
 

 

PLEASE SCROLL DOWN FOR ARTICLE

This article was downloaded by:
On: 23 January 2011
Access details: Access Details: Free Access
Publisher Taylor & Francis
Informa Ltd Registered in England and Wales Registered Number: 1072954 Registered office: Mortimer House, 37-
41 Mortimer Street, London W1T 3JH, UK

Journal of Coordination Chemistry
Publication details, including instructions for authors and subscription information:
http://www.informaworld.com/smpp/title~content=t713455674

Kinetics and mechanism of the oxidation of a heterocyclic thioamide by
silver(II)-cyclam
Chosu Khina; Shu-Chin Shena; Mahmud Roziahanima; Monica Weissa; Henry N. Poa

a Department of Chemistry, California State University, Long Beach, CA 90840, USA

To cite this Article Khin, Chosu , Shen, Shu-Chin , Roziahanim, Mahmud , Weiss, Monica and Po, Henry N.(2004)
'Kinetics and mechanism of the oxidation of a heterocyclic thioamide by silver(II)-cyclam', Journal of Coordination
Chemistry, 57: 12, 1015 — 1026
To link to this Article: DOI: 10.1080/00958970412331281755
URL: http://dx.doi.org/10.1080/00958970412331281755

Full terms and conditions of use: http://www.informaworld.com/terms-and-conditions-of-access.pdf

This article may be used for research, teaching and private study purposes. Any substantial or
systematic reproduction, re-distribution, re-selling, loan or sub-licensing, systematic supply or
distribution in any form to anyone is expressly forbidden.

The publisher does not give any warranty express or implied or make any representation that the contents
will be complete or accurate or up to date. The accuracy of any instructions, formulae and drug doses
should be independently verified with primary sources. The publisher shall not be liable for any loss,
actions, claims, proceedings, demand or costs or damages whatsoever or howsoever caused arising directly
or indirectly in connection with or arising out of the use of this material.

http://www.informaworld.com/smpp/title~content=t713455674
http://dx.doi.org/10.1080/00958970412331281755
http://www.informaworld.com/terms-and-conditions-of-access.pdf


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

�������� ��	 
�������
 � ���

���	����� � � ������������ �����
�	�

�� ����������������


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

������ "���� #$% ��� & �� '�(


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

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

)*+ ,-$+�-.� �/ �*+ �0-%#�-�$ �/ ����%-1+�*2��
�1+3.#����23-1-%-$+ 4��'5 62 �4.2.�#15
� 7+3+ ���%-+% -$
6�//+3 �����-�$� /3�1 �� ��8 �� ��
 #� .�$��#$� -�$-. ��3+$�* �/ ��	�� 4�#����5� )*+ 3+#.�-�$ -� �6�+39+% ��
6+ /-3����3%+3 7-�* 3+��+.� �� :�4.2.�#15
�; #$% �� :��';� ��7+9+3� �*+ 3+#.�-�$ 3#�+ -� #//+.�+% 62 �*+ ��
�/ �*+ �����-�$ �7-$ �� �*+ #.-%�6#�+ +<�-�-63-�1 �/ �*+ �*-��� )*+ 1+.*#$-�1 ������#�+% �� #..��$� /�3 �*+
,-$+�-.� -$.��%+� #$ #.-%�6#�+ +<�-�-63-�1 #$% �0-%#�-�$ �/ �*-�� 4 ��5 #$% �*-��#�+ -�$ 4 ��5 62
�4.2.�#15
� ��  �

�

3#%-.#�� 7*-.* �$%+3� 3#�-% %-1+3-=#�-�$ �� /�31 %-���/-%+ 4 �� 5� >3�1 �*+ ������
�#�+% 1+.*#$-�1 #$% �*+ �6�+39+% ,-$+�-.� # 3#�+ +0�3+��-�$ 7#� %+3-9+%� #$% �+.�$%��3%+3 3#�+ .�$��#$�� #$%
#.�-9#�-�$ �#3#1+�+3� 7+3+ .#�.��#�+%� )*+ �-# 9#��+� �/ �*+ #.-% %-���.-#�-�$ 3+#.�-�$ �/ ��' 7+3+ #���
%+�+31-$+% #� /��3 �+1�+3#��3+� ��-$ ��+.�3��*���1+�3-. 1+�*�%�� #$% �*+31�%2$#1-. �#3#1+�+3� .#�.��
�#�+% /3�1 �*+ -# 9#��+��

-��.����/ �-$+�-.� #$% 1+.*#$-�1? �.-% %-���.-#�-�$ .�$��#$��? )*+31�%2$#1-.� �#3#1+�+3�?
�����-1+�*2��
�1+3.#����23-1-%-$+? �-�9+34��5�.2.�#1

�����	������

���/*2%32� 4���5 #$% %-���/-%+ 4�����5 3���� #3+ /��$% -$ 1#$2 6-���-.#� .�1�

���$%� ��.* #� +$=21+�� *�31�$+�� ���2�+��-%+�� �3��+-$�� #$% #$�-6-��-. %3�� :	�

�;� )*+ �0-%#�-�$ �/ �*+ ��� 3��� -� 6��* .*+1-.#��2 #$% 6-���-.#��2 -$�+3+��-$�

6+.#��+ ���/�3 *#� �+9+3#� �0-%#�-�$ ��#�+�� /3�1 �
 �� ��� �*#� �$%+3 %-//+3+$�

3+%�0 .�$%-�-�$� �3�%�.+ %-//+3+$� ���/�3 �3�%�.�� ��.* #� %-���/-%+� 4 ����� 5� ����

/+$-. #.-% 4 ����5� ���/-$-. #.-% 4 ��
�5� #$% ���/�$-. #.-% 4 ��@�5� �2��+-$+ -� #

6-�.*+1-.#� .�1���$% �*#� /�31� #�� �*+�+ ���/�3 �3�%�.�� 7-�* .�11�$ �0-%-=-$

#+$�� :8;� �$ -1��3�#$� 6-�.*+1-.#� 3+#.�-�$ �/ ����.�$�#-$-$ .�1���$%� -� �*+-3

.�$9+3�-�$ �� %-���/-%+�� A-���-.#� �0-%#$�� ��.* #� .2��.*3�1+ �� /�#9-$�� <�-$�$+��

%+*2%3�02#�.�36#�+� /�1#3#�+� #$% #1-$� #.-%� #3+ ,$�7$ �� �0-%-=+ �� ���� ���

3���� �� %-���/-%+� :
;� "-�* �0-%-=-$ #+$�� ��.* #� *2%3�+$ �+3�0-%+ :B;� �=�$+

:	�;� -�%-$+ :		;� 1+�#� .�1��+0+� �/ >+4���5 :	
�	@;� �34���5 :	�;� ��4��5 :	�;� ��4��5

(��33+���$%-$ #��*�3� ��1#-�C *��D.���6�+%�

���� ��B��8B�
 �3-$�C ���� 	�
B��@8B �$�-$+ � 
��� )#2��3 E >3#$.-� F�%

���C 	��	�8�G��B�8B���	
@@	
8	���

D
o
w
n
l
o
a
d
e
d
 
A
t
:
 
1
3
:
1
3
 
2
3
 
J
a
n
u
a
r
y
 
2
0
1
1



:	�;� �34��5 :	��	8;� #$% 	
���$���.�6#��#�+4���5 :	B;� %-���/-%+� #3+ /�31+%� �+9+3#�

�*-�� .�1���$%�� ��.* #� 
��*-��3#.-� #$% 
�1+3.#����23-1-%-$+ #$% �*+-3 %+3-9#�-9+��

#3+ ��+% #� %3�� �� �3+#� *2�+3�*23�-%-�1? 1#$2 ���%-+� *#9+ �*�7$ �*#� �*+2 -$*-6-�

-�%-%+ �3#$-/-.#�-�$ -$ �*+ �*23�-% �#$% :��
�;�

���%-+� �/ �*+ +�+.�3�.*+1-.#� �0-%#�-�$ �#�*7#2� �/ ����.�$�#-$-$ 6-���-.#� .�1�

���$%� ��.* #� 
��*-�0#$�*-$+ :
	;� ���*-��#$-$+ :

#;� ��1+3.#�����3-$+ :

6;� #$%

0#$�*-$+�.#�#�2=+% +�+.�3�.*+1-.#� �0-%#�-�$ �/ ���*-�0#$�*-$+ :
@; *#9+ 6++$ 3+��3�+%�

��*+3 ���%-+� -$.��%+ �*+ +�+.�3�.*+1-.#� �0-%#�-�$ �/ 
�1+3.#�����3-$+�%��0-%+ #� #

.#36�$ +�+.�3�%+ :
�; #$% 
�1+3.#���6+$=-1-%#=��+ �$ # .���+3 +�+.�3�%+ :
�; 7*+3+

6��* #3+ %+�+$%+$� �$ �*+ �� #$% -$9��9+ /3++ 3#%-.#� /�31#�-�$� ��� �/ �*+�+ ���%-+�

*#9+ �*�7$ �*#� %-���/-%+� #3+ �*+ �3�%�.��� ��7+9+3� �0-%#�-�$ 3+#.�-�$� �/ �*-���

7-�* ��3�$ �0-%-=-$ #+$��� ��.* #� �+31#$#$#�+� .*3�1#�+� #$% ��*+3 1+�#� -�$��

2-+�% �3#$-. ���/�$#�+ �3�%�.�� :
�;� )*+ �0-%#�-�$ �/ 
�1+3.#����23-1-%-$+� #$%


��*-��3#.-�� 62 ��6��-���-�$�-$+3� �.�#*+%3#� .�1��+0+�� �3-�46-�23-%-$+5-3�$4���5 #$%

*+0#.*��3�-3-%#�+4��5� *#9+ 6++$ �*�7$ �� 6+ ���+3���*+3+ :	��	8;� ��7+9+3� 7-�*

�<�#3+���#$#3 .�1��+0+� ��.* #� �-�9+34��5��+�3##=# 1#.3�.2.�-. .�1��+0+� �*+

+�+.�3�$��3#$�/+3 1+.*#$-�1 -� �+�� .+3�#-$ :
��@�;� "+ 7-�* �� 3+��3� �*+ ,-$+�-.�

#$% 1+.*#$-�1 �/ �*+ �0-%#�-�$ �/ ����%-1+�*2��
�1+3.#����23-1-%-$+ 4��'5 62

�-�9+34��5�.2.�#1� >-�3+ 	 �*�7� �*+ ��3�.��3+� �/ �*+ 3+#.�#$���

������
�����


��������

)*+ �*-��� ����%-1+�*2��
�1+3.#����23-1-%-$+ 4��'5� #$% �*+ �-#$%� 	���8�		��+�3#�

#=#.2.���+�3#%+.#$+ 4.2.�#15� 7+3+ ��3.*#�+% /3�1 ��%3-.* �*+1-.#� ��� �-�9+3 �+3�

.*��3#�+ 7#� �6�#-$+% /3�1 H� >� �1-�* �*+1-.#� ��� �$#�2�-.#� 3#%+ ��%-�1

#.+�#�+� ��%-�1 �*���*#�+� ��%-�1 %-*2%3�+$ �*���*#�+ #$% ��%-�1 6�3#�+ 7+3+

/3�1 I� )� A#,+3� �$.� #$% 7+3+ ��+% �� �3+�#3+ 6�//+3 �����-�$� �/ �*+ %+�-3+% ��

/�3 ��+.�3��*���1+�3-. #$% ,-$+�-. ���%-+�� >�3 �*+ �-# �+3-+�� �*+ ��' 7#� 3+.32��#��

�-=+% 62 %-����9-$ -� -$ # �����-�$ �/ 4	 C 	G9 C 95 +�*#$�� #$% 7#�+3 #� �������� �*+$

.���+%� �3+.-�-�#�+%� #$% /-��+3+%� )*+ 3+.32��#��-=+% ��' 7#� 9+3-/-+% 62 1+��-$

��-$� #$% >)� #$#�2�-�� >�3 �*+ ��+.�3#� #$% ,-$+�-. ���%-+�� %��6�+�%-��-��+% 7#�+3

7#� ��+% �� �3+�#3+ #�� �����-�$�� -$.��%-$ �*+ 6�//+3 �����-�$�� )*+ .�1��+0�

:�4.2.�#15;4����5
� 7#� �2$�*+�-=+% #..�3%-$ �� ��6�-�*+% �3�.+%�3+ :
��@	;�

CH3

CH3

SHN

N

N         N

N         N

2+

H

H

H

Ag

H

>�H� � 	 �-�9+34��5�.2.�#1 #$% ����%-1+�*2��
�1+3.#����23-1-%-$+�

	�	� �� ���� � ���

D
o
w
n
l
o
a
d
e
d
 
A
t
:
 
1
3
:
1
3
 
2
3
 
J
a
n
u
a
r
y
 
2
0
1
1



�� ���!� ��"#���

� �-�)+.* �����+%�/��7 ��+.�3��*���1+�+3 +<�-��+% 7-�* #$ ����� ��+.�3��*���1�

+�+3 7#� ��+% �� .���+.� ,-$+�-. %#�# :@
;� � 3+/3-+3#�-�$ �$-� #$% # 7#�+3 .-3.��#��3

7+3+ ��+% �� .-3.��#�+ �*+31���#��+% 7#�+3 �� ,++� �*+ .+�� �+1�+3#��3+ .�$��#$�

�*3��*��� �*+ 3+#.�-�$� � %--�#� �*+31�1+�+3 7#� ��+% �� 3+.�3% �*+ .�9+��+ �+1�+3#�

��3+ �� 7-�*-$ ���	��� )*+ ��' �����-�$� 7+3+ �3+�#3+% -$ 6�//+3� #� �*+ %+�-3+% ���

�-�9+34��5�.2.�#1 �����-�$� #� ��	�� -�$-. ��3+$�* 4�#����5 7+3+ �3+�#3+% /3+�* /�3

+#.* ,-$+�-. �+3-+�� )*+ 3+#.�-�$� 7+3+ /����7+% #� �@� $1 7*+3+ �$�2 �-�9+34��5�

.2.�#1 #6��36+%� )*+ ,-$+�-.� 7+3+ .#33-+% ��� �$%+3 ��+�%��/-3����3%+3 .�$%-�-�$�

7-�* ��' .�$.+$�3#�-�$� #� �+#�� 	�� �-1+� -$ +0.+�� �/ �*#� �/ �*+ �-�9+34��5 .�1��+0�

)*+ 3+#.�#$� �����-�$� 7+3+ ��#%+% -$�� �7� �#�� 1-.3� �23-$+� -$ �*+ 1-0+3 .*#16+3

#$% #���7+% �� +<�-�-63#�+ �� �*+ �*+31���#��+% �+1�+3#��3+� )*+ �����-$ �23-$+ 7#�

�+� �� �*#� 7*+$ 
���F �/ �����-�$ 7#� .���+.�+% -� 7���% �3-+3 %#�# .���+.�-�$�

)*+ 3+#.�+% �����-�$� 7+3+ .���+.�+% #$% �*+ �� 1+#��3+% 7-�* #$ �3-�$ �� 1+�+3�

)*+ #6��36#$.+ .*#$+� 4�*+ ������ 9���#+ �-$#�� /3�1 �*+ �*���1���-��-+35 7+3+

3+.�3%+% #� # /�$.�-�$ �/ �-1+ �$ #$ �' .�1���+3 9-# #$ #$#��G%--�#� .�$9+3�+3�

���*-��-.#�+% �-�)+.* ,-$+�-. ��/�7#3+ 7#� ��+% �� #$#�2=+ �*+ %#�# 62 /-��-$ -� 7-�*

# �-$�+ +0��$+$�-#�� $�$��-$+#3 .�39+�/-��-$ 3+3+��-�$ #$#�2�-� �3�.+%�3+ /�3 /-3���

�3%+3 3+#.�-�$�� )*-� �3�.+%�3+ -� 6#�+% �$ �*+ H#�����+7��$ 1+�*�% #$% -� +$*#$.+%

7-�* �*+ �#3<�#3%� #��3-�*1 �� +$��3+ /-� .�$9+3+$.+ :@
;� )*+ �3�3#1 .#�.��#�+�

�*+ 3#�+ .�$��#$�� -$ �*-� .#�+ �*+ ��+�%��/-3����3%+3 0�6�� #$% �*+ �+3.+$� +33�3 �/ �*+

/-� 6+�7++$ �*+ +0�+3-1+$�#� #$% �*+ �*+�3+�-.#� ,-$+�-. .�39+�� )2�-.#��2� /��3 ,-$+�-.

3�$� 7+3+ �+3/�31+% �� �6�#-$ #$ #9+3#+ 0�6� 9#��+ 7-�* $� 1�3+ �*#$ 	J %+9-#�-�$�

��$%�� �&�!���� 
���"��'� �� () 	
�

>�3 �*+ #.-% %-���.-#�-�$ .�$��#$� ���%2� �*+ #6��36#$.+ �/ ��' 7#� 1+#��3+% #� #

/�$.�-�$ �/ �� #� #$ -�$-. ��3+$�* �/ ��	� 4�#��5� )*+ /����7-$ 3+#+$�� 7+3+

��+% �� �3+�#3+ 6�//+3� �/ %-//+3+$� �� 9#��+�C #.+�#�+ 6�//+3� 4�� ����
5� �*���*#�+

6�//+3� 4�� ����8�� #$% B���	
5� #$% 6�3#�+ 6�//+3� 4�� 8���B��5� �6��3��-�$ ��+.�3#

7+3+ �#,+$ 7-�* # �*-1#%=� ���9-� ��+.�3��*���1+�+3 +<�-��+% 7-�* # 3+/3-+3#�-�$

�$-� #$% # 7#�+3 .-3.��#��3 �� 1#-$�#-$ �*+ �+1�+3#��3+ �/ �*+ �����-�$ -$ �*+ .�9+��+�

��+.�3# 7+3+ �#,+$ �$�2 #/�+3 �*+ �����-�$� 3+#.*+% �*+ %+�-3+% �+1�+3#��3+� �$ �3-�$

 +�+#3.* 1�%+� ��B�� ��G-�$ #$#�2=+3 7-�* #$ #���1#�-. �+1�+3#��3+ .�1�+$�#�-�$

�3�6+ #$% # .�16-$#�-�$ �#�� +�+.�3�%+ 7-�* �G��� 3+/+3+$.+ *#�/�+�+.�3�%+ 7#�

��+% /�3 �� 1+#��3+1+$���

������� ��	 	���������

&�� () *+,�	�'��-.��/�'��!�&�(&.��'�#� �

)*+ #.-% %-���.-#�-�$ .�$��#$�� �/ ��' #� /��3 �+1�+3#��3+� 7+3+ %+�+31-$+% /3�1

�*+ +�+.�3�$-. #6��3��-�$ ��+.�3# #� # /�$.�-�$ �/ ��� )*+ 6�//+3� ��+% 7+3+ 1#-$�#-$+%

#� -�$-. ��3+$�* ��	�� 7-�* �#��� >-�3+ 
 �*�7� �*+ #6��3��-�$ ��+.�3# �/ ��' -$

�*3++ %-//+3+$� 6�//+3� 4�� ��
�� 8���� #$% 		��85� )*3++ -���6+��-. ��-$��� �6�+39+% /�3

�*-� /#1-�2 �/ ��+.�3#� -$%-.#�+ �*#� �*+ �*-�� #$% -�� .�$K�#�+ 6#�+ #3+ -$ +<�-�-63-�1�

)*+ -���6+��-. ��-$�� 7-�* �*+-3 3+��+.�-9+ +0�-$.�-�$ .�+//-.-+$��� �� #$% �� � #3+

�-��+% -$ )#6�+ ��

�L���)��� A& ��F�� 4��5��&�F�� 	�	�

D
o
w
n
l
o
a
d
e
d
 
A
t
:
 
1
3
:
1
3
 
2
3
 
J
a
n
u
a
r
y
 
2
0
1
1



)� %+�+31-$+ �*+ %-���.-#�-�$ .�$��#$�� �/ ��'� �*+ #6��36#$.+� �/ �*+ �*-�� -$

6�//+3 �����-�$� 7-�* ��� 3#$-$ /3�1 ��8	 �� 	
�8
 7+3+ 1+#��3+% #� @@� $1�

��3+ �*#$ 
� 6�//+3 �����-�$� .�$�#-$-$ 
���� 	���� ��' 7+3+ �3+�#3+% #$%

�*+-3 #6��36#$.+� 3+.�3%+% #� @@� $1 #� # /�$.�-�$ �/ ��� >3�1 �*+ -# +0�3+��-�$

#$% �*+  �� 6#�#$.+� �*+ +<�#�-�$ /�3 : ��;+ :�<� 4@5; -� �6�#-$+%� >3�1 �*+ A++3�

F#16+3� 3+�#�-�$�*-�� �*+ ���#� #6��36#$.+ %�+ ��  �� #$%  ��� �<� 4�5� -� %+3-9+%�

 ��M�
������� �
�M�@�

�

-#�
� ���+��@�

��

� ���+
		


� ����� � ���+� � ���+ 	



� ���+�
� ����	-#���@�

��


		�-#��@�
��


	@


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


0

0.5

1

1.5

2

200 220 240 260 280 300 320 340 360 380 400

wavelength, nm

A
b

so
rb

an
ce

pH 6.20

pH 8.70

pH 11.08

>�H� � 
 ���9-� ��+.�3# �/ ��' -$ 9#3-��� 6�//+3�� :��';� 	���� 	����? 
����

)�AF� � ����6+��-. ��-$�� �/ ����%-1+�*2��
�
1+3.#����23-1-%-$+

)���&���� ���� !$1, �!1�#.1�#, ��� �



B � 
@� @��@

�@ 	� B�� ��
�
@�
 
 8�� @���

	�	8 �� ���� � ���

D
o
w
n
l
o
a
d
e
d
 
A
t
:
 
1
3
:
1
3
 
2
3
 
J
a
n
u
a
r
y
 
2
0
1
1



�<�#�-�$� 4@5 #$% 4�5 #3+ ��+% �� .#�.��#�+ �*+ ���#� #6��36#$.+ 4��5 #$% �*+ +<�-�-63-�1

.�$.+$�3#�-�$� �/  �� #$%  �� #� # /�$.�-�$ �/ :�@�
�;� ��-$ �*+ ���#� : ��;� -$

�����-�$ #$% -$-�-#� �+�� 9#��+� �/ � �� � � ��� #$% -# �*+ ���#� #6��36#$.+� /�3 ��

/3�1 � �� 	
 7+3+ .#�.��#�+% #$% .�1�#3+% 7-�* �*+ +0�+3-1+$�#� %#�#� )*+ -$-�-#�

�+�� 9#��+� 7+3+ �*+$ 3+/-$+% /�3 ��6�+<�+$� -�+3#�-�$� �$�-� +0.+��+$� #3++1+$�

6+�7++$ �*+ .#�.��#�+% #$% �*+ +0�+3-1+$�#� �� 7#� 3+#.*+%� >-�3+ @ -�����3#�+� ���

%+�+$%+$� : ��;+ #$% : �
�;+ 9+3��� �� ����� 7*+3+ �*+ -$�+3�+.�-$ ��-$� -� �*+ �-#

9#��+ �/ ��'� �$ >-� @� �*+ .#�.��#�+% �-$+� #3+ ���+3-1���+% �$ �*+ +0�+3-1+$�#�

��-$��� )*+ /-$#� 9#��+ �/ -# /�3 ��' 4#� 
�
��5 .#�.��#�+% /3�1 .�39+�/-��-$ -�


�88� 	��B� #$% �*+ 9#��+� �/ � �� #$% � �� #3+ ���� #$% �	��
�	 .1�	� 3+��+.�-9+�2�

>-�3+ � -� �*+ #6��36#$.+ 9+3��� �� �-1�-%#� ���� �*#� �*�7� �*+ �*+�3+�-.#� /-�

�/ �� �$ �*+ +0�+3-1+$�#� ��-$��� �-1-�#3 .�39+�/-��-$ �3�.+%�3+� 7+3+ .#33-+% ���

/�3 #6��36#$.+ 9+3��� �� #� ��*+3 �+1�+3#��3+�? )#6�+ �� �-��� #�� �*+ -# 9#��+��

>3�1 �*+ �+1�+3#��3+�%+�+$%+$� -# 9#��+� -$ )#6�+ ��� �*+31�%2$#1-. �#3#1+�+3�

4�2� #$% ���5 /�3 �*+ #.-% %-���.-#�-�$ +<�-�-63-�1 3+#.�-�$ �/ ��' 7+3+ .#�.��#�+%

/3�1 �*+ ����+ #$% �*+ -$�+3.+�� �/ �$-# 9+3��� 	G3 ����� )*+ �*+31�%2$#1-.

�#3#1+�+3� #� 
B8� #3+ +0�3+��+% -$ �<� 4�5 #�

�4 �� 	���� ,I1���	
 � 3	�B�B
 I1���	 ��	
� 	�


��(�!-�('���. () �-� ���!��( 

)*+ ���-.*-�1+�32 �/ �*+ 3+#.�-�$ 6+�7++$ ��' #$% �4.2.�#15
� -$ #<�+��� �����-�$

7#� ���%-+% 62 /����7-$ �*+ #6��36#$.+ .*#$+ #� @B� $1 �/ /-9+ �����-�$� �/ 9#32-$

0.0E+00

5.0E−05

1.0E−04

1.5E−04

2.0E−04

2.5E−04

3.0E−04

5 6 7 8 9 10 11 12

pH

[R
SH

] e
 o

r 
[R

S
− ] e

, M

>�H� � @ '���� �/ : ��;+ #$% : �
�;+ 9+3��� ��� �0�+3-1+$�#� ��-$��C : ��;+ 4�5 #$% : �

�;+ 4�5?
�#�.��#�+% .�39+� 4N5� :��';� 
���� 	����? �� ��	��? 
����

�L���)��� A& ��F�� 4��5��&�F�� 	�	B

D
o
w
n
l
o
a
d
e
d
 
A
t
:
 
1
3
:
1
3
 
2
3
 
J
a
n
u
a
r
y
 
2
0
1
1



-$
-�-#
�
.�
$
.+$
�3#
�-�
$
3#
�-�
�
�
/
�*
+
3+#
.�#
$
���
:�

4.2
.�#
1
5


�
;- G:�

�
'
;- �
)
*
+
3+#
.�-�

$
�
7
+3+

#
���
7
+%
��
�
3�
.++%

��
.�
1
�
�+�-�

$
�
#
$
%
�*
+
/-$
#
�
#
6
��
36
#
$
.+�

3+.�
3%
+%
�
)
*
+
%
-//+3+$

.+�

6
+�7
++$

�*
+
/-$
#
�
#
$
%
-$
-�-#
�
3+#
%
-$

�
7
+3+

�
6
�#
-$
+%
�
#
$
%
3#
�-�
�
�
/
�
:�

4.2
.�#
1
5


�
;/ G

�
:�
�
'
;/
.#
�.�
�#
�+%
�
�
$
#
9
+3#

+
9
#
��
+
�
/
�
�B
�
�
/�
3
�
:�

4.2
.�#
1
5


�
;/ G
�
:�
�
'
;/
7
#
�

�
6
�#
-$
+%
/�
3
�*
+
���
-.*
-�
1
+�32

�
)
*
+3+/�

3+�
�*
+
���
-.*
-�
1
+�32

/�
3
�*
+
3+#
.�-�

$
:�
<
�
4�
5;

-�
�
$
+
1
�
�+
�
/
�
�
'
��
�
$
+
1
�
�+
�
/
�

4.2
.�#
1
5


�
�
7
*
-.*

-�
+0
�
+.�+%

6
+.#
�
�+
�*
+

�#
1
+
	
C	
3#
�-�
*
#
�
6
++$

/�
�
$
%
-$
�
3+9
-�
�
�
���
%
-+�
:

�
�
@
�
;�



�

	.2
.�#
1




�
�


 
�
�
�
 
�
�
 
�


�

	.2
.�#
1


�
�


�
�
�

	�



�
�
3+�
9
+3�

7
+
*
#
9
+
+�+.�3�

.*
+1
-.#
��2

�2
$
�*
+�-=+%

6
-�4�
��
�%
-1
+�*
2
��
2
3-1
-%
-$
�

�2
�5

%
-��
�/-%
+
#
$
%
�
6
�#
-$
+%
-��
+�+.�3�

$
-.
#
6
��
3�
�-�
$
��
+.�3�

1
/�
3
.�
1
�
#
3-��

$
�
�$
�
�
@ �
�

�*
+
%
-��
�/-%
+
*
#
�
#
�
1
#
0
#
�


�
�
$
1
7
-�*

�
�
	
�
B
�
�
�

�
	
.1

�
	�

�
� 
���!�

)
*
+
,
-$
+�-.�

/�
3
�
0
-%
#
�-�
$
�
/
�
�
'
6
2
�

4.2
.�#
1
5


�
-$
#
<
�
+�
�
�
��
��
�-�
$
7
+3+

-$
9
+��-

#
�+%

�
$
%
+3
�
�+�
%
�
�/-3����

3%
+3
.�
$
%
-�-�
$
�
7
-�*

:�
�
'
;
#
�
�+#
��
	
�
�
�-1
+�
-$

0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

4
5

6
7

8
9

10
11

12

pH

Absorbance

>
�H
�
 
�
�
�
6
��
36
#
$
.+

9
+3��

�
�
�
�
��
��
�
0
�
+3-1

+$
�#
�
�
�
-$
��
4�
5?
.#
�.�
�#
�+%

.�
39
+
4N
5�
:�
�
'
;�



��
�
�
	
�
�
�
�
?
�
�
�
�	
�
�
?


�
��
�

)
�
A
F
�
��

�
.-%

%
-���

.-#
�-�
$
.�
$
��#
$
��
�
/
�
�
'
#
�

9
#
3-�
�
�
�+1

�
+3#
��
3+�

#

3
!
��

,
#
�
�
-
�

�
-
�



�
��



�@
�

8
��
�



�
��



�8
8

8
��
�

@
�
��

�
��
�

8
�@
@

@
�
��

�
�@
�

8
�

�

#
:�
�
'
;�


��
�
�
	
�
�
�
�
?
�
�
�
�	
�
�
�

	
�


�

�
�
�
�
��

�
�
��

D
o
w
n
l
o
a
d
e
d
 
A
t
:
 
1
3
:
1
3
 
2
3
 
J
a
n
u
a
r
y
 
2
0
1
1



+0.+�� �/ :�4.2.�#15
�;� )*+ �6�+39+% 3#�+ �#7 #� .�$��#$� �� #$% �� ��	�� -�

�%��	.2.�#1

�

%
� 0�6���	.2.�#1



�� 	�


7*+3+ 0�6� -� �*+ ��+�%��/-3����3%+3 3#�+ .�$��#$�� .#�.��#�+% ��-$ �*+ $�$��-$+#3 .�39+�

/-��-$ ��/�7#3+ /�3 /-3����3%+3 ,-$+�-.��

)*+ 3#�+ %+�+$%+$.+ -$ :��'; 7#� %+�+31-$+% 62 -$9+��-#�-$ �*+ 3#�+ �/ 3+#.�-�$ #�

# /�$.�-�$ �/ �*+ 3+%�.-$ #+$� .�$.+$�3#�-�$ #� .�$��#$� ��� )*+ ,-$+�-.� 7+3+ -$9+��

�-#�+% �$%+3 �*+ /����7-$ .�$%-�-�$�C :�4.2.�#15
�;� @���� 	����� :��'; /3�1

��@�� 	��@ �� 	���� 	��
�� #$% ��� ����� ���8� )*+ 3#�+ �/ 3+#.�-�$ 7#� /-3���

�3%+3 7-�* 3+��+.� �� :��'; #� �*�7$ 62 �*+ �-$+#3 ���� �/ 0�6� 9+3��� :��'; -$

>-� �� >�3 �*+ �� %+�+$%+$.+ �+3-+�� +-*� 6�//+3 �����-�$�� ��� 3#$-$ /3�1 ����

�� ��
	� 7+3+ ��+%� )*+ .�$.+$�3#�-�$� �/ �*+ 3+#.�#$�� /�3 �*-� �+3-+� 7+3+C

:�4.2.�#15
�;� @���� 	���� #$% :��';� ��	@� 	��@�� '�+�%��/-3����3%+3 3#�+

.�$��#$��� ,�6�� %+�+31-$+% #� /��3 %-//+3+$� �+1�+3#��3+� #� # /�$.�-�$ �/ �� 7+3+

�6�#-$+%�

��� 0�6� 9+3��� �� ����� �*�7+% �*#� #� �� 6+��7 ��@ �*+ 3+#.�-�$ 3#�+� 7+3+ ���7�

6�� #6�9+ �� ��@ �*+ 3+#.�-�$ 3#�+� 6+.#1+ 1�.* /#��+3� �� ,-$+�-. 3�$� 7+3+ .�$�

%�.�+% #6�9+ �� ��
 6+.#��+ �-�9+34��5�.2.�#1 -� �$��#6�+ -$ 6#�-. �����-�$� �-1-�#3

���+$*#$.+% 3#�+ ,-$+�-.� *#9+ 6++$ �6�+39+% /�3 �*+ �0-%#�-�$ �/ 
��*-��23-1-%-$+�

#$% 
��*-��3#.-�� 62 ��*+3 �3#$�-�-�$ 1+�#� .�1��+0+��

0

0.02

0.04

0.06

0.08

0.1

0.12

0.14

0.16

0.002 0.004 0.006 0.008 0.01 0.012

[DMP], M

k o
bs

, s
ec

−1

>�H� � � '��� �/ 0�6� 9+3��� :��';� :��';� 4��@�	���5� 	�
���? :�4.2.�#15
�;� @���� 	����?

��� ����� ���8? �� ��	��? 
����

�L���)��� A& ��F�� 4��5��&�F�� 	�
	

D
o
w
n
l
o
a
d
e
d
 
A
t
:
 
1
3
:
1
3
 
2
3
 
J
a
n
u
a
r
y
 
2
0
1
1




�!-� ��' � # �-� 	���%�# ���� �0&�����( 

>-�3+ � -� �*+ 0�6� 9+3��� �� ���� /�3 �*+ 3+#.�-�$ #� 
�
��� >3�1 �� ��8 �� ��@� �*+ 3#�+

-$.3+#�+� ���7�2� 6�� �*+ 3#�+ -$.3+#�+� �*#3��2 #� �� *-*+3 �*#$ ��@� )*-� �2�+

�/ ,-$+�-.� 6+*#9-�3 -� ���#��2 #���.-#�+% 7-�* #$ #.-%�6#�+ +<�-�-63-�1 3+#.�-�$ �/

�$+ �/ �*+ 3+#.�#$�� :@@;� A#�+% �$ �*+ �6�+39+% 3#�+ �#7 #$% �*+ 3+#.�-�$ ���-.*-�1+�32�

# 1+.*#$-�1 /�3 �*+ 3+#.�-�$ �� #..��$� /�3 �*+ 3#�+��� �3�/-�+ -� ������#�+%� )*+ 3#�+�

%+�+31-$-$ ��+� -$9��9+� �*+ /�31#�-�$ �/  � � /3++ 3#%-.#�� /3�1 �*+ �0-%#�-�$ �/  ���

)*+  �� 3#%-.#�� #3+ #��� /�31+% -$ �*+ �0-%#�-�$ �/  ��� )*+ 3#�+��+31-$#�-$ ��+� -�

�*+ 3#�-% %-1+3-=#�-�$ �/ �*+ /3++ 3#%-.#�� �� %-���/-%+� )*+ 3+#.�-�$ ��+�� /�3 �*+ �3��

���+% 1+.*#$-�1 #3+ �*�7$ 6+��7�

 �� ������

-


 �� ���

 �� ��	.2.�#1

� ��
0

 �� ��	.2.�#1
�

 �� ��	.2.�#1

� ��
0



 �� �����	.2.�#1
�


 �� �  �� 	/#��


0.00

0.02

0.04

0.06

0.08

0.10

0.12

0.14

0.16

5 5.5 6 6.5 7 7.5

pH

k o
bs

, s
ec

−1

>�H� � � )*+�3+�-.#� /-� �/ +0�+3-1+$�#� 0�6� #� # /�$.�-�$ �/ �� #� 
�
��� �#�# ��-$�� 4�5? ��7+3 .�39+ �

/-��+% 7-�* �<� 4B5? ���+3 .�39+ � /-��+% 7-�* �*+ %+$�1-$#��3 �/ �<� 4B5 3+%�.+% �� 	�

	�

 �� ���� � ���

D
o
w
n
l
o
a
d
e
d
 
A
t
:
 
1
3
:
1
3
 
2
3
 
J
a
n
u
a
r
y
 
2
0
1
1



� 3#�+ +0�3+��-�$� �<� 485� 7#� %+3-9+% 6#�+% �$ �*+ �3����+% 1+.*#$-�1� �<�#�-�$�

4�5 #$% 485 7*+$ .�16-$+% 2-+�% �<� 4B5 7*-.* 3+�#�+� 0�6� �� -#� 0


� 0
� #$% :�

�;�

�%��	.2.�#1

��

%
�

	0
�0
-#���

��


		�-#��
��


� ��� ��	.2.�#1

�� 	8


0�6��

	0
�0
-#���

��


		�-#���
��


� ���� 	B


)*+�3+�-.#� /-� �/ 0�6� 9+3��� :�
�; �3 �� 7#� .#33-+% ��� ��-$ �*+ #.-% %-���.-#�-�$

.�$��#$� �/ ��' 4-#� 
�88� 	�
�B5 %+�+31-$+% +#3�-+3 #� 
���� )*+ .#�.��#�+% /-� �/

�*+ +0�+3-1+$�#� ��-$�� 7#� %�$+ 62 .*���-$ #$ -$-�-#� 9#��+ /�3 0
 /3�1 �*+ 0�6�
%#�# #� �*+ ��7 �� 3+-�$� )*+ .�$.+$�3#�-�$ �/ : ��; 7#� #���1+% �� 6+ �$.*#$+%

�9+3 �*+ +$�-3+ .��3�+ �/ 3+#.�-�$ �-$.+ �+�� �*#$ �J -� .�$��1+% 7*+$ �*+ 3+#.�-�$ -�

.�1��+�+� �$ -$-�-#� 0
 9#��+ 7#� ��+% 7-�* 0
 #$% -# -$ �*+ .�39+�/-��-$� )*+�+ -$-�-#�

9#��+� 7+3+ #%K���+% -$ ��6�+<�+$� -�+3#�-�$� �$�-� �*+ 6+�� /-� 7#� �6�#-$+% 4>-� �5�

)7� .�39+�/-��-$ �3�.+%�3+� 7+3+ ��+% -$ >-� �� )*+ ���+3 .�39+ 7#� .#�.��#�+%

7-�* �*+ #���1��-�$� �*#� :��;�-# #$% : ��;� : ��;� 7*-.* 3+%�.+% �*+ %+$�1-$#�

��3 -$ �<� 4B5 �� 	� )*+ ��7+3 .�39+ 7#� .#�.��#�+% 7-�* $� �-1��-/-.#�-�$ �/ �<� 4B5� ��

.#$ 6+ �++$ �*#� -$ �*+ *-* �� 3+-�$� �*+ �7� .�39+� %-9+3+% #$% �*+ ��7+3 .�39+

#��+#3+% �� 6+ �*+ 6+��+3 /-�� �� 
���� �*+ �+.�$%��3%+3 3#�+ .�$��#$��� 0
 #$% 0
�

#3+ ���� #$% 	����	 ��	� 3+��+.�-9+�2� )*+ �#1+ .�39+�/-��-$ �3�.+%�3+ 7#� ��+% ��

�3+#� �*+ �+1�+3#��3+�%+�+$%+$� 0�6���� ,-$+�-. %#�# #$% �*+ 0
 4�
�	 �+.�	5 9#��+�

�6�#-$+% #3+C 	�� 4
���5� 	�� 4
���5� 	�� 4@���5� #$% 	BB 4@���5�

"+ *#9+ 3+.#�.��#�+% 0
 /�3 �*+ �0-%#�-�$ �/ 
�1+3.#����23-1-%-$+ 4�'5 62

�4.2.�#15
�� �4�1.5
� #$% �4:	�;#$+��5

� ��-$ �<� 4B5 #$% �*+ -# 9#��+� 3+��3�+%

+#3�-+3 :
��
8;� '3+9-����2� 0
 #$% 0
 7+3+ �6�#-$+% /3�1 �*+ -$�+3.+��� #$% ����+� �/

����� �/ 0�6�G: ��; 9+3��� -#G:�
�; 7-�* �*+ /����7-$ #���1��-�$�C : ��;O: ��;

#$% :��;P-#� )*+�+ 3#�+ .�$��#$�� 7+3+ ��+% -$ #.�-9#�-�$ �#3#1+�+3� .#�.��#�-�$��

�+�+3�.2.�-. �*-�#1-%+� *#9+ �#���1+3-. /�31� �*#� .#$ .�$�3-6��+ �� ��1+

%-//+3+$.+� -$ 3#�+�� ��7+9+3� ��6+3� #$% A#3�-$ :@�; *#9+ 3+��3�+% �*#� �*-�#1-%+�

-$ #<�+��� �����-�$ /#9�3 �*+ 1+3.#��� ��3�.��3+ 1�3+ �*#$ �*+ �*-�$+ #� +<�-�-63-�1�

A+.#��+ �3���$ �3#$�/+3 -� 3#�-% 6+�7++$ �*+ �#���1+3�� -� 6+.�1+� ,-$+�-.#��2 -$%-��-$�

�-�*#6�+ 7*-.* �#���1+3 -� �*+ 3+#.�-9+ ��+.-+� -$ �*+ ,-$+�-.��

�!��%���( ����'�����

)*+ #.�-9#�-�$ �#3#1+�+3� /�3 �*+ 0
 �#�*� �*+ 3#�+�%+�+31-$-$ ��+� -$ �*+ �0-%#�-�$

�/  �� 62 �-�9+34��5�.2.�#1� #3+ %+�+31-$+% ��-$ �*+ �3#$�-�-�$ ��#�+ +<�#�-�$ :@�;C

0
� 	 )���
 +0� 	���� 
 +0� 	��2�� )
�

7*+3+ � -� �9�#%3�Q� $�16+3 #$% � -� '�#$.,Q� .�$��#$�� )*+2 #3+ .#�.��#�+% /3�1 �*+

����+ #$% -$�+3.+�� �/ �$ 40
G3 5 9+3��� 	G3 ����� #$% �*+2 #3+C �2
�� 
��� ,I1���	 #$%

�����			 I1���	��	� �.�-9#�-�$ �#3#1+�+3� /�3 ��*+3 �2��+1� 7+3+ #��� .#�.��#�+%

/�3 .�1�#3-��$ 7-�* �*+ ��' �2��+1� >�3 �*+ �0-%#�-�$ �/ �'� ��'� #$% ��' 62

�4.2.�#15
�� �*+ ��� 9#��+� #3+ ���� �8@� #$% �			 I1���	��	� 3+��+.�-9+�2� >�3

�L���)��� A& ��F�� 4��5��&�F�� 	�
@

D
o
w
n
l
o
a
d
e
d
 
A
t
:
 
1
3
:
1
3
 
2
3
 
J
a
n
u
a
r
y
 
2
0
1
1



�*+ �+3-+�� �*+ +$�3��2 �/ #.�-9#�-�$ /�3 �*+ �0-%#�-�$ �/ �*+ �*-��� 62 �4.2.�#15
� /���

��7� �*+ $�.�+��*-�-. ��3+$�*� �/ �*+ �*-�#1-%+�� )*+ ��� 9#��+� /�3 �0-%#�-�$ �/

��' #$% �' 62 �4�1.5
�#$% �4:	�;#$+��5

� #3+ #��� $+#�-9+ 4/3�1 �	�	 ��

�		� I1���	��	5 #$% #3+ -$ .���+ #3++1+$� 7-�* �*+ ��' �2��+1� )*+ +$�3��2 �/

#.�-9#�-�$ �*�7� �*#� �*+ �0-%#�-�$� �/ �*+�+ 1+3.#����23-1-%-$+� 62 �-�9+34��5��+�3##=#

1#.3�.2.�-. .�1��+0+� /#9�3 �*+ -$$+3���*+3+ 1+.*#$-�1� )*+�+ �-�9+34��5 �+�3##=#

1#.3�.2.�-. .�1��+0+� #3+ �<�#3+���#$#3 :@����;� #$%  �� .���% .��3%-$#�+ ��

#$ #0-#� �-�+ �� /�31 �+$�#.��3%-$#�+% ��+.-+�� �$+ .#$ #��� .�1�#3+ �*+ 3#�+� �/ �0-�

%#�-�$ �/ �*+ �*-��� 62 �.�#*+%3#� .�1��+0+� 7-�* �*+ �<�#3+���#$#3 .�1��+0+� ��-$

0
G0


 3#�-��� )#6�+ ��� �-��� �*+�+ 3#�-�� /�3 �*+ �0-%#�-�$ 3+#.�-�$� �/ �+9+3#�

1+3.#����23-1-%-$+� 62 �.�#*+%3#� #$% �<�#3+���#$#3 �3#$�-�-�$ 1+�#� .�1��+0+��

)*+ 0
G0


 3#�-�� /�3 ���+3���*+3+ �0-%#$�� ��.* #� *+0#.*��3�-3-%#�+4��5 #$%

�3-�46-�23-%-$+5-3�$4���5 3#$+ /3�1 	�� �� 	�� #$% #3+ �7� �3%+3� �/ 1#$-��%+

�#3+3 �*#$ �*��+ �/ �-�9+34��5��+�3##=# 1#.3�.2.�-. .�1��+0+�� )*-� ��+��� �*#� �0-%#�

�-�$ 62 �<�#3+���#$#3 .�1��+0+� �3�.++%� 62 # %-//+3+$� +�+.�3�$��3#$�/+3 1+.*#$-�1�

�-3�.*+$6#�1 #$% .��7�3,+3� *#9+ ���%-+% 3+%�0 ,-$+�-.� #$% 1+.*#$-�1� �/ # 9#3-+�2

�/ ��6��3#�+� ��-$ �*+ �<�#3+���#$#3 �	��
�� #� �0-%#$� :�	���; #$% 3+��3�+% �3#$�-�

+$� �+$�#.��3%-$#�+% ��+.-+� -$ �*+ �0-%#�-�$ �/ #=-%+ #$% �*-����/#�+ -�$� :�	��
;�

A+.#��+ �/ $+#�-9+ +$�3��-+� �/ #.�-9#�-�$ /��$% -$ ��*+3 �2��+1� ��.* #� �*+ �0-%#�-�$

�/ *2%3�+$ �+3�0-%+� �*-��3+#� .2#$-%+� �*-�.2#$#�+� #3�+$-�+� ���/-�+� #$% *2���*��

��*-�+ -�$� 62 �*+ �#1+ �0-%#$� :�@��B;� �*+2 *#9+ �3����+% #$ -$$+3 ��*+3+ +�+.�

�3�$��3#$�/+3 1+.*#$-�1 /�3 �*+�+ 3+#.�-�$�� "-�* 6-�.*+1-.#� #$% �3#$-. ��6��3#�+�

��.* #� �3-�2.-$+ #$% �+�3#�2.-$+� +�*2�+$+%-#1-$+� ���1#$%+�#�+� +%�#� #$% ����%-�0-�

1#�+�� �3#$�-+$� �+$�#.��3%-$#�+% ��+.-+� /�31+% -$ �*+ 3+��#.+1+$� �/ �*+ *2%3�0�

�-#$% -$ �	��
�� :�����;� ��3+ %-3+.� +9-%+$.+ -� �*+ 3+��3�+% �6�+39#�-�$ �/ #

�-�9+34��5��-#$% 3#%-.#� -$ 3+%�.�-�$ �/ # �-�9+34���5�1#.3�.2.�-. �+�3##=# .�1��+0 :��;�

'+$�#.��3%-$#�+ ��+.-+� 7-�* �*-�� ��6��3#�+� *#9+ #��� 6++$ 3+��3�+% /�3 ��*+3 %B .+$�

�+3� ��.* #� ��4��5 :��;�

)�AF� ��� �+.�$%��3%+3 3#�+ .�$��#$�� /�3 �*+ �0-%#�-�$ �/ 
�1+3.#����23-1-%-$+� 62 9#3-��� �3#$�-�-�$
1+�#� .�1��+0+�

"������ 0$!1
�# ��#, 0$50



 "���

�3��
�� ��' 8� 	�� �� 	�� 	�

�3��
�� ���' 	� 	�� �� 	�� 	8

�3��
�� ���' 	� 	�� 	� 	�� 	8

�3��
�� � )� 
� 	�@ 
� 	�� 	�

>+	6�2
@�@ � )� 
� 	�� 	� 	�� 	8

�4.2.�#15
���' 
�@�� 	�
 ���� 	�
 
�� 
8

�4�1.5
���' @�B�� 	�
 ���� 	�
 
�� 
8

�4:	�;#$+��5

���' B���� 	�
 	�B� 	�
 
�� 
8

�4.2.�#15
����' 	�88� 	�
 ���� 	�
 @�

�4:	�;#$+��5

����' 	���� 	�
 	�@� 	�
 �$��6�-�*+%

3+�����

�4.2.�#15
����' 	���� 	�
 
��� 	�
 )*-� 7�3,

�'� 
�1+3.#����23-1-%-$+? ��'� ��1+�*2��
�1+3.#����23-1-%-$+? ��'� ����%-1+�*2��
�1+3.#����23-1-%-$+? )��

��*-��3#.-��

	�
� �� ���� � ���

D
o
w
n
l
o
a
d
e
d
 
A
t
:
 
1
3
:
1
3
 
2
3
 
J
a
n
u
a
r
y
 
2
0
1
1



����������

:	; &��� )�3.*-$�,--� �+�������� ��� 
��+����� 4��+�� �� 6������ 4��$����#$�� '�6�-�*-$ ��3�� �+7 &�3,�
	B��5�

:
; '��� I�.+�2$� ������	���� �� �� �2 4��+� 4�.#%+1-. '3+��� F�$%�$� 	B�
5�
:@; �� >3-+%1#$� 3�� ���	���� ��� ������	���� �� �� �+�������� 4��+� �� �	��� ������ 6������ ���

6������ 4�0/�3% '+3#1�$ '3+��� �+7 &�3,� 	B�@5�
:�; "�"� !�36#.* #$%  ��� )-���$� ������� 6�����+��� �� %+����� ���� ���	����� ���� 
� 4"-�+2�
�$�+3�.-+$.+� �+7 &�3,� 	B��5�

:�; �� )#�3�� "�F� H3++$ #$% ���� I�3+$�+$� 3�� 3������7� 8+���	���� ��� �������� 3�9 4���� "+3$+3
#$% ���� �$6#3� +%�� �#3�+3 #$%  �7� �#+3���7$� �#32�#$%� 	B�85� ��* +%�

:�; '��� F#�3� �$C �+��+� �� :������ ��� )�������� ���	����� ���� @ ��� �+$$-$� +%� �#3.+� �+,,+3� �+7
&�3,� 	B��5� �� B	�

:�; F� ��32+3� ������	���� 4"��� >3++1#$ E ���� �+7 &�3,� 	B885� @3% +%�
:8; 4#5 I� �#3,7#� �� ��$%�1# #$%  ��� �-1�2-� �� ���	� ����� 8������ 3����� 1*� 	B�	 4	BB85? 465 ��'�
�-.,�� '��� A+���� #$% ��F��� "-��-#1�� �� ���	� ����� 6��0�� 3����� /� 	�
B 4	BB�5�

:B; >� �#���/� �� �1-�* #$% �� ���%#,� 1���� "���� �+��� ��	�� *� �	 4	B�B5�
:	�; 4#5 ��'� A-%+2 #$% '� �#3�%+$� ������	� �������� "��� ��		+�� 2,� @�
 4	B��5? 465 �� ��#�%-#�

�� �-$.-�$+�  � �#�#%-$� #$%  � �-.��+��-� 3��������� 34� @
�B 4	BB�5�
:		; 4#5 I�)� ��- #$% "��� ���,+3� �� :��� ���	� 34� 	 4	B8�5? 465 ��  #1#%#� #$% �� �3-$-9#�#$� �����

��		+�� /,� �	�B 4	BB�5? 4.5 I� ��3=#7# #$% �� I#$�7-.=� ��� ���	� 2+��� 5/3� 	�� 4	B885�
:	
; H� H�3-$ #$% ��H� "#%%*-��� ����� ���	� 64� 	��B 4	B�85�
:	@; ���� '�� �� �3#$� &�I� �-1 #$% I��� A23%� )����� ���	� 57� 	B� 4	B�B5�
:	�; )��� I��  �>� F#$� H���  ��+3 #$% ���� ��//� �� �	� ���	� ���� 557� �@
8 4	BB�5�
:	�; �� �+39-��#� �� ��31#� �� >�31+�� �� F���-�� '� '#�#$.#� >�  +2 #$% ��  -6+3#� �� �	� ���	� ���� 55,�

	�B� 4	BB�5�
:	�; ��I� �-11�$�� �� F�$%++$ #$% �� �+//� )����� ���	� 57� @��� 4	B�B5�
:	�; ���� '�� ���>� F�� �� I�$+� #$%  �"� F++� )����� ���	� ��� *,� 	8� 4	B8�5�
:	8; ���� '�� ���>� F�� �� I�$+�� ���� H#���,#� #$% �� �3#$� �� ������ ���	� 55� 	�@ 4	B8	5�
:	B; 4#5  ��� �+*3��#� �� �*��-2#� �� �*#31# #$% �� '3#,#�*� )����� �� ���	� 62�� B�@ 4	BB85? 465

�� �*��-2#� �� '3#,#�* #$%  ��� �+*3��#� �&��� 6,�� B�B� 4	BB�5�
:
�; 4#5 �� � ��33-� #$% F�'� �#+3� �� ����� ���	� /*5� @�8
 4	B��5 465 �� )#�3�� ;������������ 17� 	�@	

4	B��5? 4.5 �� �$�+3� �� )#�3� #$% )� �#,#�*-1#� ������	� 6���	����� 65� @8�	 4	B8
5? 4%5 A� �*3+$
#$% ��  +3��� 6���	����� 3�9����� ,5� �B 4	B8�5? 4+5 �� � F-$%�#2� ��H� �#�*� ��"� �#�* #$%
I�A� �-��� ������	� 6���	����� /,� �	� 4	B��5? 4/5 >� AK�3��+-$� ������	� �������� ��� 5/2� 
�� 4	B��5�

:
	; "��� �#�-,�  ��� H�2#� #$% �-��  #K+�*7#3-� �+��� ���� ���	� 8����� @B� 4	B885�
:

; 4#5 '�I� �3#�,+ #$% �� A3#K�+3�)��*� �� ;���������� ���	� /42� 	�	 4	B8�5? 465 �� �+�# #$%

 � �-K#29#3-2#� ������	� �� 516� �BB 4	B8	5�
:
@; �� �.�+$$# #$% �� A3#K�+3�)��*� �� ;���������� ���	� /66� �B 4	B8�5�
:
�; �� � ��$��2#�  ��� H#�9-$ #$% I��� � �+��#%�� ;������������� 54� 	�@� 4	BB85�
:
�; >�L� '+33-$ #$% I� '#+��-� ��������� ���� *4� 	��� 4	BB85�
:
�; 4#5 >� >3++1#$� ��F� A�$%� ���� �*+3$�7� '��� �#9-%��$ #$% ���� �#3.*+/�,-� )�� �� ���	� -������

54� B		 4	B�85? 465  � H�3�1�3�*2� )� �$#$%#6#�,#3#$� �� �#�*-2#$#3#2#$#$� :9������ ��		+��
/5� 


 4	BB85? 4.5 ���� A#1/�3% #$% ��>��� )-��+3� ��	���������� ���	���� -������� ����� � #$% �
4���+9-+3� �1��+3%#1� 	B�
5�

:
�; ���� '� #$%  � )3-�1-�3�� )����� ���	� ��� 5/,� 	BB 4	B8�5�
:
8;  � )3-�1-�3� #$% ���� '�� �� ������ ���	� 52� 	 4	B885�
:
B; ���� '�� I� �-#$� �� A3-$,1#$ #$%  � )3-�1-�3�� �+��� ���� ���	� 8����� @
� 4	B885�
:@�; ���� '�� I�F� ��$�-$�  � �#*1�%�  �  #%=-#$ #$% ����� �*+$� �� ������ ���	� 35� @BB 4
���5�
:@	; ���� A#3+/-+�% #$% ��)� ��.+��#� )����� ���	� 5/� 
8
B 4	B�@5�
:@
; ������<���. 1��+�� 4�-�)+.* �.-+$�-/-. F�%�� �#�-�6�32� "-���*-3+� �$�#$%� 	B885�
:@@; 4#5  �H� "-�,-$�� 3�� �+�� �� -������ ��� 1�������	 �� "������� �� 3�������� 1��� ��	���9��

4���2$ #$% A#.�$� A����$� �� 	B��5� ��� �@���? 465  �H� "-�,-$�� -������ ��� 1�������	 ��
"������� �� 3�������� 1��� ��	���9�� 4���� �+7 &�3,� 	BB	5� 
$% +%�� �� �	��@�

:@�; �� ��6+3� #$% H�A� A#3�-$� �� ���	� ���� @	
B 4	B�
5�
:@�; I�"� ���3+ #$%  �H� '+#3��$� -������ ��� 1�������	 4I� "-�+2 E ��$�� �+7 &�3,� 	B8	5� @3% +%��

��� 	8��	8	�
:@�; ��A� �+3�+�� )����� ���	� 52� �B 4	B�85�
:@�; )� ���� �� ��� #$% �� )�3-�1-� ���	� ��� 		�	 4	B8	5�
:@8; ���� '�� �� A3-$,1#$ #$%  �I� ��+%+$�� ��� ����������� �*2� 
@	� 4	BB	5�
:@B; ���� '�� ����� �*+$ #$%  �I� ��+%+$�� ��� ����������� �*1� 	B	� 4	BB@5�
:��; S���"#$ #$% )��� �#,� ���	� ��		+�� 8�� 4
��	5�
:�	; ��)� A�3-�* #$% F�I� �-3�.*+$6#�1� )����� ���	� /6� 
@�� 4	B8�5�

�L���)��� A& ��F�� 4��5��&�F�� 	�
�

D
o
w
n
l
o
a
d
e
d
 
A
t
:
 
1
3
:
1
3
 
2
3
 
J
a
n
u
a
r
y
 
2
0
1
1



:�
; I���  ��* #$% F�I� �-3�.*+$6#�1� )����� ���	� /*� ��� 4	B8�5�
:�@; ��)� A�3-�* #$% F�I� �-3�.*+$6#�1� �� ���	� ����� 
���� 3����� ��B 4	B8@5�
:��; F�I� �-3�.*+$6#�1� �� )����� %+��� ���	� 67� 88	 4	B��5�
:��; &� ��$ #$% F�I� �-3�.*+$6#�1� �� ������ ���	� /,� 	
� 4	BB
5�
:��; F�I� �-3�.*+$6#�1 #$% &� ��$� )����� ���	� 64� 
@�� 4	BB	5�
:��; F�I� �-3�.*+$6#�1 #$% I���  ��*� )����� ���	� //� @@�� 4	B8@5�
:�8; F�I� �-3�.*+$6#�1� �� ���#%-� #$% �� �+$��#�-� 6��������� 7� 	
BB 4	B8B5�
:�B;  ��� �+*3��# #$% F�I� �-3�.*+$6#�1� )����� ���	� /7� �@
� 4	B8B5�
:��; F�I� �-3�.*+$6#�1 #$% I���  ��*� �� �	� ���	� ���� 54,� 	��@ 4	B8�5�
:�	; F�I� �-3�.*+$6#�1 #$%  ��� '#$%#� 6��������� 2� 
��@ 4	B885�
:�
; �� ���#%-�� F�I� �-3�.*+$6#�1�  ��� �+*3��3# #$% &� ��$� �� ���	� ����� 6��0�� 3����� /� 
	
@ 4	BB�5�
:�@; &� ��$� F�I� �-3�.*+$6#�1 #$% �� ���#%-�� �� ���	� ����� 
���� 3����� 
@		 4	BB	5�
:��; F�I� �-3�.*+$6#�1�  ��� '#$%#� ��)� A�3-�* #$% �� �+$�#��-� )����� ���	� /7� @�
@ 4	B8B5�
:��; ���� "-��-#1� #$% ����I� A��.*� �� �	� ���	� ���� 72� ���� 4	B��5�
:��; �� �#$%#��  ��� A��+� I�"�  ++% #$% ���� H���%� )����� ���	� 63� @	�B 4	BB�5�

	�
� �� ���� � ���

D
o
w
n
l
o
a
d
e
d
 
A
t
:
 
1
3
:
1
3
 
2
3
 
J
a
n
u
a
r
y
 
2
0
1
1


