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

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


�
 ����
���� ������
��

�

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

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

%���
&�� '( )�� '**+, �������� -+ .����� '**+

/��
����� �� /�0 1��� "0 2��
��� ��� �
� 34�� �
������

��������

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

���� �����
�� ��	���� �
�� �&����� ����
��� �
�	����� �� '4 �
� 5* �	 6���'4 �
� ���

5*7 ��&� ���
 

&���
����� 

 + 	�� �	�- 8
2�"59������
� �����
��� 6�27:�
����� �����
��� 6/�27 �� '4 �20 ��� ����

� ��
��
��

����

�� �� ���	�
��� �
����
� ��� *0'9*05 ��0; �
� ��� ������� ����

� ��
��
����
�
� ����

�� �� <���� ������������
 ������������

6<=>7 ��� 59+' ��0; ��� ��� ��	���� ����

���� ������
 +4* �
� -** �20 %�	�
 ������� �
� ���
�	
��
�
 �������
 	
��������� 

�
����

��� 

������ 

 ��� ������� �
������

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

������� �� 359??; �
� ��� 	�������� �
��

�
�	���� �� '9- 
	 ��� ���� 

������� �� ������� ����

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

���� ��	���� ��� ������ ���
 ����� ��

��
�

�� �����
��� �
� �&�
 ��� �������
��� �����
�� �� �����
��� -?' 	.� ��+0 ��� 

���	�
�� �� ��� �����
�
�� ��� �+* �
� �+-; ��� '4

�
� 5* �	 �����
�� ��	����� �������
&���0 ��&���������� ��� @��� 2����	�
� ��@�
�
�
�� ��� ��� ��	� �� ����� �� ��
�

�� �����
��� ��� ���

��	���� ����

���� ������
 +4* �
� -** �20 ��� 

������ 

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

���������� �� ����

���� �����
�� ��	����0 � '**+ ����&
�� >�
�
�� A0�0 .�� �
���� �����&��0

$��%	���& >������ 	��
@���
�
, >������ ����

��
�
, �����
�� ���������, 8
��
�	 
�
 �������

�	 
����
������

8
��
�	 
�
 ����
���� ������
�� ��� �����
��� ���� ���

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

$� 
� ���� �B������ ���� ���� ��� ���� ��� �
���� ������� �
�

������
� &��
���� 

 
��� ������0 8
��
�	 
�
 ������
�� ��
�
��

�� �B
�� ������� ���� �� 8
2�"'� �����
������ �
��� �
�

����

� ���&�
�� ��
��



� 8
=C30 2����
 	����
��� ���� ��

��
����
� �
� 
������ �����
���� �����
 �
� �����
�� @�����


�
������
�
�

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

�
��� 	����
���0 2�������


��� ������� ����� ������� ����

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

��� 
	�����
� ������� 

���
�

� ��� ����������	
��� �����

���
�� �� �����
������ ����������0 >������ 	��
@���
�
 
�

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

� ��� �����������

	
��� ���������
��
�� �� �����
������ ���������� D+9(E0

>�&���� ���������� ����	����� ���� �� ������� ����� �������

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

����� 

���
�� ��� �����
�
 �

��
�� ������� ��� ��������

���	
��� 

��������
�
 �
� ��

��������
�
 �� �
��
�	 
�
�

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


	����
���0 $
 ����� �� 
	���&� ��� ���������
��
�� �� ������


������ ����������� ��	� 	������ �� ������� 	��
@���
�


���� ����
��0 ���� ��� ������� �B
���
�
 D+9-E� �������

����

��
�
 D593E� �
�� ��	�������� �����	�
� �
���

&����	 D?E� 	���� ����

� DFE �
� �����
 ����

� D(E0 8
���

�B
���
�
 �� �����
�� �
� �����
 

������� ���
� �����
�
��

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

���0

#���&��� ����
� �B
���
�
 ������ ��� ��������
�
 �� �����


	����
���� �
&

� �
�� �� �
 

������ 

 ��� 
���&���
���

�����
�
�� D+�-E0 >������ �B
���
�
 �� 	��������
 	
������

��� 
� ������
&� ��� 
	���&

� ��� ��������� �

��
�� ��� ��

��� ��	�&�� �� 
�� ������� ��

 D'E0 #���

� �� �����
 @����

�� �+*** �2 �
��� &����	 ������
&��� ��	�&�� ��� �������

�B���
 ����
��� ����

� �� �
 

������ 

 ��� �����
�


�

��
�� �
� �����
�
�� D?E0 ��

 	���� ����

� 
� � 	�����

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

�����

� ���

�����
�
 ����� DFE0 2����
 ����

� �
 �����
�� ������� ���

G���
�� �� C����

� 2��	
���� ++' 6'**+7 '--9'5*

 2�������
�

� ������H ���0H �F+�434�5F�F+'+B''*+,

��BH �F+�434�5F�**?30

'���
� �������H 
����
	�I��0�
����0��0�� 6�0 �����
	�70

**''�++-(:*+:J 9 ��� ���
� 	����� � '**+ ����&
�� >�
�
�� A0�0 .�� �
���� �����&��0

=$$H > * * ' ' � + + - ( 6 * + 7 * * 4 + ? � 3




���&���
��� �����
�
�� �
� 

������� ��� 2����	�
� ��@�
�
�

�
�� D(E0 >������ ����

��
�
 �� ���	�
��� ����

� �
�

����	� ����

��
�
 ��

� 2C5 

������ ��� �����
�
�� ��

��� &����� �
���� ���
 ����� �� ��
�

�� �����
��� �
� ���

�������
��� �����
�� �� �����
��� -?' 	.� ��+� ��������
��



� �� ��� ����� �
��
�	�

���������� �����
��� 8
23 D4�3E0

>������ ���� 
� ��������� �
�� 

�����

� ����
��� �
�� ��

�����
�� ������0 .&����� ����
��� �
�� �� �����
�� 
� �
� ��

��� 
	�����
� ������� 

���
�

� ��� ��������� ���������
��

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

�����

�

����
��� �
�� �� �����
��0 $� 
�� ���������� �B������ ���� ���

������ �� ������� 	��
@���
�
 
� 	��� ������� �����&��

��� �����
�� ��	���� ��&

� ��� ������ ����
��� �
���0 $


��
� ������ �� ��&� 

&���
����� ��� ����������	
��� �����

�����
��
�� �� ������������

���� �����
�� ��	���� �
��

�&����� ����
��� �
�	����� �� '4 �
� 5* �	 

 ��	���
��


�
�� ��� ������� ���&
����� ����

�� ��� ������������

����

�����
�� ��	���� �
�� �&����� ����
��� �
�� �� ? �	 D4E �
�

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

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

����

�����
�� ��	����0

�	 ������������

!()( *��
��� 
��	�
���
	� 	
 �����
�� �	%���

>����

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

��� ����
��� �
�	����� �� '4 �
� 5* �	 6���'4 �
� ���5*7

�����
�� �� G���
 >������ A������ 2�0 8��0 �
� ����

� ���

6���
��H ((059((0?;7 �����
�� �� /�
�

 $
�����
�� 8��0

>������ ����

��
�
 �� �����
�� ������ 6�+?* 	�7 ���

	��� �� +4*94** �2 �� ���	�
��� ����

� �� -� +*5 =�

��� ' 	

 

 � 

���� �������0 C�� ��� 	������	�
�� ��

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

������ �
�� �&����� ����
��� �
�	���� �� ? �	 6���?7 ���

���� ����

���� �� +4*� '4* �
� -4* �2 �� ���	�
��� ����

�

�� -� +*5 =� ��� ' 	

0

!(!( �������� 	
 ��� ���
����
��	�
�����

�����
�� �������

��� ��	���
�
�
� �� ������������

���� �����
�� ��	����

���� �����	

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



� �� C������ �� =���	�����
��� >�
�
��� ���	�
��� .
��

���
� 2�
���� 1���� K

&���
��0 ��� �	��
� �� �B���
 ���

���������� �� ��������

� ��� �
����
��� &����� ��� �����


�
� ����

� ���	 +**;0 >������ ��	���
�
�
� ���� ������

	

�� ���	 ��� ���� ����� �� 2 +�� C +� �
� " +� �������

����

�� �� <���� ������������
 ������������ 6<=>� K�&��

=�
 )���� 44** �
�� )� 1� ���
��
�
70 ��� 
����� �� 29C

��
�

� ��� ���� �&������� �� <=>0 ��� �

�

� �
���
��

�� ������������
 ����� ���� �����	

�� �����
&� �� ����

�� 2 +� �������
 �� �����
�� 6'F50- ��7 �
����� �����

�

�������
�
0 ��� ������� �
������

� �� �����
�� ��� �B�	�



�� �� %�	�
 ������������ 6G��

�!&�
� ��35*** �
�� .�


�
 ����� �� 4+504 
	70 ��� ���� 

��
�
�� ���
�� 

 %�	�


��
��� �����&�� �� +-3* �
� +4F* �	�+ ���� ���������� �� #

&����� 6�/:��7 �� �&������ ��� ������ �� ������� �
������

�0

>������ ����� �
� ���� &���	� �
���
���
�
 �� ��������

����

���� �����
�� ��	���� ���� 	������� �� A��	�����

��

� 

�����
 ��� 6)
���	��
�
��� ��	


 '-?470

!(�( '�����	����
��� �����������

��� ���&�
�����
� ������:�
������� ����

� ��� ��������

����

���� �����
�� ��	���� ��� ������	�� �� '4 �2 ��

�

����� ���������� ����� ���� 

 � ���&� ��B @���� �
�� ����
0

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



 � ���&
��� ����� D4E0 ��� �����
�� ��������� ��� ��������

�� ���� ��� �	��
� �� ��� �

��� 6����&

��
��
� ����
��

6=�/C77 ��� '* ��0;0 ��� ���
��� �
� ������
�� ����������

���� 	�����
� �
��
�	 ������� �
�� 

���� 	���� �
� �����

������� �����
�
 ��� + 	�� �	�- 8
2�"59������
� �����
���

6�27:�
����� �����
��� 6/�27 6+H+ 

 &���	�70 ��� ������:

�
������� ����

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

3* 	. ��+ ������
 * �
� - � &����� 8
:8
�0 ��� �����
�

��
�
�
�� ��� �

� ������� ���� ��
 �� ���������� ��

� ���

���� �� ������� ����� �
&�
 

 ����� -0 ���� ��� 6+39

(0(� � +*�5 �
� 6'*9+'� � +*�5 	. �	�' ��� ���'4 �
�

���5*� �������
&���0

�	 ������� ��
 
���������

�()( *��
��� �	��	�
�
	�� ��� ��������� 	



��	�
����� �����
�� �������

L��
 �����
�� 
� ������� �� ����� �
�� ���	�
��� ����

��

����

� 
� 

���������� 

 �����
��� �
���

� ����

�9����

��
�� 

��������
�
 ��	���
�� �
�� 
�

� �� ��	
�
�

� 29C

��
� ����� ��0 +** �2� �
� �����
�� ����
�� �
�� ��&���
�

29C ��
� ������
 ��0 -4* �
� 3** �2 D+*�++E0 #���&���

�
�� ������� �� �����
�� 
� ����

���� ������
 ��0 +** �
�

-4* �20 C����

� ��
��
�� ����

�� �� ���	�
��� �
����
� ���

���� ���
 + ��0; ��� '4 �	 �����
�� ��	���� 6���'47 ����
�


���� ������
 +4* �
� -4* �2 �
� ��� 5* �	 �����
��

��	���� 6���5*7 ����

���� ������
 +4* �
� -** �2 ��

�
&�
 

 ����� +0 L
�� 

�����

� ����

��
�
 ��	���������

��� ����

� ��
��
�� ��� ���� 

�������� ��

� ������
 +0'

�
� 50? ��0; ��� '4 �	 �����
��� �
� ������
 +0? �
�

50' ��0; ��� 5* �	 ��	����0 ��� ������� ����

� ��
��
����

�
�
� ����

�� �� <=> ��&� ��� �
	
��� ���
�� ���� 
�� ��� ����

���
 +* ��0; ��� '4 �	 �����
��� ����

���� ������
 +4*

�
� -4* �2 �
� ��� 5* �	 �����
��� ����

���� ������
 +4*

�
� '4* �20 ��� ������� ����

� ��
��
����
�
� ��� ����



������� �
�� 

�����

� ����

��
�
 ��	��������0 ��� �����

����

� ��
��
�� ������ �� ���� ���
 ����� + ��0; �������

����

� ������ �
�� �
��
�	 

 ��� ������
�
 ������� �� �
&�

8
C �
� ��������� ��� @��� 2����	�
� ��@�
�
�� D4�3E0 .

�	��� �	��
� �� ����

� ���� ���
 + ��0; ���� 
�� �
&� �


����
&� ������ �� ��� ��������� ���������
��
�� D4�3E0

'-5 +( ,���� �� ��( - "	����� 	
 .��	�
�� ����
���� ))! /!��)0 !��1!��



<���� ������������
 ������� ���� 

�
���� ��� 
����� ��

29C ��
�

�0 ���
��� ������� ��� ����
 

 C
�0 + �
� ���

������� ��� ��		��
��� 

 ����� '0 C +� ������� ��&� �

���

���� ������� �� 3F?�?� *�' �
� 3F?�F� *�' ��� �
� ���

��������
�

� 2 +� ����� ��� �����&�� �� 'FF�(� *�' �
�

'FF�?� *�- �� ��� '4 �
� 5* �	 �����
�� ��	����� �������

�
&���0 ����� �

�

� �
���
�� ��������
� �� ��� ����
���

�����
 ���	� ��
��� �� ����

�� �
� 	���� � �	��� �	��
�

�� �����B�� ������0 ��� �

�

� �
���
�� ���� ���� ��� 29C

��
�� ��� 

���	��
��� ������
 ��� ��	
�
�

� �
� ��&���
�

��
�� D4�3�+*9+5E0 ��� �������� ����� 

 2 +� �������

�����&�� �� 'F4�5� *�- �
� 'F4�*� *�' �� ��� ��� ��

�����
 ���	� 
�
�����

� �� ����� ��
��� �� ����

� �
�

� �	��� �	��
� �� �����
 ���	� ��
��� �� �����B�� �
�

�����
�� ������0 ��� &��� ���� 2 +� ����� �� '(+�*� *�'
�
� '(+�*� *�- �� ���� � ����	�
 ������
�� �
� � ����� ��

��&���
��� ��
��� ����

�0 L��� " +� ����� ��� ����

�����&�� �� 4-+�*� *�-� 4-'�F� *�- �
� 4-4�*� *�- ���

�
� 4-+�*� *�3� 4-'�?� *�3 �
� 4-5�F� *�5 �� ��� '4 �
�

5* �	 �����
���� �������
&���0 .	�
� ���	� ��� @��� ���

����� ��� ��� �� �����
�� �
� �����B�� ������� �
� ��� ����

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

%�	�
 ������������ ��&���� ��� ������ �� ������� �
��

�����

� �� �����
 	����
��� D+4�+3E0 C
�0 ' ����� ���

����� +

2�	���
�
�
� �� �������������

���� �����
�� ��	����� ����

�� ��

���	�
��� �
����
� �
� ���������� ���	 ��� ���� ����� �� <=>

C����

��
�


��	�������� 6�27
���	�
��� �
����
� 6��0;7 <=> 6��0;7

2 C " 2 C "

+4*� ((05 *0- *0- ('0' 504 -0-

'**� ((0* *0- *0? (*0? 403 -0?

'4*� ((04 *05 *0+ (*0? 30+ -0'

-**� ((03 *05 *0* (*0+ 30( -0*

-4*� ((05 *03 *0* F(03 F0+ '0-

5**� (F0F +0' *0* F503 +-0+ '0-

54*� (40( -0? *0- ?(0- +(0+ +03

4**� (40* 50? *0- 3(03 'F0( +04

+4*� ((0F *0' *0* (40' -03 +0'

'**� ((0F *0' *0* (-0- 403 +0+

'4*� ((0? *0- *0* (*0F F0' +0*

-**� ((03 *05 *0* F30' +'0* +0F

-4*� (F0- +0? *0* F-0F +50- +0(

5**� (?0+ '0( *0* ??0+ '*0( '0*

54*� (405 50+ *04 ?+0+ '30* '0(

4**� (40- 50' *04 3405 --0+ +04

� ���'4H 
������ �����
�� ������ �
�� �&����� ����
��� �
�	���� ��

'4 �	0
� ���5*H 
������ �����
�� ������ �
�� �&����� ����
��� �
�	���� ��

5* �	0

C
�0 +0 <���� ������������
 ������� �� �������������

���� �����
�� ��	���0

�����
��H ���'4 6�'4 �	7� �����

��
�
 ��	��������H '4* �20

����� '

A

�

� �
���
�� �� <���� ������������
 ������� �� �������������

���� �����
�� ��	�����

"�
�

�� ��	��� 2 +� 6��7 C +� 6��7 " +� 6��7

���'4 'F50'4 � *0*4 65*0F9340-7 3F?0? � *0' 6+**7 4-+0* � *0- 6+(0'9-'0(7

'F405 � *0- 6+(0-9-*0-7 4-'0F � *0- 63+0*9F*0F7

'FF0( � *0' 6+*0?9'F037 4-40* � *0- 630+930F7

'(+0* � *0' 6-05940+7

���5* 'F50'4 � *0*4 6'(0593-047 3F?0F � *0' 6+**7 4-+0* � *03 6+(0'95'0-7

'F40* � *0' 6''0+9-+037 4-'0? � *03 64?0?9?50*7

'FF0? � *0- 6(0395'0+7 4-50F � *05 640'9?037

'(+0* � *0- 6-0'9?037

� ������ ����
 

 ��� ����
����
� ��� 

 �����
�0

+( ,���� �� ��( - "	����� 	
 .��	�
�� ����
���� ))! /!��)0 !��1!�� '-4



���
��� %�	�
 ������� �� ��
�

�� �����
�� �
� ��������

����

���� ��	���0 �����
�� ������ ������� �B�
�
�� ���

%�	�
 ��
��� �� +4F* �
� +-3* �	�+0 ��� ���� �����&�� ��

+4F* �	�+ 

�
����� �'�' &
����
�
 	��� ���
&�� ���	

�����
�
� ��������� �� �����
 	����
��� 6����
�7 �
� ���

����� ���� �� +-3* �	�+ 

�
����� .+� 	��� ��
�

� ���	

��� �
�������� ��������� �
�:�� ���� �� �����
 ����
����

6/���
�7 D+4�+3E0 .� ����
 

 C
�0 '� �����
�� ������

�
�� �
�� ��������


�� ��� � ����
� ���� �� +4F* �	�+

�
� � ���� �
� �� +-3* �	�+0 ��� ���� �� +-3* �	�+ 
�

��
����� �
��
��� �� ������� ����

��
�
� ��
�� 	��
�

���� ��� ������� �
������

� �� �����
�� ������ 
� ��	�����



�������0 ����� ��� 

��
�
�� ���
� �� ��� ������ # 6�/:��7�

����� ��� ������ �� ������� �
������

� �� �����
�� ������0

��� ������� ��� �
&�
 

 ����� -0 ��� # &����� �� ��
�

��

�����
�� ��	���� ��� *0*F' �
� *0*F* ��� '4 �
� 5* �	
�����
���� �������
&���0 #���&��� �
��� ����

��
�
 

�������

��� # &������ ���� 
�� 

����� ��� ������� �
������

� ��

�����
��0 ��� # &����� ��� 

������� �
�� 

������ 

 ���

����

��
�
 ��	��������� 

 ����
������ ���&� -4* �20

C
�0 - ����� ���
�	
��
�
 �������
 	
��������� �� ����

���������

���� �����
�� ��	����0 C
�0 -6�7 �
� 6�7 

�
����

����

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

�������
&���0 ��� ����

���� ������� ������ ��&� �
��������

	��������� 

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

��� ��
��
��� �� ��� ����

���� ����� ���
� 
� ����� -95 
	

��
�� ��������
�� �� ���� �� 49? ����

� 

���������� ������

�

�� ��� ��
��
��� �� � ����

��

���������� ����� 
� �����

*044 
	 D+*�++E0 ��� ����

���� ���� ���
� 
� ���� �
����

����� �
�� ��� �
	
��� ��
��
���0 ��� �����&�� 
	����

��

�
�� �
�� ��� # &����� ���������� ���	 ��� ���� �����

�� %�	�
 �������0

��� ������� ����

�� �� %�	�
 ������������ �
� ���
��

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

���� �
� ���� &���	� �
���
���
�
 �� �����
�� ������0

����� 5 ����� ��� ������� ����� �� ?� '4 �
� 5* �	 �����
���

6���?� ���'4 �
� ���5*7 �
� ������������

���� ��	�����

����

�� �� A�� 	�����0 ��� ������� ����� �� ��
�

��

C
�0 '0 %�	�
 ������� �� ��
�

�� �����
�� 6�7 �
� �������������

���� 6�7

��	���0 �����
��H ���'4 6�'4 �	7� �����

��
�
 ��	��������H '4* �20

����� -

# 6�/:��7 &����� �� %�	�
 ������� �� �������������

���� �����
�� ��	����

�����
�� ��	��� # 6���'47 # 6���5*7

"�
�

�� �����
�� *0*F' *0*F*

C����

���� �� +4* �2 *0+4 *0+-

C����

���� �� '** �2 9 *0+5

C����

���� �� '4* �2 *0+( *0+3

C����

���� �� -** �2 *0+F *0'-

C����

���� �� -4* �2 9 *054

C����

���� �� 5** �2 *05* *0?5

C����

���� �� 54* �2 *0?* *044

C����

���� �� 4** �2 *043 *0?-

C
�0 -0 ���
�	
��
�
 �������
 	
�������
� 
	���� �� �������������

����

�����
�� ��	����H 6�7 ���'4 6�'4 �	7 �����

���� �� '4* �2� 6�7 ���5*
6�5* �	7 �����

���� �� -** �20

'-3 +( ,���� �� ��( - "	����� 	
 .��	�
�� ����
���� ))! /!��)0 !��1!��



�����
�� ��	���� ��� ��������� �
�� 

������ 

 ���
� �&���

��� ����
��� �
��� ���	 50?( �� '0(5 	' ��+0 ����� 5 

�
�����

���� ����

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

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

������� �
��



�����

� ����

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

��	����0 ��� 

���	�
�� �� ��� ������� ����� ��� 

 ���

��
�� �� 359??;0 =��� &���	� �
���
���
�
 ���� ��� ��� ��	�

��	���� ��� ����
 

 C
��0 5930 "�
�

�� �����
�� ��	����

��&� ��� 	�������� �
�� �
�	����� �� +049' �� F9+* 
	 

 �

�
�� ��
��0 C����

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

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

�� �
��



������ 

 ��� ����

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

��	����0 $
 �
� ����� ��� 	�������� �
�� �
�	���� �� '9

- 
	 ��� �
�

@��
��� 

������� �
�� 

������ 

 ��� �����



��
�
 ��	��������� �
� ���
� ����� @
���� ������� 35� 3*

�
� 4?; ��� ?� '4 �
� 5* �	 �����
�� ��	����� �������
&���0

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

 ��� ����

&���	� �
���
���
�
 ����� �� 

����� �� �����
9�����


��
� �����

� �� ����

��
�
 �� �
�� ��	���������0

�(!( '�����	����
��� ��	����
�� 	
 ���
����
��	�
�����

�����
�� ������� %
�� �


����� ����
��� �
2��

��� ������:�
������� ���&�� ��� ��
�

�� �����
�� 6���

'4��'4 �	7 �
� ��� ��	� �����
�� ����

���� �� '4* �2 ���

����
 

 C
�0 ?0 ��� ���@�� �� ��� ������:�
������� ���&��

��� ����� ��
�

�� �
� ������������

���� ��	���� 
� ���

��	� �� ���� ����
 

 C
�0 ?0 . �	��� ����
�
�� ������� 
�

�����&�� �� *039*0? � &����� 8
:8
� 

 ��� @��� ������
�


���&�� ��

� ����
��� �� ��� ������
�
 �� �2 �
� �����M��
�

���	��
�
 �� � ��

 ������� @�	 �
 �����
�� 6���
� �����������



�������� 6>�$77 D+?E0 ��� >�$ �
����� ��� �����&��
�
 ��

�
��
�	 
�
� �
� 
�� 

��������
�
 

�� ������
� ������ �
���

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



�
���

� ��� ����	���
�
�
 �� �2 
� 
� ��
��� �����&��

���	 ��� '
� ����� 

 �
� ����0 ��� ������������

����

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

��

�����
�� �
����� �
� ���
�� 

 ��� ���@�� �� ��� ������:

�
������� ���&��0 $
 ���
�
�
� ��� �����
�
�� ��	�����



������ ����� +�� ����� 

 ���� ��
�

�� �
� ������������
�


���� ��	���� �� ����
 

 C
�0 ?0

��� ������ �����
�
�� ��� '4 �	 �����
�� �
� ��������

����

���� ��	���� ��� ����
 

 C
�0 F �� � ��
��
�
 �� �����


�	���0 ��� �����
�� �� ��
�

�� '4 �	 �����
�� 
� 


�
����

-4* 	.� ��+ �
� ��������� 

������� �
�� ����

�� �����

�

-4- 	.� ��+ �� +*�� �����0 ��
� &���� 
� ��	����� �����

���
 -3- 	.� ��+ ��� ? �	 �����
�� ���&
����� ����
��

����� 5

>������ ����� �� �����
�� ��	���� 6�?� '4 �
� 5* �	7 �
� ��� ��	����

�����

���� �� +4*� '4* �
� -4*�2

�����
�� ��	��� >������ ���� 6	' ��+7

���? ���'4 ���5*

"�
�

�� �����
�� 50?( -0?+ '0(5

C����

���� �� +4* �2 403+ 40+3 -04*

C����

���� �� '4* �2 ?034 40+F 50(*

C����

���� �� -4* �2 F05F 30*( 50(4

C
�0 50 =��� &���	� �
���
���
�
 �� ��
�

�� �
� �������������

����

�����
�� ��	����H 6�7 ���? 6�? �	7� 6�7 �����

���� �� +4* �2� 6�7

�����

���� �� '4* �2� 6�7 �����

���� �� -4* �20

C
�0 40 =��� &���	� �
���
���
�
 �� ��
�

�� �
� �������������

����

�����
�� ��	����H 6�7 ���'4 6�'4 �	7� 6�7 �����

���� �� +4* �2� 6�7

�����

���� �� '4* �2� 6�7 �����

���� �� -4* �20

C
�0 30 =��� &���	� �
���
���
�
 �� ��
�

�� �
� �������������

����

�����
�� ��	����H 6�7 ���5* 6�5* �	7� 6�7 �����

���� �� +4* �2� 6�7

�����

���� �� '4* �2� 6�7 �����

���� �� -4* �20

+( ,���� �� ��( - "	����� 	
 .��	�
�� ����
���� ))! /!��)0 !��1!�� '-?



������� '4 �	 �����
�� ��� � �	����� ������� ���� ���
 ? �	
�����
�� �� �
&�
 

 ����� 5 D4E0 #���&��� ��� ��������

����

���� �����
�� ��	���� �B�
�
� �
���� �����
�
�� ���


��
�

�� �����
��0 ���
� �����
�
�� �� +*�� ����� ��� �&�


�
���� ���
 ��� �������
��� &���� �� �����
��� -?' 	.� ��+

�B���� ����� �� ��� ��	���� ����

���� �� 54* �
� 4** �20
.	�
� ��� ��	���� ����

���� ������
 +4* �
� 5** �2�
����� ����

���� ������
 '** �
� -** �2 �
&� ��� �
�����

�����
�
�� �� -F?9-F( 	.� ��+� �
� ����� ����

���� �� +4*

�
� -4* �2 ���� ���� -F'9-F5 	.� ��+ ��
�� ��� �
����

���
 -?F 	.� ��+ ��� ��� ��	��� ����

���� �� 5** �20 ���


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

�� �� +*�� �����

��� �+*;� ��
�� 
� ������ ���
 �4; ��� ������������

����

�����
�� ��	���� �
�� �&����� �
�	���� �� ? �	 D4E0 ���

������� ��� �
	
��� 

 ���� �� 5* �	 �����
�� �� ����
 



C
�0 F0 ��� �����
�� �� ��
�

�� �����
�� 
� --4 	.� ��+

����� ���
 ���� �� '4 �	 �����
�� �� +*�� ����� ������� ��

��� �	����� ������� ���� �� 5* �	 �����
��0 ��� ��������

����

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

�����
�
�� ���
 ��
�

�� �����
��0 ��� ��	���� ����

����

������
 +4* �
� -** �2 �B�
�
� ��� �����
�
�� �� -?59

-?? 	.� ��+ 	��� �
���� ���
 ���� ��� ��
�

�� �����
��

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

��
�� �� +*�� �����0 ��� �����
�
�� ��� ��������� ���������

�
�� 

������ 

 ��� ����

��
�
 ��	��������, -3F 	.� ��+

��� ��� ��	��� ����

���� �� -4* �2� -3+ 	.� ��+ ��� �����

����

���� �� 5** �
� 54* �2� �
� -45 	.� ��+ ��� ����

����

���� �� 4** �20 ��� 

���	�
�� �� ��� ������ �����

�
�
�� ����+-; �� +*�� ������ ��
�� 
� ���� ������ ���
�4;

����

�� ��� ������������

���� �����
�� ��	���� �
�� �&���

��� ����
��� �
�	���� �� ? �	0 $
 ���
�
�
� ��� ����� ��
�
�� 
�

���� ��� ���� �

�� �� ������������

���� ��	���� �
��

�&����� ����
��� �
�	����� �� '4 �
� 5* �	 �� ����
 



C
��0 F �
� (0

��� �����
�
�� ��� 

������� �
�� 

������ 

 ��� ����� 
��

�
�� 

 ��� ������������

���� �����
���� ��� ���� �&�
 

 ���

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

������0 ��� ������

� �����
� ������ �� ��

��� ��� ���

��� �����
�� 

������ �
�� �����0 "
� 
� ���� ��� �������

�
������

� �� �����
�� 
� 

������� �� ����������	
���

C
�0 ?0 2�����:�
������� ���&�� ��� ��
�

�� 6�7 �
� �������������

���� 6�7

�����
�� ��	����0 �����
��H ���'4 6�'4 �	7� �����

��
�
 ��	��������H

'4* �2, 6N7 +�� ����� 6� � �7 4�� ����� 6� � �7 +*�� �����0

C
�0 F0 2����� �����
�
�� �� ��
�

�� �
� �������������

���� �����
��

��	���� �� � ��
��
�
 �� ����� 
�	���H 6�7 ���'4 6�'4 �	7� 6�7

+4* �2� 6�7 '** �2� 6�7 '4* �2� 6�7 -** �2� 6�7 -4* �2� 6�7 5** �2�
6�7 54* �2� 6�7 4** �20

C
�0 (0 2����� �����
�
�� �� ��
�

�� �
� �������������

���� �����
��

��	���� �� � ��
��
�
 �� ����� 
�	���H 6�7 ���5* 6�5* �	7� 6�7

+4* �2� 6�7 '** �2� 6�7 '4* �2� 6�7 -** �2� 6�7 -4* �2� 6�7 5** �2�
6�7 54* �2� 6�7 4** �20

'-F +( ,���� �� ��( - "	����� 	
 .��	�
�� ����
���� ))! /!��)0 !��1!��





��������
�
 �
� ��

��������
�
 �� �
��
�	 
�
 

�� �
� ���	

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

��
�
0 ��� #

&���� ����

�� ���	 %�	�
 ������� �� �
������� �����
��

6���?7 

������� ���	 *0*F- �� *0+3 �� ������:�
�������

����

� D4E0 ��
� ���������� ���
�� ����� 

���� ��� �
����

��	�
� �� ��� ������� ���� �� ��
�

�� �����
��� ����

� �� ���



������ 

 ��� �����
�
 ����0 $
 ���� �� ������������

����

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

������:�
������� ����

� ��� ������������

���� ��	����

������� 

������� ��� ������� �
������

� �� ��� �
���� ������

D4E0 ��
� �������� ���� ��
����� ������ �	��
�� �� �B����

�
��
�	 ��
 �� ������ 

 ��� ������� 	�������� ����� +�� �����



 ���
�
�
 �� ��� 

������ 

 ��� �����
�
 ����0

��� 2����	�
� ��@�
�
�
�� ��� �
&�
 

 ������ 4 �
� 30

"�
�

�� �����
�� ��	���� ��&� ��� �
�� @��� 2����	�
�

��@�
�
�
�� �� F403 �
� F40+;0 ��� ��	� @��� 2����	�
�

��@�
�
�
�� ��� ����

�� ��� ���� '4 �
� 5* �	 �����
��

��	���� ����

���� ������
 +4* �
� -** �20 $� 	��
� ����

��� 
���&���
��� �����
�
�� 

����� �� ������� ����

� ���


���
�
��� ��� ��� ��	���� ����

���� 

 ��
� ��	��������

��
��0 #���&��� ��� @��� 2����	�
� ��@�
�
�
�� ��� ������

���� �
	


���� �
�� 

�����

� ����

��
�
 ��	��������

���	 -4* �� 4** �20 ��� 2����	�
� ��@�
�
�
�� ���



������� �
�� ����

� �
� �������� (?9(F; ����� ��&����

������ ��� ��� ��	���� ����

���� ������
 +4* �
� -** �2�
������ ��� ��	���� ����

���� �� ��� �
���� ��	���������


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

2����	�
� ��@�
�
��0

.� ����
 

 C
��0 F �
� (� ��� ��� ������������

����

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


��
�

�� �����
���0 .	�
� ���	� ��� '4 �	�����
�� ��	����

����

���� �� +4*95** �2 �
� 5* �	 �����
�� ��	����

����

���� �� +4*9-** �2 �&�
 ���� ��� �
���� �����
�
��

���
 ��� �������
��� &���� �� �����
��� -?' 	.� ��+0 ���

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

������� ����

��
�
 �� ����
 

 C
��0 5930 >������ ����

��

�
�
 �� �
�� ��	��������� ������ �����
9�����
 ��
� ������



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

+049'� '9-� -95 
	 �
� �� �
0 .	�
� ���	� ��� 	��������

�
�� �
�	���� �� '9- 
	 ��� 	����
�� 

 �
� ����0 ���

�����
�
�� �B����

� ��� �������
��� &���� 	�� �� ��� ��

�B���� �
��
�	 ����	������ 

 ��� ������� 	�������� �
��

���� �
�	�����0 ��� �
	
��� ���
�� 

 ��� ������� ����������

��� �����&�� 

 ��� ���� �� �
��� �B
���
�
 �� �����
 	����
�

��� D+�-E0

�	 �����������

$� ��� ���
 ��	�
������� 

 ��
� ����� ���� ������� 	���


@���
�
 �� ���	�
��� ����

� ������
&��� 
	���&�� ���

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

��
�


����� 4

2����	�
� ���
�
�
�
�� 6;7 �� �������������

���� ���'4 �����
�� ��	����

�����
�� ��	��� 2���� 
�	���

+ ' - 5 4 3 ? F ( +*

"�
�

�� �����
�� F403 (40* (303 (?05 (?05 (?03 (F0+ (F0+ (F0' (F05

C����

���� �� +4* �2 F30* (50( (305 (?0* (?04 (?04 (?0F (F0+ (F05 (F04

C����

���� �� '** �2 F30- (40' (30? (?0- (?0( (F0+ (F04 (F0? ((0- (F0(

C����

���� �� '4* �2 F305 (403 (304 (?03 (F0+ (F04 (F03 (F03 (F0+ ((0+

C����

���� �� -** �2 F40( (50( (30F (?0' (?0( (F0- (F03 (F03 (F0F ((0*

C����

���� �� -4* �2 F-0( (505 (30* (30F (?03 (F0* (F0? (F0( ((0+ (F0F

C����

���� �� 5** �2 ?(0? (-0( (50+ (40( (?04 (?05 (?0( (F04 (F03 (F05

C����

���� �� 54* �2 ?50+ (*0( (-04 (404 (?0* (?0' (?04 (F0+ (F05 (F0-

C����

���� �� 4** �2 3304 F(04 (+03 (50? (30F (?04 (?0( (F0* (F0' (F0'

����� 3

2����	�
� ���
�
�
�
�� 6;7 �� �������������

���� ���5* �����
�� ��	����

�����
�� ��	��� 2���� 
�	���

+ ' - 5 4 3 ? F ( +*

"�
�

�� �����
�� F40+ (-05 (405 (30' (30? (?04 (?0F (F0* (F0- (F0F

C����

���� �� +4* �2 F30+ (40+ (30+ (?05 (?03 (?03 (F0* (F04 (F0F ((0'

C����

���� �� '** �2 F40( (503 (403 (30( (F0* (F0' (F04 (F0( ((0+ ((0*

C����

���� �� '4* �2 F30- (50? (40( (?0+ (?04 (F0+ (?0F (F0- (F04 (F0'

C����

���� �� -** �2 F404 (504 (30* (?03 (?05 (?0( (F05 (F0+ (F04 (F04

C����

���� �� -4* �2 F-05 (-0? (40' (304 (30( (30( (F0+ (?0F (F05 (F0-

C����

���� �� 5** �2 ?+0+ ('04 (50? (30F (?0* (?0+ (?04 (?0? (F0' (F0'

C����

���� �� 54* �2 ?'0' (+0F (50' (405 (30' (304 (30( (?04 (F0+ (F0*

C����

���� �� 4** �2 340+ FF0+ ('05 (50F (404 (30+ (?0* (?05 (?0? (?0F

+( ,���� �� ��( - "	����� 	
 .��	�
�� ����
���� ))! /!��)0 !��1!�� '-(



�� �����
�� ��	���� �
�� �&����� ����
��� �
�	����� �� '4

�
� 5* �	 
� 	��� �� � �
�� ��	�������� ��
�

� ���	 +4* ��

4** �2 �� � ��� �������� ����

� ��� 6-� +*5 =�7 ��� ' 	

0

��� ������� ����

��
�
 �� �����
�� ������ ������ ���

�
�����	�
� �� ������� ���� �� 359??; �
� � ����� �	��
�

�� 	�������� �
�� �
�	���� �� '9- 
	0 ����� �������

��������� ���
��� �
&� �
�� �� ��� 

������ 

 ��� �����
�
��

�� ������������

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

������ ���
 ����� �� ��
�

�� �����
�� ��	���� �
� �&�
 ���

�������
��� �����
�� �� �����
�� 6-?' 	.� ��+70 ��� 

����

	�
�� �� ��� �����
�
�� ����+* �
��+-; ��� '4 �
� 5* �	
�����
�� ��	����� �������
&���0 ��� @��� 2����	�
� ��@�
�
�

�
�� ��� ��� ��	���� ����

���� ������
 +4* �
� -** �2 ���

��� ��	� �� ����� ��� ��
�

�� �����
���0 >������ ����

��
�
�

����� 

����� 
� 

������ 

 ��� 
���&���
��� �����
�� 
� ���

����

��
�
 
� ������	�� ������
 +4* �
� -** �20

��������
�������

��� �����
� ����� ��� @
�
�
���� ��������� �� ���
��

�

.
� ��� %������� ��� ��� C����� =�����	 6
�
������
7 ��

G���
 >��
��� ��� ��� =��	��
�
 �� >�
�
�� 6G>=>70 ���

����

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

�������� �� /�
�

 $
�����
�� 8��0 �
� G���
 >������ A������

2�0 8��0� �������
&���0 ��� ������� ���������� ���
� ���	 ���

���
� �

� ��������0

����������

D+E �0 =����� 20 )�
����	� /0 A������� .0 )��	�
� G0 ����������	0

>��0 +5- 6+((37 8598?0

D'E )0 #���� .0 >����� �0 ��	��
� �0 "����
� ��
�� +34 6+((57 '3+9'3?0

D-E G0>0 <��� G0%0 /��
� G0 ����������	0 >��0 +5' 6+((47 -33F9-3??0

D5E �0 �����
	�� 10 !�
��
��� ��
�� +?5 6+((37 +(49'**0

D4E �0 �����
	�� )0 1��� %0�0 >

��� )0 >�
	���� ���������
	0 .��� 55

6+(((7 'F?(9'FFF0

D3E �0 �����
	�� �0 ������ %0�0 >

��� !0 "������ .0 ��������� �0

/���
�� G0 =���� >������� 

 �����0

D?E �0 ����	���� )0 1
����
� A������ ����0 ? 6+((47 '(9-F0

DFE %0 �����
� �0 "����� 10 >��

�� �0 ����	���� /�
�
 1����� 34

6+((?7 ---9--50

D(E )0 !���
�� #0 L�
�� 10 C������ !0 #���� !0 .����
� G0 ����������	0

>��0 +5? 6'***7 +'549+'4*0

D+*E �0 �����
	�� �0 L���
���� �����
�� C����
��� �
� 2����
9C����

�

2�	���
��� 2%2 =����� A��� %���
� +((+0

D++E �0 �����
	�� >�
����
�� >��������� �
� =���
�����	
��� =������
�� ��

C����

�9�����
�� $
��������
�
 2�	���
��� 

H �0 �����
	� 6��07�

C����

�92����
 �
� C����
��92����
 )����
���H 2��	
����� =���
��

�
� .���
���
�
�� )����� /������ ��� !���� +((4� ��0 +9-+0

D+'E $0 =�����
� )0 2����

� #0 ��������>���������� A0 %�������� 2��	0

=���0 8���0 +4? 6+(F(7 -'+9-'?0

D+-E .0 ��������� 20 ��
	�
� �0 ������ C0 )������ )����0 >�
0 �
�0 A-*

6+((47 3+93F0

D+5E !0 )������ �0 �����
	�� O0 .
���0 .���0 2��	0 3'+ 6+((47 +(5-9

+(4*0

D+4E C0 ��

����� G080 1��

�� G0 2��	0 =���0 4- 6+(?*7 ++'39++-*0

D+3E /0>0 1

���� L0A0 L�
��� G0 )����0 %��0 5 6+(F(7 -F49-(-0

D+?E %0 C�
�� K0 &�
 >����
� G0%0 /��
� G0 ����������	0 >��0 +-? 6+((*7

'**(9'*+-0

'5* +( ,���� �� ��( - "	����� 	
 .��	�
�� ����
���� ))! /!��)0 !��1!��


	Electrochemical characteristics and structures of surface-fluorinated graphites with different particle sizes for lithium ion secondary batteries
	Introduction
	Experimental
	Surface fluorination of graphite powder
	Analyses of the surface-fluorinated graphite samples
	Electrochemical measurement

	Results and discussion
	Surface compositions and structure of fluorinated graphite samples
	Electrochemical properties of surface-fluorinated graphite samples with different particle sizes

	Conclusions
	Acknowledgements
	References


