
A mechanism for the disappearance of propane during methane radiolysis
by Daniel Thomas Rogers

A thesis submitted, to the Graduate Faculty in partial fulfillment of the requirements for the degree of
DOCTOR OF PHILOSOPHY in Chemistry
Montana State University
© Copyright by Daniel Thomas Rogers (1973)

Abstract:
The kinetics of gaseous methane radiolysis at room temperature using X-rays as a high energy source
was studied using as a reaction chamber a glass syringe with a stopcock attached to it. The rate of
disappearance of 1,3-C 14-propane and the rate of formation of C 14methane was studied as a function
of energy absorbed.

The G values in ultra-high purity methane as a function of propane concentration (molec/cc) were
determined to be: (Formula not captured by OCR) The presence of air in all samples and the sensitivity
of the reaction to the presence of water pointed to an ionic mechanism for methane formation. Since the
water concentration needed to be much greater than the propane concentration in order to reduce
G(CH4) by 50%, it was concluded that the heavy ions involved in methane polymerization were the
only ions which could reasonably explain why propane reacts more efficiently with a positive ion than
does water. Thus, to explain the above equation for G(CH4), the following reactions were proposed:
where X+ is a heavy polymerizing ion. The ΔH values were estimated from theoretical ΔHf values and
adjusted to give reasonable consistency with the observed G values.

(Formula not captured by OCR) (Formula not captured by OCR) This kinetic scheme predicts that at
300 ppm C3H8 the only polymerization reaction of importance proceeds 8by reactions (1) and (2). This
apparently conflicts with previous literature studies, which indicate no dependence of CH4
polymerization on reaction products (such as propane). These conflicts are explained by a
reinterpretation of the data of previous studies. 
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�"�)�� �� �' �%���#�� �$�� �' �� �� �� �G���������� �� �' �%���#�� �$�� �' �� �� �� ������ �������$�&�&���� �� �� �� �� �� �$����� �� �$�� ��

�&�������� �����$�'�� � F� L� F� <�� ���&�H�;

�	�$���(�&������ �G���"������ ���'�� �,�"�&���� �� �� �%�$�&�����#�$�����"�' �� �$�'� �� �#���+���&�$�#�� �$�' �$�&�N

���������H�� �$�#���� �� �#�$�' �� �)�� �#�#��� �� �)�#�"���� �������� ���$���(�&���� ���������� �G���;�� �;���!�� �������� �1�� ��

�����#���'�+���H�� ���'���"�� �������� ���' �. �� �%�����"�' �� �%���$���� �� �#�� ������ �������� �)�"�&�&�"�9���'�+�� �( �#�" �%�� �N

� ���#���-�� �G���H�� �� �, �$�%���$�� �� �" �' �� �"�)�� �� �' �. �� �%���� �"�' �� �%���$�������#�������� �$�� �, �$�%���� �� ���(�����(�!

�G�@�H�� �"�(�� �' �� �' �+�� �"�)�� �� �� �"�(�%�"�%�:�� �� �� �� �9�� �� �' �� �����#���'�+���� �$�'� �� �� �' �. �� �%�����"�' �� �%���$�������#

�G�6�H�� �( �� �� �� �� �' �+�� �����#���'�+���� �( �&�� �' �+�� �#�� ���'�� ���� �� �@�L�F�� �� �& �M�$�'� �� �G�D�H�� �#���%�&�"�����' �+��

�� �� �" �( �%�" �%�: �;
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�`�'�� �$�� ���� �(���%�$�&�� �$�'�$�&���������� ������ ������ �)�"���'� �� �����$���� �#������ � �� �$�&�� �#�$� ���"�N

�$�%�����,�� �� �� �� �#�����$���'���� ���'�� �������� ���'�.���%�����"�'�� �%���$�������#�� �$�)���� �#�� �$�� �(�#���,���"�����? ��

�#���'�� �G���,���'�� �$�)�����#�� �� �, �$�%���$���� �' �+�� �$�&�&�� �+�$���� �)�#�"���� �������� �%���$�������#�H�;�� �� �� �� ������

���/�%���(���� �)�"�#�� ���$�#�&���� �#�� ���$���(�&�����!�� �������� �%���$�������#�� �9�$���� �$�&�9�$������ ���9���(���� �"������

�9�� �� �� �� �� �� �&�� �� �� �� �G�(�#���������#���� �D�F�� �&�����;�� �$���"�,���� �$�����"�� �(�� �� �#�� �%�� �(�#���������#���H�� ���'��

�� �� �� �9�� �� �' �� �#���'���� ���"�� �#��� �� �%���C���������� �#������� ���$�&�;

�������� �%�"�&�����'�� ���'�� �������� ������ �9�$���� �� �"�#�"�(�$�:�� �Z�� �)�#�"�����8�$�����#�� ��

�� �� �� �"�%���$�������!�� ���'�%�;

�� �� �� �" �&�� �� �� �� �#�$� ���"�$�%���� �, �� �� �� �� �"�)���� �� �� �� �$�' �� �� ���$���(�&������ �9�$���� � �� �� �� �#�N

�� �� �' �� � �� ���� �� �%�$�&���� �#�$���� �"�' �� �9�� �� �� �� �#�$� ���"�$�%�����,�� �� ���"�&�����'���� �G�6�L�5�� �=�� �����M��

� �(���O���&�H�� �� �' �. �� �%���� � ���9�� �� �� ���3�F�� ���&�� �����#���'�+������ �����#�"���+���� �������� �����)�&�"�'�� �� �' �N

�.���%�����"�' �� �(�"�#���;�� ���'�� �� �� �(���%�$�&�� �#���'���� �$���� �D�F�� ���&�O���� �' �� �� �� �&�� �� �� �� �)�&�"�9�� �$�'� ��

�3�F�� �� �&�O���� �' �� �(�#�"�(�$�'�� �� �)�&�"�9�� �9���� �� �� �$�� �( �#�"�(�"�#���� �"�' �$�&�� �%�"���' �� �� �#�� �,�"�&���$�+����

�"�)�� �������� �� �#�� �3�A�<�F�� �"�#�� �3�4�F�F�� �,�"�&�����!�� �������� �)�"�&�&�"�9���'�+�� � �$���$�� �9�$���� �"�����$���' �� � ��

�G�$�)�����#�� ���� �� �� �#�$�%���� �' �+�� �� �$�%�:�+�#�"�� �' � �� �"�)�� ���� �(���%�$�&�&���� �6�<�� �%�" �� �' �� �� �O�� �� �' �� �� �� �H�-

�� �&�� ���"�&�����'���� �%�"���'����

�5�L�A�<�� �=�� �����C�6�� �?�� �<�F�3

�A�L�5�� �=�� �3�F�[ �6�� �E�<�6

�� �#�"�� �� ���������� �$�� ���� �(���%�$�&�� �3�F�?�6�� �%���#������ �(�#�"�(�$�'�� �� ���$���(�&���� �"�)
�� �"�&��

���� �%�"���'������ �9�$���� � �� �� �� �#�� �� �' �� � �� ���"�� ���$�,���� �$�� �%�"�' �%���' �� �#�$���� �"�' �� �"�)

���� �6�7 �A�Q
�����F

�4�;�A�� �=�� �3�F�� ���� �� �" �& �� �%�� �;�� �e�� �3�F�R
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�� �� �� �� �' �� �� �" �' �� ������������ �"�)�� �#�$� �� �"�$�%���� �, �� �� �� �� �(���$�:���� � �� �� �� �%���� � �� ���� ��

�������� �%�"�� �' �� �� �#�� �"�%�%���#�#��� �� �� �� �( �� �%�$�&�&���� �6�F�� �����%�"�'� ���� �" �# ���� �" �#�� �� �&�$�����#�� �����$�'��

������ � �� �� �� �%�� �" �#�� �(���$�:���;�� �8�� �� �� �� �&�"�'�+���#�� �#������ �' �� �� �"�' �� ������������ �"�'�� �������� ���$���� ��

�%�"���(�"���'� �!�� �������� � �� �)�)�� �#�� �' �%���� ���'�� �#�� �� �� �' �� �� �"�' �� ������������ ���'�%�#���$����� �;

������ �%�:���� �"�'�� �������� �#�� �� �� �' �� �� �"�' �� ������������ �9 �� �#�� �� �� �$� �� �� �� �� �� �%�"�� �(�$�#���� �"�' �� ���" ��

�&���� �� �#�$�� �� �#�� �� �"�'�����?�"�#�"�(�$�:�� �%�"�&�����'���� �;�� ���#�"�(���' �� �� �$�'� �� �(�#�"�(�$�' �� �� �(���$�:��

�� �� �(�$�#�$�� �� �" �' �� �� �9�� �� �� �� �� ���$�&�&�� �"�,���#�&�$�(�� �9�� �#�� �� �"���� �$���' �� � �� �"�'�&���� �$���� �5 �<�F���;

�� �$�#�#�� �� �#�� �+�$���� �G�����&�������H�� �)�&�"�9���9�$���� �D�F�� �� �&�O�� �� �' �� �$�'� �� �*�����' �%����

�+�$�����3�F�� �� �&�O�� �� �' �� ���'�� �$�&�&�� �� �/ �%���(�� �� ���"������ �"�)�� �������� �� �$�#�&���� �#�� �� �/ �( �� �# �� �� �� �' �� �� �; ��

�������� �� �"�� �$�&�� �+�$���� �)�&�"�9�� ���� �#�"���+���� �������� �( �#�"�(�"�#���� �"�' �$�&�� �%�"�� �' �� �� �#��

�G�<�F�� ���&�O�����'�H�� �9�$���� �' ���,���#�� �#�� �%�"�#� �� � �� ���"�� �,�$�#���� ���� �� ���"�#���� �����$�'�� �6�� �� �&�O���� �'��

� �� �#�� �' �+�� �$�� �"�'���� �� �" �� �#�� �$�'�$�&���������;�� �� �%�%�$���� �" �' �$�&�&�� �� �*�� �� �' �%���� �+�$���� �)�&�"�9��

�, �$�#�� �� � �� ���� �� ���(�� ���"�� ���� ���&�O�����'�;�� �� �" �� �' �� �� �' �+�� �� �)�)�� �%�����' �%������ �� �9�� �#���� �" �� �N

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

�+�$���� �)�&�"�9�� ���� �#�"�� �+���� �������� �%�"�� �' �� �� �' �+�� �� �� �� �� �;
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�� �� �� �� �� �� �� �� �� �� �� �� �� �� �	

�������� �"�#���+���' �$�&�� ���'�� �� �' �� �� �"�)�� ���������� �9�"�#�:�� �9�$���� ���"�� ������� ���� ������ ��

�#�� �$�%�����"�' �� �� �"�)�� �� �M �C �� �$ �� �� �& �� � �� �%�"���(�"���'� ���� ���'�� �(���#���� ���������$�'���;�� ���"�9���,���#�! ��

�+�$���� �%���#�"�� �$�� �"�+�#�$�(�� �� �%�� �$�'�$�&���������� �"�)�� �������� ���$���(�&������ ���' � �� �%�$����� �� �����$����

���������� �%�"�' �� �$�� �' �� � �� �$�(�( �#�"�/ �� �� �$�� �� �&���� �F�;�3�� ���"�� �F�;�<�R�� �$���#�� �G���,���'�>���'�� ���&���#�$�C��

���� �+���� �( �� �#�� �� �� �� �G�������H�� �� �� �� �� �$ �' �� �H �;�� �������� �#���(�#�"� �� �%���� �� �&���� �� �� �"�)�� ���������� ��

�( �� �#�%���' �� �$�+���� �� �)�#�"���� �"�'���� �� �� �$�� �� �#�� �� �� �' �� �� ���"�� �������� �'���/���� �9�$���� �����%���� �����$�� ��

���������� �%�"�� �&� �� �'�"���� ������ �%�"�' �� �� � �� �#�� � �� �*���$�'�������$�����,���;�� ���������!�� �����'�%���� �" �/ �� �N

�+���'�� �G�$�� �#�$� ���%�$�&�� ���%�$�,���'�+���#�H�� ���'�� �������� ���$���(�&������ �9�� �&�&�� ���$�,���� �$�� �%�"�' �� �� � �N

���#�$���&���� �� �)�)�� �%���� �"�'�� �������� �%�"���#������ �"�)�� �#���$�%�����"�'���� ���'�� ���������$�'���!�� �$���#�� �9�$�� ��

�$���� ������������ �$� � ��� �� �$���� �$�� �%�����%�:�� �"�'�� �������� �(�#������ �' �%���� �"�)�� �"�/���+���'�;�� �	���%�� ��

�$� � �������,������ �� �$� �� �'�"�� �� �)�)�� �%���� �G�$���#�� �$� � �������,������ � ��� �� �'�"���� ���/�%����� �� �F�;�@�R�H��

�� �' � �� �%�$�� �� �' �+�� �����������#�� �����$���� �� �� �)�)�� �%���� �' �� �� �"�/���+���' ���9�$���� �$�&�#���$� ���� �(�#���� �� �' �� ��

���"�� ���%�$�,���'�+���� �$�&�&�� �#�$� ���%�$�&�� �#���$�%�����"�'���!�� �"�#�� �����$���� �������� �#���$�%�����"�'����

�� �� �� � �� �� � �� � �� � �� �' �"���� �� �' �,�"�&�,���� �#�$� ���%�$�&���;�� ���'�� �����������#�� �%�$�����!�� �9���� �$�#���� �;�� ����

�' �"�� �� �%�"�' �%���#�' �� �' �+�� �"���#�����&�,���� �� �9�� �� �� �� �������� ������� ���� �"�)�� �#�$� ���%�$�&���#���$�%�����"�'�����;�L

�7���'�������%�� � �$���$�� �9�$���� �" �� �� �$�� �' �� � �� ���'�� ���������� �� �/�(���#������ �' �� �� �� �/ �%�&�� �N

�����,�� �&���� �)�#�"�� �� ���M�C�D�C�&�$�����&��� �� �%�"���(�"���'� ���;�� ���'�� �"�� �� �$���' �� �' �+�� ���������� � �$���$��

�C���)�"�#�� ���$�%���� �#���'�!�� ������ �9�$���� �)��� �� ���'���"�� �������� �%�"���(�������#�� ���"�� � �� �� ���#�����' ��

�L���������#���� �$�'� �� �	 �%���� �� � �� �C�1�&���� �: �� �)���'� �� �����$���� ���,���'�� �$��
�3�3�� �( �( �� �� �� �+ �!�� �������� �#�$������ �"�/�)�� �������$�'���� �(�#�"� �� �%���� �"�' �� �,���$�� �������� �#�$� ���%�$�& ��
�#�"�������� ������ �� �� �� �� �' �� �� �$�&�&���� �#��� ���%��� �� ���"�� �2�� �#�" �; �;
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�������� �� �� �� �� �� �&���$������ ���*���$�#������ �)������ ���"�� �$�� ���� �#�$���+���� �� �&���'���;�� �	 �� �#�$���+����

�&���'������ �$�#���� �� �/ �( �� �%���� � �� ���"�� ������ �$�� �+�"�"� �� ���' �� �� �$�'�� �$�'�� �"���� �� �� �� �$�� �� �#�� �� �"�)�� �$

�#�� �$�%���� �"�' �� �#�$������ �$���� �$�'���� �+���,�� �' �� ���������� � �� �#�� �' �+�� �$�� �:�� �' �� �� �� �%�� �#���'�� �9�� �� �'

�"�' �&���� �$�� �#�� �&�$�� �� �, �� �&�� �� �����$�&�&�� �$���"���' �� �� �"�)�� �#���$�%���$�' �� �� � �� �� �$ �( �( �� �$ �# �� �;�� ��������

�� �� �� �� �� �&���' �� �$�#�� �)������ �9�$���� �������'�� �� �� �� � �� �$���� �$�� �� �� �$�� �� �#�� �� �"�)�� �������� �#�$������ �"�)

�� ��
� �� �%�#�� �$�� �� �� �"�#�� �� �' �%�#���$������ �"�)�� �$�� �(�$�#���� �%���&�$�#�� ���� �_�C�&�$�����&��� �� �%�"���(�"���'� �;�)�"�#��

�$�� �( �$�#�� �� �%�� �&�$�#�� ���$���(�&���� �G���;�+�;�!�� �������� �����+�;�� �D�H�;�� �� �� �&���$�� �� �&�� �� �� �� �"�)�� �$��

�( �$�#�� �� �%�� �&�$�#�� �#�$������ �, �$�&���� �� �9�$���� �� �� �� �� �� � �� �� �� �� � �� �� �� �#�� �� �' �� �' �+�� �� �� �$�'� �$�#� �� � �� �N

�, �� �$�� �� �"�' �� �� �"�'�� �������� �%�" �� �( �� �� �� �# �;�� �� �' �� �� � �$���$�� �9�� �� �%���� �� �$� �� �$�����(���%�$�&�&����

�&�$�#�+���� �� �� �$�' � �$�#� �� � �� �,�� �$�� �� �"�' �� �� �9�$���� �' �"���� �� �� �� � �� �)�"�#�� �%�$�&�%���&�$�����"�' �� �� ���'��

���������� �� �� �� � �� �!�� �� �� �� �� ������ �' �� �, �� �#�� �� �� �&���� �� �� �� �� �� �� �$�#�� �2�� � �� ���'�� �������� ���(�(���'� ���/�; ��

�� �' �&���� �$�� �"�� �� �� �<�R�� �"�)�� �������� � �$���$�� �9�$���� ���������� ���+�'�"�#��� �;�� �������� ���"���#�%���� �"�) ��

�� �� �� �� �� �� � �� �, �� �$�� �� �" �' �� �� �+���,�� �' �+�� �(�"�"�#�� � �$���$�� �9�$���� �'�"���� �$���%���#���$���'��� �!�� �$�&�N

���� �"�� �+���� �&���$�:�$�+���?�����'�� �������� �$�'�$�&���� �� �%�$�&�� �� �� �� �� �� �� �� �%�"���&� �� ������ �$�� �(�$�#�����$�&��

���/�(�&�$�'�$�����"�' �;

�7�� �' �� �� �� �%�� � �$���$�� �9�$���� �"�� �� �$�� �' �� � �� �)�"�#�� �$�� �'������ �� �#�� �"�)�� �����(�$�#�$���� ��

�(���$�:���� ���'�� ���$�%���� ���$���(�&���� �$�'� �� �&��������� �� ���'�� �������� ���(�(���'� ���/�;�� ���$� ���"�$�%�����,�� ��

�(�� �$�:�� �� �( �#�� �� �� �' �� �� ���'�� ���$���(�&������ �$�' �$�&���2��� ���9�� �#�� �� ���'�� �"�#� ���#�� �"�)�� ���'�%�#���$�����'�+ ��

�#�� �� �� �' �� �� �" �' �� �� �� �� �� �-�� �����M�!�� �� �� �M �!�� �� �@�� �D�?�� �� �@�� �E���?�� �� �6�� �E������ �� �6�� �A �?�� �M�J�J�� �D�� �3 �F �?

�� �@�� �<�����!�� �� �C�� �+ �� �M �� �� �!�� �M�<�M�@�;�@�)�� �C���E�M���3�D��������

�L������ �' �+�� ������ �#�� �� �� �' �� �� �"�' �� ������������ ���������� �����/�$�'�� �� ������ �� �� �"�� �+���� �� ���" ��
�� �� �� �� �� �� �� �� �#�� �@ �! �@ �C� �������������&�� �� �� �/�$�'�� �� �"�#�� �@�!�6�C� ���� �� �� �� �� �&�� �����/�$�'���;�� ��������
�( �" �� �� �� �� �� �&�� �� �� �� �����$���� ���������� ������ �$�� �����/���' ���� ������ �#���&��� �� �"������ �"�'�� ���������+�#�"���'� �� ��
�� �� �$�� �� ������ �#���$�%������ �$���� �$�� �#�$�������� �" �#�� �� �%�&�"�����&���� �#������ �� �� �&���' �+�� ���� �$���� �)�"�#��
�( �#�" �( �$�' �� �� �����$�'�� ���� �$���� �)�"�#�� �(�#�"�(���'���;
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���"������ �G���0�O�+�� �=�� �3�F�� �3 �A�H

�����(�� �%�$�&�� �� �� �� �� �$�' �� �� �� �#�"� �� �%���� �" �' �� ���$���$��
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���"������ �G���0�O�+�� �=�� �3�F

�����+�;�� �<�;�� �� �� �(�� �%�$�&�� �������$�'���� �J���#�"� ���%�����"�'�J�� ���$���$��
�G���������� �6�@�H
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� �� � � �� �� �� �� �� �� ��� ������������������
���� ��� �� ������� � �� �� �� � � � � �

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

� ) � � � * �% � �� �� �� ��+�$� �� ��$� ,�$� -� �� .� *� "� *� � � ,� /� �� /�&� ��0� �� � � � � � � �

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

�����	�	������������ �� �	 �� �-�)�(����

�1�2 �3�) �1�) �� �4�)�5�2�)�)�� �����5�)�)�)�� �6���)�5�)�7�)

�� �6�� �A�� ���"���'������ �� �#�� �� �� �' �� �� �1���)�"�#���� ���#�#�$� ���$�����"�' ��

�����+�;�� �E�;�� ���#�"�(�$�'�� �� �� �#�"� �� �%���� �"�' �� ���$�������� ���'�� �������� �� �� �� �� �$�'��
��



���
$

���
���

�"
�)

��
���

���
��

���
��

���
���

$
�(

�(
���

$
�#

�$
�'�

%
���

�
�G

�%
�"

���
'��

���
O

���
"�

��#
�H

�6�6

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

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

� 	� � � � � �� � � � � � � � � � � �� � � 	 �9 � � � � �$���� � � �% � � � � � "� �

�$ �� �� �F �D�� �� �� �* �: �% �* �; �� �� �$ �� �� �� �� �<�" �� �1�5��

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

�� �� �� ���� �� �� ���� �'�5�� �: �% �* �0 �( ���� �� �� �� �� �� �� �� ��

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

�����	�	������������ ���� �� ���7�(���!

�-�)�5�7�)�)�� �#�(�)�5�)�)�)�� �!�)�5�)�)�)�� �"���5�����)

���C�C���F�� ���"���'������ �� �#������ �' �� �� �1���)�"�#���� ���#�#�$� ���$�����"�'
�����-������

�5�;�� �� �#�"�(�$�' �� �� �� �#�"� �� �%���� �"�' �� ���$�������� ���'�� ������ �� �� �� �� �$�' �� �� �$�'� �� ������ ��
�� �� �� �� �$�' �� �� �(�&������ �8�$�����#�;

�����+�;



�6�D

�� �� �� �� �� ���&�'���'�(�� �� �� �' �& �) �* �+ ��

� � � � � � �  � " �  � � � � � � � � � � � �

�=� � � �� �� � � �� �� 	� � � �� 	� ����&���'�"�!�(

�, �� �-�� �����"�%���#���O���.�!�� �O�0���,��
�. �/ �� �� �� �� �� �� �� �� ��

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

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

�����-�������� �� �� �-�������� �!�)�5�)�)�)�� ���%�5����������

�� �C ���F�� ���"���'������ �� �#�� �� �� �' �� �� �1���)�"�#���� ���#�#�$� ���$�����"�'
���� ��

�����+�;�� �A ���������$�'���� ���#�"� ���%�����"�'�� ���$�������� ���'�������������������$�'���;
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�� �� � ��%� �� �� �� � � � � #� � � �� �� �� 	� � �& �% � � � � �%� ��#� �� �� � � �

� � � � � � � � � � � � � � � � � � � ' � � � � � � � � �  � � � � � � � �� �

�"�� �� ���� �� � � � � � � � � � ��� ���� �� ���� �� ���� ���#���H��

�=�� �0� ������ �����1�0�!�0�2� �' �#

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

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

� ( � �� ) � � � �� � �3���������� �6�F�������� �4���������� �#����������

���+���+�� ���"���'������ �� �#�������' ���� �1���)�"�#���� �� �#�#�$� ���$�����"�'

�����+�;�� �4�;�� ���������$�'�������#�"� ���%�����"�'�� ���$�������� ���'�����������������$�'��



�6�E

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

�>� � � �� ��%� � � � �6 � ) � ) � - � �� $ � � � . � ? � ,

� @� � � �� %� �� � � 	 � * � � �  � � � + � # � � � �� � � , � � � -� �

�)�O�D�����)������ �g�J�1��

� �� 6� �� �� �� �� � � � � 	 � � � � � � � # � � � � � � � � � ( � � � � � ( � � � � � � � �� �

�������������������� �#�"�� �3�F�C�6

� 3 � � � � � �

�����/�$�'���� ���"���'������ �� �#�� �� �� �' �� �� �1���)�"�#���� ���#�#�$� ���$�����"�'

�����+ �3�F�; �����/�$�'���� ���#�"� ���%�����"�'�� ���$�������� ���'�������������������$�'��



�6�5

���)�� �����������!�� �"�'�&���� �� �� �D �!�� �� �6�� �E �!�� �� �6�� �6 �!�� �� �C���6���M�����!�� �$�'� �� �� �+�� �3�D��

�����(�9��� �� �$�'���� �%�"�' �� �� �� �� �� �' �� ���;�%�"�'�%���'���#�$�����"�'�� ���'�%�#���$�������?�� �"�#�� � ���%�#���$��������

�9�����%���� �%�"�� �&� ������ �� �%�"�#�#���&�$���� � �� �9 �� �� �� ���:�� �' �� �� �� �%�� �, �$ �# �� �$ �� �& �� �� �;�� �� �&�&�� �"�������#��

�(���$�:���� �9�� �#���� �$�(�(�$�#���' �� �&���� �%�"�' �� �� �$�'�� �� �9�� �� �� �� �$�� �%���#���$���'�� �$�� �"���' �� �� �"�)�� �� �/ �N

�(�� �#�� �� �� �' �� �$�&�� �,�$�#���$�����"�'�;�� ���"�#�� ���/�$���(�&���!�� �������$�'���� �#�$�������� �, �$�#�� �� � �� �)�#�"�� ��

�C�6�;�A�� �%�"�� �' �� �� �O���"���#�� ���"�� �K�@�;�<�� �%�"���'�����O���"���#�;�� �����+�;�� �?�<�� �����"�9���� �� �" �9�� �� �� �� �N

�$�'���� �%�"�' �%���' �� �#�$�����"�' �� �� �, �$�#���� � �� ���'�� �$�� ���� �(���%�$�&�� �#���'�;�� �������� �#�$������ �, �$ �# �� �N

�$�����"�'���� �%�"���&� �� �'�"���� ������ �%�"�#�#���&�$���� � ���9�� �� �� �� �%�"�' �%���' �� �#�$�����"�' �� �� �"�)�� �"�������#��

���(���%�������� �: �' �" �9�� ���"�� ������ �( �#�� �� �� �' �� �� ���'�� �������� �� �� �/ �� �� �# �� �;

�� �� �#�� �$�%���� �"�' �� �"�� �� �� �#�,�� � �� ���'�� ���$���(�&������ �%�"�' �� �$�� �' �� �' �+�� �(�#�"�(���' �� ��

�9�$���� �$�(�(�$�#���' �� �&���� �������� �%�"�' �,�� �#�� �� �"�' �� �"�)�� �� �6�� �+�� ���"�� �� �� �"�(�#�"�(�$�'�"�&��

�G���C���6�� �M �� �� �H �;�� ���"�9���,���#�!�� ���������� �#���$�%���� �"�' ���9�$���� �' �"���� �� �� �� � �� �� � �� ������������ ��

�� �$ �� �� �%�$ �&�&�� �;�� ���������� � �$���$�� ������ �� �� �� �� �$�#���2��� �� ���'�� �������� ���(�(���'� ���/�;

�� �"�#�� �������� �"�������#�� �%�"���(�"���'� ���� �#�$������ � �$���$�� ������ �����"�9�'�� �+�#�$�( �� �N

���%�$�&�&���� �G�������� �� �� �+ �� �;�� �E�C�3�F�H�� �$�'� �� �� �/ �(�#���� �� �� � �� ���'�� ���� �,�$�&������ �� �G���;���;�!�� ��������

�' �� �� �� �� �#�� �"�)�� �� �"�&���%���&���� �� �+�$���' �� � �� �"�#�� �&�"������ �(���#�� �3�F�F�� �� �&���%���#�"�' �, �"�&���� �� �$�� �N

���"�#����� �� �� �� �� �������� ���"���$�&�� ���$���(�&���H�� �9�� �� �#�� �� �%�"�' �%���' �� �#�$�����"�' �� �� �$�#���� �� �/ �N

�(�#���� �� �� � �� ���'�� �� �" �&�� �%�� �&�� �� �O�% �% �-

���'�� �������� �� �� �� �� �$�' �� �� �G�4�4�;�4�A�R�� �(���#���H

�� �G�C���6�� �A �H�� �P���3�;�3�A�� �=���3�F�C�3�<�� �^���6�� �A�Q

�� �G�C���E�� �� �D �H�� �P���3�;�3�E�� �=���3�F�C�3�<�� �^���+�� �3�D�Q

�� �G�� �� �D �H�� �P���F�;�E�D�� �=���3�F�C�3�<�� �^���6�� �+�Q�� �$���� �&�"�9�� �^���6�� �+ �Q

�$���� �� �� �+ �� �^���6�� �+ �Q�� �G�� �� �D �H �� �� �3�;�E



���'�� ������ �� �� �� �� �$�' �� �� �G�4�4�;�3�R�� �(���#���H

���� �G�C���6�� �A �H�� �P�� �C�3�;�F�5�� �K�� �3�;�F�E�� �=�� �����J �3�<�� �^���6�� �A �Q�� �$���� �����+���� �^���6�� �+ �Q

���� �G�C�� �+ �� �M�H�� �9�$���� �'�"���� � �� �� �� �#�� �� �' �� � �� � ������ ���"�� �&�$�#�+���� �$���"���'���� �"�)��
���%�$�������#�� ���'�� �� �/�(�� �#�� �� �� �' �� �$�&�� �( �" �� �' �� �� �;
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�� �' �%�#���$������ ���'�� �������� �#�$������ �"�)�� �������� �� �� �#�� �� �' �$�� �� �"�' �� �#���$�%�����"�'���� � ������ ���"�� ������ ��

�� �� �#�� �� �G���:�\�C�� �K�� �f �: �\ �! �H �^���F�� �F�Q�� ���'�� �������� � �� �' �"�� �� �' �$�� �"�#�� �9�� �� �� �" �� �� �� �$�'�� ���'�C

�%�#���$������ ���'�� �������� �#�$������ �"�)�� �� �� �� �� �$�' �� �� �( �#�"� �� �%���� �" �' �� � ������ ���"�� �������� �)�$�%���"�# ��

�M�@�E�M�� �6�� �A�M�� ���M �� �� �'�������#�$���"�#�;

�������� �(�#������ �' �%���� �"�)�� �����/�$�'�� �� � �� �#�� �' �+�� �#�$� ���"�&������ �� �� �%�"���&� �� �%�"�' �N

�%�����,�$���&���� ���$�,���� �������� ���$������ ���)�)���%���� �$���� �$� � ���� �� �"�' �$�&�� �(�#�"�(�$�'���;�� �� �" �9 �N

���,���#�!�� �������� �)���9�� �#�$� ���"�&���������� �9�� �� �%���� �%�"�' �� �$�� �' �� � �� �#�$� ���"�$�%���� �, �� �� �����/�$�'�� ��

���'�� �$���"���'������ �+�#���$���� �#�� �����$�'�� �3�F�R�� �"�)�� �������� �(�#�"�(�$�' �� �� �(���$�:�� �9�� �#�� �� � �"�'���� ���' ��

������ ���������$�'���;�� �	���'�%���� �� �G�� �� �D �H�� �9�$���� ���"�� �&�"�9�� ���'�� ������ �� �� �� �� �$�' �� �� ���,���'�� �� �) �N

�)���%������ � ������ ���"�� �������� �� �$�/ �� �� �� �� �� �#�$�����"�� �"�)�� �^���+�� �3�D�Q�O �^���6�� �+ �Q�� �P�� �;�5�F��

�� �� �+�� �� �� �9�� �&�&�� ������ �$�� �� �#�� �� �� �� �� � �����"�� �� �/ �(�� �#�� �� �� �' �� �$�&�� ���#�#�"�#�;�� ���������!�� �'�" ��

�%�"�' �%�&�� �� �� �" �' �� �%�$�'�� ������ �)�"�#���� � �� �"�'�� �������� ���)�)���%������ �"�)�� �� �� �/�$�'�� �� �"�'�� �� �� �D��

�) �" �#�� �$�� �� �" �' �� �)�#�"�� ���(�#�"�(�$�'���;
































































































































