H?�@I 6, %!	�
���� ��� 6, 6�4��!, +� 
� �� $���� �* 

�(�����* ����,

H?�GI 8,%, 6!
��	&��� ��� �,8, ��!
&�

, +� 
� �� $/* F* ?B@C,

H?�BI �, ������	�
����* 6, �, �
����
* ��� %, �&�4��
��# �	��!4���, 
� �� .���
(����* ����, 

�(�����,

H?C�I �, �	����& ��� 8,+, %����
�, ���� .��� 
� �� $����* C?'DB?* ?BG�,

H?C?I 6,�, ��!(
!� ��� 6,�, �
����
, (��
����* �� $	�

* ?BBB,

H?C�I �, ;,  	!4�* +, �, �!�!&* �, +, -&�	��* %, �, �&�(* ��� ;, 8, "
���&&, +�


� ��# $������� ������* B'@C?@Y@C�A* ?BB@,

H?CCI %, %�����	�* �, 6����* %, �����!* ��� 6, ����
������, +� $���� 
� ��*
??�3��5'BB�B* ����,

H?CDI �, 6, -�!��$$� ��� +, -&����, � �!($
��	 
�(
&���!� 
�
�� !/ ��� (�&����
��� /	������ $	!$�	���
 !/ � 
�
��( !/ &����	�#<!��
 $�	���&�
 ��, �!!&��� ���
&�2
��, -��� 
� ��* F?3C5'F?@* ?BG@,

H?CAI +, +�

�
* �, ��!
����#���(����* �, �$���
* ��� -, -�	�
�!�!
&���
, ��� �&�


�	��
���!� �� �!�.��� >
��
, +� 
� �� $���� -���* F'�C�A* ?BBD,

H?CFI �,%, ���
����� ��� +,�, 6

�&��, 
� �� .��� (����* @C'B@A* ?BBD,

H?C@I �,%, -�$�	&�� ��� �, %���
, ���� $���� 
� ��* BC'?* ?BBF,

H?CGI �, -�	 ��� %, +�		���&&!, 
� �� .��� (����* AA'�D@?* ?BGA,


