
https://pubs.acs.org/action/doSearch?field1=Contrib&text1="Siyi+Hu"&field2=AllField&text2=&publication=&accessType=allContent&Earliest=&ref=pdf
https://pubs.acs.org/action/doSearch?field1=Contrib&text1="Jingmin+Ye"&field2=AllField&text2=&publication=&accessType=allContent&Earliest=&ref=pdf
https://pubs.acs.org/action/doSearch?field1=Contrib&text1="Subao+Shi"&field2=AllField&text2=&publication=&accessType=allContent&Earliest=&ref=pdf
https://pubs.acs.org/action/doSearch?field1=Contrib&text1="Chao+Yang"&field2=AllField&text2=&publication=&accessType=allContent&Earliest=&ref=pdf
https://pubs.acs.org/action/doSearch?field1=Contrib&text1="Kai+Jin"&field2=AllField&text2=&publication=&accessType=allContent&Earliest=&ref=pdf
https://pubs.acs.org/action/doSearch?field1=Contrib&text1="Chenxuan+Hu"&field2=AllField&text2=&publication=&accessType=allContent&Earliest=&ref=pdf
https://pubs.acs.org/action/doSearch?field1=Contrib&text1="Dongping+Wang"&field2=AllField&text2=&publication=&accessType=allContent&Earliest=&ref=pdf
https://pubs.acs.org/action/doSearch?field1=Contrib&text1="Hanbin+Ma"&field2=AllField&text2=&publication=&accessType=allContent&Earliest=&ref=pdf
https://pubs.acs.org/action/showCitFormats?doi=10.1021/acs.analchem.3c00150&ref=pdf
https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?ref=pdf
https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?goto=articleMetrics&ref=pdf
https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?goto=recommendations&?ref=pdf
https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?goto=supporting-info&ref=pdf
https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?fig=abs1&ref=pdf
https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?fig=abs1&ref=pdf
https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?fig=abs1&ref=pdf
https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?fig=abs1&ref=pdf
https://pubs.acs.org/toc/ancham/95/17?ref=pdf
https://pubs.acs.org/toc/ancham/95/17?ref=pdf
https://pubs.acs.org/toc/ancham/95/17?ref=pdf
https://pubs.acs.org/toc/ancham/95/17?ref=pdf
pubs.acs.org/ac?ref=pdf
https://pubs.acs.org?ref=pdf
https://pubs.acs.org?ref=pdf
https://doi.org/10.1021/acs.analchem.3c00150?urlappend=%3Fref%3DPDF&jav=VoR&rel=cite-as
https://pubs.acs.org/ac?ref=pdf
https://pubs.acs.org/ac?ref=pdf


��������	�
�� ��9����	 ����
������ ���	�
��
 ��"� ����
��������� ��
�
"���� ��� ��"��
���� ��������� ���� �������
��
��� ����	�������%��) 
�	������&��+ �����	���%� ��� ��
�
	��%��%%

��	�
�
� $�� ����	�
��		����
��������	��� �;�6/������	��
����
������ �/8*� 	����
�
�� ��
�� 
� ����	����	� ��� �����<�
	�� ���� ��������	�
� 
� ���
��	�� 
� �"�� ���
��	�� ��
���	
 ��
� 	�
������
�
��� ������%’�%1 ��!��� �	 
�� 
� 	�� �

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

�	���
��� ��������	�
�� =
������ 	
 
	��� ����
������ 	����
�
�
���
� ;�6/�/8* 	����
�
�� ��
 ���
�
	��	�� � ���0��
�����	� �
� ��	����	��� �
��
	���� �����
�
 ��	� 
����������


�	��� ��� ��������	�
� �� �������	�
�
��1�%) $�� �������� ���	�

	���	��� 
� 	�� ;�6/�/8* 
�
	�� ���
�
 �	 	
 ��
���
��	����	� �����	��� �������! 	����
�
�� �� � ����	�"��� �����
����� ���
����� 	
 �	
 
�	���� 
� ����	����� ��
���	��
��)�%)�%(  �

���������� ��
����� �������	�
�
� �����	��
�����	 
����������
���������
� ��� �� �����<�� 	
 ��������	�� �����<�� ��� ������
	�� ��"��
����	 
� ���	���� 	���� ��� 
�������

�"�� �����
�

��	�
�
� 8��� 
	����
 ��"� ���
�
	��	�� 	��	 	�� ;�6/�
/8* 	�����0�� ��� �� �
�� 	
 �����<� 
�
������ 
� 
�����
�������	 ����
��1�%)�%+ 2
��"��� ��� ���"�
�
�� ���
�	�� 
	����

��"� ���� ������ ��
�� 
� /8* ����
 ��	� �����
 
� ��

�"�
����	�
��
>’� ����� ���� ����	�
�� ��
 ���
������ �
����	�� 	
 �
���������� 
��	���  � ����	�
�� /8* 
�
	��
 	�������� ���
� �
�
��

 	��� %�� ����	�
��
� $��
� 
��������	� ��
 ���
�� � 	���

�
	���� 	
 ���
� 	��
 	����
�
�� 	
 �� �
�� �� 
����������
��
����� ��"��
����	�’��’%

-�	�"����	��# �-8� 	����
�
��� ����� ��	����	�
 	�������
	���
�
	
�
 ��	
 ���� ��#�� 	
 �����"� ��#�� �
�	�
� �� � �����

������ ��
 ���� ������ �
�� �� ��	 ����� ��
����
��% $��
� -8
	����
�
�� �� ;�6/ �
��� �� �� ����� 

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

�"� ����	�
�� ������’’�’1 - ��� ��
�����

	����
 ��"� ������� -8�/8* �� �
������� �����

�
�’)�’& ���
	���� ��"� ���� � ��� ���
�	
 
� �	
 �������	�
� �� 	�� 
	��� 
�

���������� �������	�
�
� $
 ������	� � 
����� ���� �
�	����� �� �
	��� ��
���	� 	�� ��

��	�
� 
� ;�6/ ����	�
��
 ��� 	��
��
���	 �����	�� �
��� ��"� 	
 �� 
����� �
�� 	
 ��� ��
������ �
��� 
��� �� � �����	��� ������ 	��� 	�� �����	�� 
�
� 	������ ������ ������ $��
 ���
�
�
 ��0�������	 �
��� 
���
�� �����"�� ���� ��#�� ������	
� ���"� 
�����
� ��� 	�� ��	�����
�
�����	�
�
 
� �� -8�/8* ��"��� ���� ��������� 
�	���<���
 � 	��
 �
�!� �� ���
�	�� 
� �� -8�/8* ���	�
�� �
� �����
�3������ 
���������� ������	�
� ��� �������� ��������	�
�
�
$�� ���	�
�� ��
"���� � ���0�� 

��	�
� 	
 	�� ��
���� 
�
�3����	�� 
�	������ 
���������� 
�����
 �� 	�� ������	 ��"��
��
���	 
� 
���������� ��
������ $��
 ��	�
� �
��� �� �#	�����
��� ���"��
���� �
�� �� 
���������� �����
�
 ��
����� ��� �
���
�� ��	����	�� ��	� ���� 
���������� ��
����� 	

�
 	
 
�	���

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

. �����"��� �#� ���� ��
�����) ���� �����
 �
� )����
����
* $�� ���� ��
���

�
 
�
�� �� *����� ����� ����� 	�� �
		
� ���

 ���	� ��	� ��
-8 ����	�
�� ����� ��
 �������	�� 
� � ��) �� 	���! 
��
	��	�
�
��� � 
	������ 
�#���
! ���������� ����	�
��� �������	�����
��
��

 �
��
��� �
�� �� ��	������ ��
����
� $�� �
����	�
-8�/8* ���� �
�	����� �� -8 ����	�
�� ������ � 
������ ���
� �
����	�"� 	
� ���	� ��	� 	�� �
�� �
� ��0��� 
����� ��5��	�
�

�
���� �� -8�/8* ���� �
� 
���������� ������	�
� ��� ��������	�
�4 ��� 
�����	�� ������� 
� 	�� �
�!�
� ��	� ���� ����	�
��� ���� ����
	��	�
�
>
��� ���
�	� ����

�
�� �����
� ��� ��#�� ������	 
�����	��
 
� 	�� -8�/8* ��"���> ��� 
	���	��� ��� � ��


�
��	�
� "��� 
� 	�� -8�/8* ����>
��� ��� �
�	�
�� �
"����	� ��� ������� 
�
	�� 
� 	�� /8* ���� �� � ?
#���� 
�
	���

�
�	+��
�	 ���,����+ ����*�
�*���-�
 ��
����

�

��"��#�������	��	��	������������������	��
����� ���	� ����� ��� �������	


%&’%

https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?fig=fig1&ref=pdf
https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?fig=fig1&ref=pdf
https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?fig=fig1&ref=pdf
https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?fig=fig1&ref=pdf
pubs.acs.org/ac?ref=pdf
https://doi.org/10.1021/acs.analchem.3c00150?urlappend=%3Fref%3DPDF&jav=VoR&rel=cite-as


��� ��
 ��
����� ��� �

������ �� -=@;� 8���
 A B��

$��� �*

���� =������ $�� ��


�
��	�
��� "��� 
� 	�� ���� �


�
�� �� *����� C�� ����� �
�
�
	�� 
� 	�� -8�/8* �����
��	� �$��= ��#��
� �� ����	�
��		��� ������	��� ����� 
� ’�� ��
C�B#� ��� � 
�����
�	�� ����
��
��� ������ $�� ����
��
���
����� ��
 ������ 	�
	�� =D$6E ���
� -
��� F��

 =
������
��� ��


�"�� �� ��9����	 

�"��	
� ����� �
�
�
	�� 
� *=1’
���
� ’8$8�� G?;�+�’ ���
� C����;	
� =��������� C
�" �(�
���
� -
��� F��

 =
������� ��� ��
	��� 	��� 
� ����
�
��
��� ����� ��	����� $��
� ���
� =���
��
 =
������� �


�
�� �� *����� %�� - ���
	�� 
����� ��
 ������� 	
 ����� �
��� 
� ’� �� ��	���� 	�� 	
� ������ 	�� 
#��� � $6���
�	��
	
� ���

 ���	� ��� �
		
� ���	�� $��  $6 ����� 
� 	��  $6
���

 �
"�� ��
 ��

 
�����
�	�� ��	� � ����
��
��� ������ ���
	�� 	
� ��� �
		
� ����
��
��� �����
 ���� �����
���	��
������ ���� 
	��� ������ �����
���	�
�� $�� �
����	�"�  $6
��
 �
����	�� 	
 	�� 
�
	�� ��
��� �� 
��"�� ��
	�� ��� �
��
	
����
����� ��#���� ����	�� ������	 �*E=� ��
 	���
�		����� 	
 	�� ���� �
� �
����	�
� ��	� � 
������"��
���
�
�	�
� �
���� $�� -8�/8* ���� �

����� ��� ���� ���	�����
�
�
	���	�
� ��� 
�
�� �� *����� C��
�����) �+���, �����* $�� -8�/8* 
�
	�� �?
#���

��� �
�	����� �
�� ���� ���	
� ����� �
�
�
	�� 
� 	�� -8�
/8* ����� � �
�� ����	�
��� �
�	�
� �
���� ��
	
�������		��
�
�	�
� 

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

��"��
��� �� F�����
�� -=@;� 8���
 A B��
 $��� =
��
�	�� ��
 
�
�� �� *����� C��� $�� -8�/8* ���� ��
 ��	 ��	

	�� �
�� �
�	�
� �
��� �
����� ����� �
�	����� 	�� ����	�
���
�
�	�
� �
���� C
�	���� ��
 	��� ������� 	
 ��0���� 	�� ��
���	
������	�
� ��� �

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

����� �
����	�
� �
��� �
 "
�	���� ���0������ ��� 	�����
��
���	 �
	�
� ��	� ������	�
�� ��� �#���	�
�� �� 
�	 �� 	��

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

���
 ��� �������������	�
� ���
> 	�� �
����������	�
� ���
 �

������ �
�� �
� 	�� 
�
��"�	�
� 
� ���������� ����
 ��� ��
���	
������	�
�� ��� 	�� �������������	�
� ���
 ��
� $�
����
  ���
�
 �
�� �
� ���� 
�
��"�	�
��  � ����	�
�� 	�� ����

�
�� 
�5��	
���
 ��
 ������
�� ��
� B�!
�  ��� ��� 	�� ������� ������
�
�� �� 	��
 �
�! �
�
�
	�� 
� � 
=86C ������ �=�’11��
2�����	
�� :������
�����
��* ;	���
�� ���	
��� ��� �

��
��� ���
�
� ���� ���

������
�� ��
� C��
����� =������� H�����	 �	�� =
� �����
���� ������ �
�� �
� ��
���� 	�� ����� C����
�� 
�� �) �C	� ���
	�� 
�����	��	 E���
��� *&( ���� ������
�� ��
� C�����
-������ �6�!"����� 6B� IC-�� $�� 2;G %+’ ����
 ����

�	����� ��
� 	�� -������� $��� =��	��� =
����	�
�
�8���

�
� J-� IC-�� 8
����� ;����K
 ������ �8;8��
��	�� �
"��� 
���� �*?C�� 	���
��� �	��������������	�	���
���	�� ����� ��� ��

���	� ��9���� 
����� �E?C� ����
������
�� ��
� F���
� =��� "������	� ��
 ��	������� �
��� �
�������L��
������ �
���� �����
	������ �

�� � �"�	�
����
8
������� E�
��
�� -�� ��������
 ���� �
�� �
 �����"��
��	�
�	 ���	��� �������	�
�� ��� ���
��<�� �/ � �(�% 8�
��� ��	�� ��
 �
�� �� ��� �#�������	
� ����� ��
 �������
�
��� � 8�����M ��	�� �������	�
� 
�
	���
��		 ��	����
�* $�� 2;G %+’ ����
 ���� ���	���� �� � ����

���	��� ������	
� �), =6%� 
�	���	�� ������	�� ’7 �=�� $��
��
�	� ������ �
� 	�� 2;G %+’ ���� �
�
�
	�� 
� 8;8
�
�	������ ��, *?C� ��� ��L�� ����������� ��� ��� ��L��

	���	
������ $�� ���� ����
 ���� ���	���� �"��� %�’ ���
 �
�
���� ��

��� �	 ��) ����
L�� ��� ��%� E��
� 	
 	��
�#�������	
� 	�� ����
 ���� ��


���	�� ��� ��
�
������ ��
���
� ��
�� ������� $�� ������ 
� ����
 ��� ���� "������	�
���� ���
���� �� � ���� �
��	��� ���	� ��77���%=� ��
	
��
:����� ��� �������L��
������ �
���� �����
	������ �

�� !�	�

�
���� �� =�����	���<�	�
� ��	� 
� 	�� ����	�
�� ���� 
� -� ?� ��� =� ��� E�#�� ���"��� 
����� 
�����	�
�
 ��	� ��#�� ������ ��� ��
������> ��� �
�	��	
�����
 
� 	�� ��0��� ������	
 
� ��9����	 ����
��
��� �����
> ��� ����� �
�	��	 �����
 
� / ��	��� E?C ��9��� ��� 8;8 �	 "���
�
 ������� /-$-
"
�	���
�

�
�	+��
�	 ���,����+ ����*�
�*���-�
 ��
����

�

��"��#�������	��	��	������������������	��
����� ���	� ����� ��� �������	


%&’.

https://pubs.acs.org/doi/suppl/10.1021/acs.analchem.3c00150/suppl_file/ac3c00150_si_001.pdf
https://pubs.acs.org/doi/suppl/10.1021/acs.analchem.3c00150/suppl_file/ac3c00150_si_001.pdf
https://pubs.acs.org/doi/suppl/10.1021/acs.analchem.3c00150/suppl_file/ac3c00150_si_001.pdf
https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?fig=fig2&ref=pdf
https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?fig=fig2&ref=pdf
https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?fig=fig2&ref=pdf
https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.analchem.3c00150?fig=fig2&ref=pdf
pubs.acs.org/ac?ref=pdf
https://doi.org/10.1021/acs.analchem.3c00150?urlappend=%3Fref%3DPDF&jav=VoR&rel=cite-as


��
�	����		 ��
���	����
 �
 ��� �����) ����* ?��
��
�#�������	�	�
� 
	��	��� �	 ��
 ����

��� 	
 
	��	 

�	���� 	

�
	����
� �
�������	�
� ��	� 	�� -8�/8* ���� ��������

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

� 	�� 
���	
�	�
 ��	�
� �� 

�	����� $���� 	�� 
����
�� 
��
��
 ��5��	�� ��	
 	�� ���� 	��
��� 	�� ��
����	�� ��5��	�
�
�
��� B�#	� �� �������� 	�� ���� 
�
���
�
� �
� 
����������


�	���� ����� 	�� ����
 ���� ����
	�� ��
� 	�� ���	��� ��
!
��	� 	���
��� -�	�� ���	������	�
� �	 ���� ��� �
� ) ���� 	��

������	��	 ��
 ���
"��� ��� 	�� ����
 ���� ��
�
������ �� �
�� 
� E?C� $���� �� �
��	�� 	�� ����
� ��� �� ��� 	

�
������ 1 �
����	��	�
�
 
� ���� 
�
���
�
�
 ���
����� 	
 	��
�#�������	�� ��0�������	
� ����� ���� ��)� ) � ��1� ��1� ��� )
� ��’ ����
L��� B�#	� �� ����� ����, �"L"� *&( 
�����	��	 	

	�� ���� 
�
���
�
� 

 	��	 	�� ����
 �
��� �
"� �
�� 
	���� ��
	�� -8�/8* ����� $���� �� ��� 	�� 
����� ��5��	�
� ��
����

� 

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

��
��� 	�� 
����� ��5��	�
� �
�	 

 	��	 	�� ����	�
��
 ��
���
	�� 
����� ��5��	�
� �
�	 ��� ����
������ ��
���	��
 ���
������	�	�� 	�� 
�

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

�����<� 	�� ���� "������	� 
�� ��� 
9������ $���� �� 
	��	��
������� 	�� ��	
��	�� ��	� �
� ���� 

�	���� �������� 
����������
��
���	 ������	�
��  � 	��
 
	���� �� �����	�� ���� 
����������
��
���	 ������	�
� �#�������	 �
�� 	��� 	���� 	���
�

. ���$���
��������� �
� ��
���	 �+���, ��/�	��,�
� �� ���

�����) �+���,* $
 ����� � ���	�
�� �
� 	�� �3����	 ���
�����	��
�����	 
���������� 
����� �������	�
� 	��	 ��	����	��
	�� ����	�
�
 
� 
���������� 

�	���� ��	� �������� ��	
��	��
��������	�
� 
� 	�� ���
��	�� "
���� ��
���	 ��� 
�	����
��	��	�
�� �� ��"��
��� �� -8�/8* 
�
	�� 	
 ��
"��� �


��	�
� �
� ������3������ 
���������� 

�	��� ��� �������
��	�
�� -
 
�
�� �� *����� �� 	�� -8�/8* ���� �
�
�
	�� 
�
	�
 �������� ���

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


���	� ��	� � 	��� ��� 	���
�
	
� �$*$����
�� ����	�
�� ������
��� 	�� ����� ���	� ��
  $6��
�	�� ���

 ��	� 
�����
��5��	�
� �
��
� $�� ����� ��� �
		
� ���	�
 ���� 
�����	��
�� � ��� 
����� �*����� ���� *
� 	�� �
		
� ��	�"� ����	�
��
������ �� ��
����� ����	 ��
��
 
� �������� ����
�
� �����
������
�� 	�� 
���� 
� 	�� 
"����� ����� ��� ������� 	�� ������

� 
����� ����
 ��
 
�
�� �� *����� ���� ��	� &1 �
� 
�����

��� &1 �
���� 
�����
� � 	
	�� 
� %&�’&( ����	�
��
 �
��� ��
�
�	�
���� ����������	��� -��
����� 	
 	�� ��0�������	
 
�
	�� ��
���	 ������	�
� ��	�
� ��� "
����� �� ������ �
�� ’
	���
 
� ����	�
�� ��
���
� ����� ���� � 
�<� 
� �%) �� �
�

0���� ����	�
��
 ��� 	�
 
�<�
 
� �%) ��� %)� �� �
�
��#��
��� ����	�
��
 ����	
 -� ?� ��� = �� *����� �� ��� $����
C��� ;��� ��#�� �
�	����� � $*$ ��� ������	
�� �
����� �
�$�= ������	� ��� 	�� ;�6/ ����	�
��
 �
��� �� ������� ���
��
������� �� �
� ��� �
���� 
������� �*����� ���� $��

�����
	 ����	�
�� ��
��� �� 	��
 �
�! ��
 ��
��� �%) � �%)
��%� ���� �� �
�� � 
����� 
� ’� �� �
� 	�� ���� 	��
������	�� 
����� ��
���	 ��	� � ������� "
���� 
� ��
�	 )��
�� �
��� ���	 	�� "
���� ��0�������	
 �
� 
���������� ��
���	
��������	�
�� ?�
�� 
� 	�� ���� �
� 	�� ������	�
� 
� 
������
���� ��
���	
� �� ��
����� 	�� ����	�
�� ����������	 
� 	��
��#�� ����	�
��
 ��	� ��9����	 
����
 ��� 
�<�
 ���
����� 	

	���� ����	�
��� ����
4 ���� �
������ ���� ��
���	 	���
���� ���

���������� ��
���	 ������	�
�� ������ �
����� �� -8�/8*

�
	�� �
� 	�� �������	�
� 
� 
����� ����
 �*����� ����
2�#��
��� ����	�
��
 ���� ������ �
�� �
� 
	���� ����


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

����� �
�
�
	�� 
� � 
��
	��	� ��	� �� ��	�"� ����	�
��
������ ����� 	�� �����  $6 ���

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

-
 
	�	�� ��
"�� �� ������ ��	�
����� 	�� �
�� �
��
���	


� 	�� -8�/8*� $
 �
�� 	�� ��
�� 
�
	��� �� ��

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


�
�	�
���� ����	����#���� $�� �
�	�
� �
��� ��
 �
����	�� 	

	�� -8�/8* ���� 	��
��� �� *E=�  � ����	�
�� �� ��


��	����	�� � ���������� 
� "��� ����

�
��� 
�	���� �������

�
	�� ��
"� 	�� -8�/8* ���� 	
 ���
� �
� �����	���
�
��	
���� ��� ������� 
� 	�� �#�������	�� ��
��

� ��
��
����� 	�� 

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

 ���	��� ��� �����	��� �
�	�
� 
� 	��
�#�������	�� ��
��

 �*����� ���� ?�
�� 
� 	�� -8�/8*
����� 	�� �
���
�
����� ���"� �
���� �
�� �������� ��
������
���	 ���	�
��� ��� 
�	���� ��	��	�
� �
���� ��"� ��

 ����
��"��
��� ��� ��	����	��� ����� �� ���� 	�� ?
#����
�
�!
	�	�
�� �
 
�
�� �� *�����
 �� ��� C��
�����) �+���, �����
����0����
 ��� ��
�	����		

��
���	����
* $
 �����"� 
	���� ��������	�
� 
� 	�� �����
�
�	������ ��0��� 
�����
 
� 	�� -8�/8* ����� 
��� �
 ��0���
��
	����	�
�� ��
���	 ������	�
�� ��� ��
���	 �
"����	� ��
��� 	
 
�	���<� ��� 
����	 	�� ����"��	 ������	��
 	��	 �9��	��
��
���	 �
"����	� E��"�
�
 
	����
 ��"� 
�
�� 	��	 	�� �����
���"� 
�0����� 
� 	�� -8 ����
 �
�� �� 
�� 
	��� ��
 
������
	
 � 
	������ ��	������ ��
����� $�� 
����� 
� 	�� C=-B 
�����
������ ����
���� 
� 	�� �
� 
����	�
�� ��� 	�� �������� 
� 	��
/-$- 
����� 
�	 	�� �
���� 
������ 6�� ���"�
�
 ��
�����

�
��� 	��	 ���� 	�� C=-B ����
� ��
 
�	 	
 ��� �
 ���
/-$- ��
 
�	 	
 ��� �
� 	�� 
9�
�	 ��
 �� �
� ��� 	�� �����
�
��	� 
� 	�� ����� ��
 �&� �
� -	 	�� 
��� 	���� �
������ ��	�
	�� 
�����	�
� ��	�� ���� � /�	� ��
 1� J ��� � C��� ��
 )� J�
�������� ��� ��
�������� 
� 	�� ��#�� ���� 
�����	��� ��� 	��
����
� 
� 	�� ��#���
� ��
 
�3����	�� 
�	������ ��	����� 	��
���"��� ����
 �*����� %���

-�	�� 	�� ���"��� ������	��
 ���� ��	�������� �
� 	�� ����
��������� ������	��
 
��� �
 	�� ����
��
��� ����� 
� 	��
����� 	�� ��� ��	���� 	�� 	
� ��� �
		
� ���	�
� ��� 	��
����	�� ��
���	��
 
� 	�� ��
���	 �	
��� ������ 	�� ���� ���	
�

	��	 �9��	�� 	�� �
"����	 
� 	�� ��
���	� ���� 	��
������	���
	�� 
�<� 
� 	�� ��
���	 ��
 ������� 	
 	�� ���
��	��

� �"�� ���
��	�� ��"��� 	�� ����
��
���	 ��
���	��
 ��������
��� 	�� 
�<� �9��	 
� 	�� ����
��
���	 
�������� -
 	�� 
�<� 
�
	�� ����
��
���	
 ������
��� 	�� 
������ ���� 	
 "
���� ��	�

������
��� ����� 	�� ����
��
���	
 �#����	�� 
������ �9��	

��	� ������
��� 
������ 
������ ����� $�� 
�<� �9��	 ����	�
��

���
 �
� 	�� "���
�
 �
���
 ��� ���	��� 
�<�
 ���� �
	 �0����
���� 	�� ���	��� 
�<� ������
��� 	�� �
�� �
��� ������
��
��
	�� 	��� 	�� ����
�
� �
���� ��� 	�� ����
�
� �
��� ��������
	�� �9��	 
� 	�� �
�� �
��� ��� ������ 	�� �
�����	 �
��� �
�
��
���	 �
"����	� *
� 	�� ����
��	���
���� ��
���	
� 
������
	��
�
� �
����	�� ��
�� 	�� 	���� ����
�
� �
���
�
=
������ 	
 	�� "�� ��� ����
 ��� ����	�

	�	�� �
���
�
�������� 	�� 
������ 	��
�
� 	
 ���"� 	�� ����
��
���	
 ��
 	��
��
��
	 	
 ��������	� $�� ���

���� D
���K
 �0��	�
� ��
 
�
��
�� 	�� C���
�	���  ��
���	�
�� ��
 �
�� 	
 ��
����� 	��
��		��� ������	���
	��
 
� 	�� 

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

 ��

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

��� 	�����

�
�	+��
�	 ���,����+ ����*�
�*���-�
 ��
����

�

��"��#�������	��	��	������������������	��
����� ���	� ����� ��� �������	


%&’1

https://pubs.acs.org/doi/suppl/10.1021/acs.analchem.3c00150/suppl_file/ac3c00150_si_001.pdf
https://pubs.acs.org/doi/suppl/10.1021/acs.analchem.3c00150/suppl_file/ac3c00150_si_001.pdf
https://pubs.acs.org/doi/suppl/10.1021/acs.analchem.3c00150/suppl_file/ac3c00150_si_001.pdf
https://pubs.acs.org/doi/suppl/10.1021/acs.analchem.3c00150/suppl_file/ac3c00150_si_001.pdf
pubs.acs.org/ac?ref=pdf
https://doi.org/10.1021/acs.analchem.3c00150?urlappend=%3Fref%3DPDF&jav=VoR&rel=cite-as


���
� ��	�������  � ����	�
�� ���
����� 	
 	�� D
�����������
�
����� ��
 
�
�� �� 	�� C���
�	���  ��
���	�
��� 	��
����	�
�
��� ��	���� 	�� ��
���0��� ��	������ ���

��� ��9���
���� ��� 	�� 
������ 	��
�
� ��
 
�
��"��� $�����
��� 	��
��
"�����	�
��� 	�
 �0��	�
�
 �
�
	�	�	�� 	�� ��������	��
�0��	�
� 
� 	�� 
������ 	��
�
� ���"�� $�����
��� 	�� ��	�
� 
�
�������� 	�� ��
���	K
 
������ 	��
�
� ��
 ��
�� 
� 	��
������	�
� ��	�
� ��� �
�!��� ���������� ���� �������� 	��
/8* 	����
�
��� �� ������ �
�� 	�
 ��	�
�
 �
� ������ 	��

������ ������	
 	
 	�� ����
��
���	 ��� 
������ �
�����	�
��
C������ �
�����	�
� ������ �����
 	
 	�� 
������ 	���	���	 
�
	�� ���� 
��
	��	� ��	����� 	
 ������ 	�� 
������ 	��
�
��
�
����� � �������	 �� �
������� 	�� ��		��� 
� 	�� 

���

������� ?�
�� 
� 	�� ��
"� ���������
� �� 	�
	�� 	�� �
�	��	
�����
 
� 	�� ��0��� ������	
 
� ��9����	 ����
��
��� �
�	���
�
����� �� �
��� ��"
�"� 
���������� 

�	��� ��� ��������	�
�
	�
	
� $�� ��0��� ������	
 �������� / ��	��� E?C� 
���������
����� �8;8�� 
������
�	������ ����� �8;8 N *?C�� ���
������
�	������ 

��	�
�
 ������� �
 
�
�� �� *����� %�� $��
����
��
��� �
�	��� ��
 ��
�� 
� 	�� ���"�
�
 ��
�����
�
����	�
� ��� ��	���	��� ��
����� ��� ������ �
�
�
	�� 
�
$��
� ��� =D$6E� 	�
 �
��
��� �
�� ����
��
���
�
�	���
 �
� ;�6/� *
� =D$6E� �� 	�
	�� =D$6E ��


�"��
�� �
�� ��9����	 

�"��	
� �� �
�� ��) �� 
� ��
���	
 �
� 	��
	�
	 ��
���	
� ��� 	�� 	�
	 ��
��	
 
�
��� 	��	 	�� �
�	��	 �����

� $��
� �
� "���
�
 ��0��� ������	
 ��
 ������ 	��� 	��	 
�

	��� ����
��
��� �
�	���
� C����������� 	�� �
�	��	 ����� 
�
	�� ��0�����
�	������ ����
 
� 	�� 
������ 
� $��
� ��
 ����
������ 	��� 	��	 
� 	�� 
	��� ����
��
��� �
�	���
� ����� ��
	�
	�� �� 	�� �
��
���� �#�������	
� $�� ����
��
��� �
�	���


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

�� 
� 	��

$��
� ������ ��� �� �
�� 
��� �
�	��� 	
 �
���� 	��
����
��
��� �
�	���
�

�� ��

 	�
	�� 	�� �
�	��	 ����� ������
 
� ��9����	
����	�
��� ����
�
 ����� 	�� ��	�
� 
� ���"��� 
�����
 �*�����
%����� �� 
����	�� 	���� �
��
��� �
�� ������	
� / ��	���
E?C� ��� 8;8� �
� 	�
	���� ����� 	�� 	�
	 "
���� ��
 ��
�	
��) ��� $�� ������	
 ���� ������ �� � 
����
�� 
�� ������� ���
� 	���
	�� ���
� ��
�� ��
 ��
��	�� ��	
 	�� ��
���	 �
 �
��
������ ����	�
��� $�� ���	��� �
�	��	 �����
 ���� ��� ��
���
�7��� ��� 	�� �
�	��	 �����
 ������
�� ��	� ������
��� /-$-
"
�	���� �� ���	��� �
������ 	�� 	���� ����
�
� -� ?� ��� =�
���� 	�� 
��� /-$- "
�	��� ��
 �������� 	�� �
�	��	 �����

� 	�� ������ ����	�
�� �
���
�
����� 	
 ����
� = ��
 	��

�����
	� ��� 	�� �
�	�
� �
��� 
� 	�� ��
���	 ��
 
	�
�����
$��
 ����
���
� �


���� 
������� �����
� 	�� �9��	 
� 	��
���� ������
 �� 	�� ����� ����	�
�� ��
 �
�� 
�"�
�
� �����
��
�
	�� 	�� ������ 
������ 	��
�
� 
� 	�� ����� ����	�
���

$�� 
	�����	� 
� ��
���	 �
"����	 ��� ������	�
� ��
 	��
������� ������	
� �
� �"����	��� 	�� ����
������ 
� 	�� -8�
/8* ����� $�� �
"����	 
	�����	� ��� ������	�
� ����
���	�

� 	�� ��
���	
 ��"����� 	�� ��9������ ��	���� 	�� 
0���� ���
��#��
� ����	�
��
� *��
	� �� ����
���� � 	�
	 
� 	��
����
���	� 
� 
����� ��
���	 ������	�
�� ����� �� 
����	��
�
��
��� �
�� ��
�
����� 

�"��	
 �
 	�
	 
�����
� ���������
/ ��	��� E?C� ��� 8;8� �� �����	�� 	�� ��
���	 ������	�
�
	�
	 %� 	���
 �� ����
 - ��� ?� 	��
��� 	�� ��
���	 ��	
��	��
������	�
� ��� ���
"��� ��	�� -
 
�
�� �� *����� ’���� 	��
��#��
��� ����	�
��
 ������	�� ��
���	
 ��	� ��		�� ����
���	�
	��� 	�� 
0���� ����	�
��
� ����� ������	�� 	��	 	�� ��#��
���
����	�
�� ��� � ��		�� ��
���	 ��
	����	�
� ����	�
�� C��
���
�� ����
���� � 	�
	 
� 	�� �
"����	 
	�����	�� ��� 
�0������

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

�
���� �� 8
"����	 ��� ������	�
� 
	�����	� 
� 	�� ��
���	 ��	� 
0���� ��� ��#��
� ����	�
��
4 ��� ��
���	 ������	�
� ����
���	� 
� 
0����
����	�
��
 ��� ��� ��
���	 ������	�
� ����
���	� 
� 	�� ��#��
� ����	�
��
� ��� *
� 	�� 
	�����	� 	�
	 
� 
����� ��
���	 �
"����	� 	�� ��
���	
�
�	���
�
�� ������
��	�� 
� � ������ 
� ( ����	�
��
� ��� C	�����	� 	�
	 �
� 	�� ������	�
� 
� ’% 
����� ��
���	
 �
��� 	�� 
���	
�	�
 ��	�
��

�
�	+��
�	 ���,����+ ����*�
�*���-�
 ��
����

�

��"��#�������	��	��	������������������	��
����� ���	� ����� ��� �������	


%&’&



������� ��	� ���!�� �� 	�� ����	 ����	�
��
� -
 
�
�� �� *�����
’�� 
����� ��
���	
 �
"��� ��
�� 	�� 
0���� ����	�
��
 ���

��������	 
	�����	� ��"��	���
 
"�� 	�� ��#��
��� ����	�
��
�
������	��� 	��	 	�� 
0���� ����	�
��
 �#����	�� ��		�� �
���	���
�
"����	 
	�����	� 
� 	�� ��
���	
� $��
� �
� 	�� 	���
�
�
���	�
� ��� ��
	����	�
� 
� 	�� ��
���	
� �� ������� ����
�

? ��� = ��
 
�
�� �� 8
"�� C��� ��� �
� 
����������
������	�
�� �� ������� ����
� -�

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

 �
������	�� 	��	 �� ������ 	
 "������ -��
����� 	
 	�� ����
 
�
	�� 
��
�0���	 ���� �#�������	
� �� ����� ��
	��� 	�
	 ������	
��
�� 
� 	�� ��
"� 	�
	 ������	
� ������� 	�� 8;8 ��	�

���� O��	� ����, *&( 
�����	��	� 8;8 N *?C �*&(�P�
E��"�
�
 
	����
 ��"� 
�
�� 	��	 � ���	��� ��
��	 
� 	��

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

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

� 	�� 
���	
�	�
 ��	�
� 	
 ������	� � 
����� ��
���	 ��
����
� -� ����� 	�� ���� ������	�� ��
���	 �
�
�
	�� 
� 
��
��
���	 �
�	�
���� �� 	�
 ����	�
��
� ��� 	�� "
���� 
� ����

��
���	 ��
 ��
�	 � ��� $��
 
���	
�	�
 ��	�
� �
���
�3����	�� ��� 0���!�� ��"��� � ����� ��
���	 ��	
 ���	���� 	���
��
���	
 	
 �
�� � ��������� �������� ��
���	 ��	��#� ����� ��

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

�	���� �� �
����	�� ’% ��
���	
������	�
� 	�
	
 �
� ���� 

�"��	 	��
��� 	�� �������	��
��	
��	�� ��
���	 ������	�
�� ��� �� 	�
	�� ���� ������	 �
��
	��� ’ 	���
� $�� 	�
	 ��
��	
 ��� 
�
�� �� *����� ’�� �����
������	�� 	��	 	�� ��
������	� 
� ������	��� ’% ��
���	
 ��
"�
	�� 

�"��	
 ��
 ����	�� 	��� (%,� 8
�� 	��� %& �9��	�"�

����� ��
���	
 �
��� �� 
�	����� �	 � 	���� ��� ��
�� 	��
��
	�� ��
������	� 
� 
����� ��
���	 ������	�
� 
� E?C ��
 ��

� 	

���,� �����	��� 	�� ���� 
	�����	� 
� 
����� ��
���	 ������	�
��
 � ����	�
�� 	��
 ��
"�� 	��	 	�� ��

�� 
���	
�	�
 ��
���	
������	�
� ��	� ��
 �9��	�"��
��
�	����		 2�
������
 �
� ��
���	����
 �
 ��� ���

��) ����* 6��� �� ����	���� 	�� ����
��
��� �
�	��� ���


�"��	� �� ��� 	
 ��	������ ��� 
�	���<� 	�� �
���	�
�
 �
�

���������� ��
���	 ������	�
�� $
 ������	� �����
�
 ��
���	

�� � 
�
�	 	���� �� ��

� 	�� 
���	
�	�
 ��
���	 ������	�
�

�
���� �� C���������� ��
���	 ������	�
� 
� 	�� -8�/8* ����4 ��� 
�����	�� ������� 
� 	�� ��
���	
 ������	�
� ��	� 
� 	�� 
���	
�	�
 ��	�
�>
��� 
�����
�
	
 
� ���� 
	�� 
� 	�� ’% ��
���	 ������	�
� ��
��

 ��� ��
��
����� ����

�
��� �����
 
� 	�� ��
���	
 ��	� ����
> ��� ��
������	� 
�
������	��� 
���������� ��
���	
 �	 ��9����	 �
����	��	�
�
 
� 	�� ���� ������	> ��� ��� ��
������	� 
� ������	��� 
���������� ��
���	
 �� �"�
�#�������	
�

�
�	+��
�	 ���,����+ ����*�
�*���-�
 ��
����

�

��"��#�������	��	��	������������������	��
����� ���	� ����� ��� �������	


%&3’



��	�
�� �
 
�
�� �� *����� 1�� $��
 ��
���	 ������	�
�
��	�
� ������� �#�
���	��� ��
�	� �� 	�� ������ 
�
����"����� ��
���	
� =
������ 	
 	�� 
���������� ��
���	
������	�
� ��	�
� �� 	����	�
��� ����
�������
� 	��
 
������
���� ��
���	 ������	�
� ��	�
� 
� 	�� -8�/8* ���� ��
 �
	
����	�� �� ���
���� ����
�������
 ��� 
	���	���
� ����� ���	���
��
	���	�� 	�� �
"����	 ��	� ��� "
���� 
� ��
���	
�
8
��
"��� ���� 
���������� ��
���	 ������	�� �
��� �� �

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

���������� ��
���	 �
��� �� ����"������� ��������	�� 	��
���
	�� ;�6/ ����	�
���  � ����	�
�� 	�� �����
� �
�	�
� 
�
��
���	 "
���� �
��� �� �����"�� 	��
��� 	�� ;�6/
����	�
��� $�����
��� 	��
 -8�/8* 
�
	�����
�� 
���	
�	�

��
���	 ������	�
� ��	�
� ��
 �
�� �3����	 ��� ��#���� 	���
	�� 	����	�
��� ��
���	 ������	�
� ��	�
�� -������� 	��
 
���
	
�	�
 ��	
��	�� ��
���	 ������	�
� ����
���� �� 
����

�����
�����"�� 	�� ��	
��	�� ������	�
� 
� ’% ��
���	
 ��
� 	�� �����
�
�	������ 
�
���
�
� �� ����
� -� $�� ������	�
� 
� � 
�����
��
���	 	
 ’% ��
���	
 	

! ( 
 ��	�� ) 
	��
 �
�
�
	��� 
�

���		��� 
����	�
�
� �
 
�
�� �� *����� 1� ��� 8
"�� C%� ��
	��� ����	���� 	�� ��
���	
 �
�	������ 
����� ����
 ��
� 	��
��
��
����� ����

�
��� �����
� $�� ��
��
����� ����
�

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

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

�������������
�� 
����	�
�
 �
��� �� ����
����� �
 
�
�� ��
8
"�� C’�  � � 
�	��	�
� ����� 	�� ���� 
����� ��
 ����	�"���
���� ��� �����
�
� �� �
��� ��

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

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

����
	 �����"��

$
 �3����	�� 
�	��� ��
���	
 �
�	������ � 
����� ����� 	��
���	��� �
����	��	�
� 
� 	�� ����
 ��
 ��

 �
�
������ ��
���
�	��	 ������	��� $�����
��� �� 	�
	�� ���� 
�
���
�
�

��	� �
�� �
����	��	�
� �������	
 ��� �
������ 	���� �9��	�"�
��
���	 ������	�
� ��
������	� ��� 	�� ��
������	� 	��	 	��
������	�� ��
���	
 �
�	����� 
���������� ��
���	
� ��� 	��
��
��	
 ��� 
�
�� �� *����� 1�� �� 
�
��"�� 	��	 	�� �9��	�"�
������	�
� ��
������	� 
� 	�� ��
���	
 ��
 ��

� 	
 ���,�
��
"��� 	��	 	�� ��
���	 ������	�
� ��	� ��� ���"���

������	��
 ���� 
	���� ��� ������	�� ���� 	�� ����
�
����	��	�
� ��
 ������� ��
� ��) 	
 ��1 ����
L��� 	��
��
������	� 
� 
�	������ � 
����� ��
���	 �
�	������ � 
����� ����
������
�� ��
� ’�� 	
 1’�’,� -
 	�� ���� ���
�	� �
�	����� 	

������
� 	
 ) � ��’ ����
L��� 	�� ��
������	� 	��	 	�� ��
���	
�
�	����� � 
����� ���� ������
��� $�����
��� �� 	��
�#�������	�� ��
��	
� �� �
�� ��1 ����
L�� �
 	�� 
�	���<��
���� �
����	��	�
� �
� 
���������� ������	�
� �� 	�� �
��
����
�#�������	
� C��
�0���	��� �� 
����	�� 	�� 2;G %+’ ����

�
���
�
� ��	� � �
����	��	�
� 
� ��1 ����
L��� I���� 	��
�
���	�
�
 	��	 	�� ���"��� 
����� � C��� ��
 1� J� � /�	� ��
 ’�
J� 	�� �
����� 	��� ��
 ��� �
� ��� 	�� ����� 	��� ��
 ����
�
� 	�� 
���	
�	�
 ��	
��	�� ��	� ��
 �������� $�� ������	�
�

� ’% ��
���	
 ��
 ����
���� 	
 
�	��� ��
���	
 �
�	������

����� ����
� ��� �� 
�	����� 	�� ��
��	
 
�
�� �� *�����
 1�
��� C% �� �����	��� 	�� �#�������	 ) 	���
� �� �
��� 	��	 	��
�"����� ��
������	� 
� 
����

����� ������	��� ’% 
����� ��
���	

��
 +(�(,� ����� ��� � ���� 
����

 ��	� ��� �
��� ���	 	��
����
 
� 
���������� ��
���	 ������	�
�� $�� ��
������	� 
�
�
�	������ 
���������� ��
���	
 ��
 %+�7,� ����� �#������ 	��
��
������	� 
� 
�	������ 
���������� ��
���	
 �� 

�� 	����	�
���
����
������ 
�
	��
 ��� �
��� ���	 	�� ����
 
� �#�
	���

���������� ��
������

-�	�� ���
�
	��	��� 	��	 
���������� ��
���	
 �
��� ��
������	�� ��� ��������	�� �
��� -8�/8* ����
� �� ��


��"�
	���	�� 	�� �9��	
 
� -8�/8* 
� ���� "������	�� ��� 	��
��
��	
 ��� 
�
�� �� *����� C’� �� �
�� 	�� ����	�
��
 	
 ���"�

�� 
����� ��
���	� ��� 	�� "
���� 
� � 
����� ��
���	 ��
 % ���

� 	�� ���� 
� % � % ����	�
��
� �� ��
"�� 	��	 	�� ����

��������	�� �� 	�� /8* ���� 
	��� ��� �

� ���� "������	�
	��
��� ��"��� ���� 	����� ���� $�� ��
"� 
	����
 ��
"�� 	��	

�� -8�/8* ���� �
��� ������	� ��
���	
 �
�	������ 
�����
����
 ��	� ���� �3������ ��� ���� 	��
�����	� ��� 	�� 
�
	��
��� �

� ��
�
���	�����	�� $
 ���	��� "����� 	��	 
�� -8�
/8* ���� �
��� �� ��		�� ������� 	
 
���������� ��
������ ��
����
���� � %� � 
������ ���	��� 	�
	 
� 	�� 
����������
��
���	
 
�	����� �� 

�	���� *��
	� �� ���!�� 
�	 	�� ��
���	

�
�	������ 
����� ����
 	��
��� ����� ���
���	�
� ��� �
"��
	��� 	
 	�� ���� ���	��� ���� 	
 �
�� � 
���������� ��
���	 ������
�
 
�
�� �� *����� )�� �� 	��� ������ 	�� ��	��� ���� 
�
	��
�� � ���� ������	
�� ��� ��	�� %� �� �� �
��� 	��	 % ��
���	


�
��� 
��������	 ���� �#���
�
�� �
 
�
�� �� *����� )�� $��
��
"� ��
��	
 ��
"�� 	��	 
�� -8�/8* 
�
	�� �
���

�
���� �� F�����	�
� 
� 	�� 
���������� ��
���	 ����� ��� � 
����� ���� ���	���� 
� 	�� -8�/8*4 ��� 
"����� ��� ���!����� ����

�
�� ��
	
 
� 	��

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

�
�	+��
�	 ���,����+ ����*�
�*���-�
 ��
����

�

��"��#�������	��	��	������������������	��
����� ���	� ����� ��� �������	


%&33



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

�	��� ��
��


��� �#���
�
� 
� 
�� �����

. �"��$��" #
B
�����
� 	�� �#�
	��� 
���������� 

�	��� ��� �����
�

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

�	����� �����	��� ��� ��
�
	�� 	����
�
���
� $�� 
�
	��
 	��	
��� �����<� 
���������� 

�	��� ��� ��������	�
� ������ �������
�
� ��	
��	��� ����
���� ����
������
� ����
��
���	 ����
�
������
� ��
	
����	��� 	���<��
� ��� 
	��� 
�
	��
� *
� 	��
�
	����
�
���
� �� ���� 	�� 	���� �
� �
�����	�"� �����
�
� �


�
�� �� $���� ��  	 ��� �� 
��� ������� ��
� 	�� 	���� 	��	


��� 
�	���� 	���<��
 ��� /8* 	����
�
�� ��� �����<� 	��
��
�� ��
��

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

�	� �����
�
� 2
��"��� �
������ ��	� 
�	���� 	���<��
� /8*
�
�
 �
	 ��"� �
����# ��� �#���
�"� 
�	���� 
�
	��
� ���
�#�
	��� 
�	���� �
��
���	
 ���� �
	 ����	 	�� 	��
�����	 
�

����� ����
 	��	 ��� �� ��������	�� �� ��������� -	 	�� 
���
	���� �	 �
 ��3���	 	
 �����<� 	�� ����"��	 ��
��

�
 
� 
����������
�
������� ��	��	�
�� 
��� �
 ���� ��
�
� 
�0������� �������
��������� ������� ���� ��������	�
�� ��� 
	��� ��
������
� 
�
	�� 
�	���� 	���<�� 
�
	��� 2
��"��� �	 �
 �����"���� 
� 	��
/8* 
�
	��� 6� 	�� 
	��� ����� 	�� /8* ���� ��
 �

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

$�� -8�/8* 	��	 �� ��"��
��� �� 	��
 �
�! �
��� 
�������
	�� 
���������� ��0��
�	�
� ��
��

� �����<��� 	�� �����
	��
�����	 �������� ��������	�
� 
� ���
��	�� 
� �"�� ���
��	��

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

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

������
�����

���� ����	�
��� �
��
� ���	��� 
���������� 	�� �#����
����	�� 
	��
 �
� 
���������� 

�	���� $�� -8�/8* 	����
�
��
���	�
�� �
��� �����<� �����	��
�����	 
���������� 

�	��� ���
	�� ���� ��������	�
� 
� 
����� ����
 
� � 	�
������
�
���
����� ��
�� 
� 	�� ;�6/ ��������� �����
� ���� 
� 
��
;�6/ ����	�
��
 �
��� �� ����������	�� ��������	���  �
����	�
�� 
�� -8�/8* 	����
�
�� ���	�
�� ��9���� ��
� 	��
��

�"� /8* 	����
�
�� ���	�
��� �
 �#�
	��� ��

�"� /8*
���	�
��
 ��"� 
�
�� 	
 �� ����	�� �� �������� ���
�������	����� ��
��

�
� -	 ���
��	� 	�� ��#���� ������

� �
�	�
� ����	�
��
 ��
 �
	 �
�� 	��� %�� ��� ��
 ����	��
�� 	�� 
���� �
� 	�� ����������	 
� ����	�
��
 ��� ����
� /��
	
 ����	�	�
�
� �	 ��
 �
	 ��
� 	
 �����"� � ���������� ��	��#
����	�
�� ����������	� 	�
��� �� �
��� 
���
�	 %&�’&(
����	�
��
 
� 	�� -8�/8* 	����
�
�� ���	�
��� 8
�� 	���
���� 
����� ����
 �
��� �� ��
��

�� �� �������� 
� � 
����� ����
���� ��� 	�� ����	�
��
 ���� ��	�
����� �	���<��� -	 	�� 
���

	���� �� ��

 ��
"�� 	��	 	�� -8�/8* 
�
	�� ��� �

�
��
�
���	�����	� ��� �
��� �����<� 
������ ���� ���	����
*��	����
��� 	�� -8�/8* 
�
	�� �
��� �� ��
��� �
������
��	� 
�	���� ��	��	�
�� �����	�� �		���	�
�� ��� 	������	���
�
�	�
� �
����
� *���	�
�
 
��� �
 ���	��� ��� �
�������
��	��	�
� ��
�� 
� 
����� ����
 �
��� �"�� �� �#������ ���
��	����	�� �� 	�� ��	����  � 	�� ������	 ��
����� �� 	�� ����
 
�
��	��
�� ��
�
"���� ���� ���� ��"��
����	� ���� 	������
��"��
����	� 
��	��	�� ��
�
��� 
����� ���� ���
���
� ���
��
	�
���
� 	�� �3����	 ��0��
�	�
� ��� ���
��"������	� 
�

����� ����
 ��� 	�� ���� ���

� ����� ���"��	
 	�� �����
��"��
����	 
� 	��
� 	����
�
���
� -�	��
�� ��
�
"���� �
�
�#������ ����
 	
 
����� 
�	 	�
�
���
 
� �9��	�"� 
����������

�����
� 	��� ����
�� �
�
��
��� ���	��� ��� 
��������� ���
������ 
����	 	�� �
�
��
��� ���� 	��	 ��� �3����	�� 
����	� 	��
��
���� ��	��
��� C��� � 
�������� ��
��

 ��������� ��0����

%�’ �
�	�
� $��
��� 	�� ���	�
�� �� ��� ��"��
����� 	��
	��� �� 	�� 
�������� ��� ���	�"�	�
� ��
��

 ���� ��

��������	�� 
�
�	����� -	 	�� 
��� 	���� �
������ ��	� 	��

������"��
��� 
�	���� ��	��	�
� �
���� �
� �����	��� �������
	���<�	�
�� �	 �
 �#���	�� 	��	 	�� ��	��� ��
��

 ��� �� �
�� ��
��

 	��� � �
�	�� *���� ��	� 	�� ���� �
� �����	��
�����	

���������� 

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

�
 ��
����	�� ���� ��
�
�� ����"�� ��
� 
���������� ��
������ -8�/8*
��� �� � "��� ��
��
��� 	����
�
��� -	 	�� 
��� 	���� 	��
�
�� ���	 
� 	�� -8�/8* ���� �
 	�� $*$ ���!����� �
�� ��
	��
 ������ ����� �
 ��
����� �� 	�� )�)	� ������	�
�
��
���	�
� ���� 
� 	�� ��
���� ���!����� ���	
��� $�����
���
�� 	�� �
�	�#	 
� 
��� � ���!����� 
"��������	�� 	�� �

	 
� 
��
���� ��
� 	�� �
��
���	 $*$ 
��
	��	� �
 ������� C��
��� ��
���!��� ����� �� ����� ��	
 �
#�
 �� 
�� ���
��	
���
� ��� 	��
�

	 ����� 
� ���� ����� ��� �� �
�	�
���� ��	��� %�� IC/�
$��
 �

	 �
 ��������� �����	���� 	
 ���
��	
���
 �
� 
����������
��
����� �#�������	
 �����
� �	 
�"�
 ������	 �

	
 ���
�#���
�"� ���
� �

	
� �� ��	�����	� 	��	 	�� 	����
�
��
��	�
����� �� 	��
 �
�!� ��� ��	� 	�� 
��
�0���	 �
�	���
�

����
"����	 ��� ���������	 
� ��	����� ����	�
��� �
����
�
-8�/8*� �
��� 
��"� �
 � �
������ 
���������� 
�����
��
��

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

���������� ��
������ $��
 �
��� ���
� 	��
 ���	�
�� 	����
�
��
	
 �#	��� 	
 ���� ��
����� ����
 
��� �
 	�� ��
�
����� 
������

��� �����
	���

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

��	�
� ����	��
��
���	 ������	�
� ��	� 	�
 ����	�
��
 �
� 
�� ��
���	 ��	
�����	�� ��
��� ��� ���� $��
 ���
��� �
 	
 ������	� 
������
���� 
�����
 ��	�
�	 ��� �����������	�� ����

	���	���
 
�

������ �
�����	�
�
� -������	�
� ���
�
	��	�
� �������

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

���������� ���	������ $�� ��
��	
 ������	�� 	��	 ��	� 	�� ����

� -8�;�6/� 
���������������	�� ��
����� �
��� 
	�� ��	
 �
����� ��	
��	�� ��� 
������ �������
��������� ����

. ��� �"���� � #��#�
*�! ��������
� "
���,����

$�� C���
�	���  ��
���	�
� �
 �"������� ���� 
� ������ �	
�		�
4LL���
���
�
��L�
�L�����%�L��
����������’����)��

$��
�� 
� 	�� ;�6/ �
���� �������� 
�
	�� �#��
���
������� 
� 	�� ?
#���� �
�!
	�	�
� �
� 	�� -8�/8*
����� 
���������� ��
���	 ������	�
� �#�������	 ��
�� 
�
	�� 
���	
�	�
 ��	�
� �� 	�� -8�/8* ����� ����

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

�
�	+��
�	 ���,����+ ����*�
�*���-�
 ��
����

�

��"��#�������	��	��	������������������	��
����� ���	� ����� ��� �������	


%&34



"������	� 	�
	 
�� ��� 
9������ ����� ��
��
�� 
������
��"��� ����� ��� ��� 
���������� ���� �E/*�
=��� �
����� �8E1�
C��������� ������	�
� �8E1�
C���������� �
"����	 
� 	�� -8�/8* ���� �8E1�

. �$�� � "#) ����" #
��������
��
� ������

������ �� � ��� ��� �	
��	
��� �� ���������	�
��	����
���� ������ ���
�
�
� �� ��������	�  ���������� 	��
!���������� ������� ��	���� �� ��������� ������ "#$#%&�'(
)( ����	* +�	������ ��, � ����� � -	�� !��� ��(� �
��
.���	�� +�	������ '��/���� $"0111�'( )( ����	*


�����
��L��������%�7&%+�%%(7> ;����4 ����Q

���	������

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

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


�����
��L��������%��&(&�)�(%

������ 
� � +�	������ ��, � ����� � -	�� !��� ��(�

�
�� .���	�� +�	������ '��/���� $"0111�'( )( ����	
�	��� ��� � +�	������ ��, � ����� � -	�� !��� ��(�

�
�� .���	�� +�	������ '��/���� $"0111�'( )( ����	
���� 
��� � +�	������ ��, � ����� � -	�� !��� ��(�

�
�� .���	�� +�	������ '��/���� $"0111�'( )( ����	
��� 
�� � ��� ��� �	
��	
��� �� ���������	� ��	����
����

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

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

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

=
����	� �
�	��	 ���
���	�
� �
 �"������� �	4
�		�
4LL���
���
�
��L�����%�L��
����������’����)�

������ ��
��������
�
C�2� ��� 2�8� �
����"�� 	�� �
����	 ��� �#�������	
� C�2��
:�D�� C�C�� =�2�� ��� /��� ����
���� 	�� ��
������ C�2�� G�:��
��� /��� �����<�� 	�� ��	�� C�2�� /���� ��� 2�8� ��
	� 	��
������
#����
$�� ��	�
�
 ������� 	�� �
��
���� �
���	��� ��������
��	���
	�
�4 $�
 ��	��	
 ��"� ���� ����� ��
�� 
� 	��

��
������

. ��5# 6���2��#��
$��
 ��
����� ��
 ������ �� C������ ��� $����
�
��
 ��
"�	�
� E�
5��	 
� *

���� F�����
�� E�
"����� =����
�����	 �
� �+%��������17�� ��� 	�� =���� E

	�
�	
���
C������ *
����	�
� �%�%%87%%’’(��

. ��)���#���
��� ���� :�> 2��
�� /� D�> 2����� /�  23( ���( ���( �%�%� $"�

�1%(��11%�
�%� ���� ?�> ���� D�> B�"��� B� �	���� ���� �%�%� &4�1)&�17��

�’� @�� @�> ����� :�> ��� ��> F�
� :�> C
��� D�> $���� $�> ����� ��>
R��� R�> D���� =� ��	�� �%�%� #%��+�’+�)�
�1� E���
� �� E�> G��
�� /�> 8�		���
� :� $�> 2��!�� ;�> ?������ B�>

H������ H�> D
���� -�> C������
� *� �� ���
������( 5(�%��� #4�%���’)7�
�)� F
���� C� 2�>  
�����
��� :� ?�> ?����� /� -�> G�
!��� /� ?�> ��"�!�

G� :� -	
( )�/( ����( 6����( �%��� #0� %11�%)&�
�&� G
���� ?�> =����� :��:�> -"������ C�> C���� -� C� -	
( '��
��(
�%��� #%�1�&(�1�(’�
�7� G�����C����� 2�> G����
����� ;�> :��	��� /� -�> /�"��� ;�> E���� *�>

$����� -�> -��	�  � -	
( '��
��( �%�&� #7� �(1���(&%�
�(� H

� �
�=�������
� ;�> 8
�<����
!�� -� :�> F�����	� -�> 2�� ��>

2���� -� ;� ���( ��/( �%�%� %�B
� �����7)��
�+� D������ ?� ?�> R���
	
�
!�� :� C�> =<���� ;� -�> C���
��� =�  �>

C
H����� ;� /�> ���	��� 8� -�> *
���
� R� F�> �

�� G� =�>
2������������ :� ���( ��/( �%��� 4� B
� ����+(1��
���� =���!�  � =�> F�	�S���<�JT<0��<� =�> �������� 8� -�> ��� R�>

H
	�������� J�> ������������ 8�> C������
� �� 8�> F�
� ��> ?�����
8�> R������ C� ;� :�> =��
� =��=�> ?�		������ G� J�> C������������
8�> �
	��� E�> $�5����J������� -�> 2��

�� E�> 8�������� E
�
��
� =�>
C���	�
� 8� ��> C����� D�> $5
�� ;� =�> *
�
����=�
	�
� E� 2�> ?
���!��
/� 8�> -�"�
 �� ����� G�> E��
������ -�> -��	�� -� H�> H

���� /� ��>
2
���		
� G� :�> E���<� 8�> -�	��� :� E�> E��	� -�> M���	���� *� :� �������
�%��� &4"� B
� �����%’��
���� 8�<�	�
� ��> F�����	� :�> I��� �� ��> ���	<� /� -�> F�����	�
� -�

/�> 2������ :� -� -	
( '��
��( �%��� 0� (7��(+��
��%� 8�� 2�> C��� C�> :��� G�> ����� /�> 2�� C�> C�� D�> R����� D�> ���

:�> ���� R�> :����� =�> *���� ��> F�
� @�> B�	���� -�  � ����������
�������	������ ��	�"� ��	��# ����	�� ����
������
 ���	�
�� �
� �����
	��
�����	 ��

����� ��������� "1"1 �   ��
���	
���	�  ���
���
��/���� ���
��� 8� ��9� #"�#0 ���� %�%�> �� ’)�)���’)�)�1�
��’� �������� :�> C�
		� ;� D�> ;�����
� 2� C�> =����������� 8� /�>

/������ 8� /� 8�> E���� :�> 8���� ?�> ���� -�> =���� =�> C!��"
��

�
-� -�> 2��������� -�> -���
� *�> ���� =�> 6�

�� 8� ;�> 8
���	� :�>
�������� -� H� -	
( ������( �%�%� ##� )&’%�
��1� H���� M�> H���� ��> ���� @�> ����� D�> R
�� *�> R�
�� ��> R���

R�> D���� =� ���( ��/( �%�%� %�B
� ����&1)1�
��)� B�� -� 2� =�> =����������� 8� /�> C�	�� 2�> ���� J�> ��������

-� H� -	
( ������( �%��� %�7)�’�
��&� R����� C�> ;�
����� 8�> E���� H�> =���� D�> R����� D�> E���� :�>

��� ��> =����������� 8� /�> B�!�	���� -�> D�� C�> ���� @�> B����� C� ��>
�������� -� H� -	
( ������( �%��� #"� )’1+�
��7� =��
�� E� D�> 6�	�� -� $�> ��� 8� =� -	
��� �%%�� 7&%�’7��

’7%�
��(� ��� G�> $��� =�> ��� 2�> $�	� :�> R�
��<��
!�� ;�> /���� :�>

R�
	�
�� H�> =���� =�> C	�"��
� :� ���
������( 5(�%�%� #$� �+��%17�
��+� R����� C�> @�� ?�> ;�
����� 8�> B��� *�> ������ ��> J������ :� G�>

���� ��> 2����� M�> ��� 8� =�> �������� -� H� ����( ���( )�/( �%���
$#� +%�’�+%1%�
�%�� D�� ��> ���� 2�> ����� D�> 2�� @�> =���� B�> C��� G�> �
� /�>

=����� ?�> D����� =�> $��� :�> /� =���
� /�> ;������5��� C� ���( )�
�
(
�%�%� $� B
� ����11���
�%�� R����� E�> =���� =�> C�� @�> 8��� :�> F�� D�> $���� R�> R��� 2�>

R�
��� R�> *�� 2�> D���� C�> =��!�����	�� G�> 2����� $� :� ���( ��/(
�%�%� %�B
� �����&�&�
�%%� R����� C� E�> ��	�� :�> =���� =�> 8��� :�> F�
� *�> $���� R�> H���

��> 8�
� R�> 2����� E��2�> ��� E�> D���� C�> 2����� $� :� -	
( ������(
�%�’� :� %+%(�
�%’� �������� -� H� ������� �%%’� &""� )’+�)1��
�%1� =������ 8��D�> 2
�� D����> 2
���� 2��D�> =���� C��D�> *��� C��G�

���( ��/( �%�(� "� B
� ��&��+&1�
�%)� ��� ?� ?�> C�
		� ;� D�> =����������� 8� /�> /�
��� ?� $� J�>

R����� C�> /
��� C� :�> �������� -� H� ���( ��/( �%�%� %�B
� ����+)(+�
�%&� 8����� ��> J���
� $�> $����<���� 8� �������( �������
���( �%��� "%�

%�)’�%�)+�
�%7� C�����  �> "
� ��� ;�!��� C�> ��� ?�> :����� -�> C

��� H�>

J�����	� *�> C�������� /�> *���� $�> ?�

�� *�> C	�
�!
� 2� :�> C���

��
-� :�> �������� -� H� �	
 ���3 �%�&� #:� &1��&)’�
�%(� B�� -� 2� =�> *
���� H�> *
���� =�> �������� :�> H��!�
� /� F�>

C�����
� -�> /�#
�� =�> /������ 8� /� 8�> ���� =�> 2
� 8�> 8��	��

�
�	+��
�	 ���,����+ ����*�
�*���-�
 ��
����

�

��"��#�������	��	��	������������������	��
����� ���	� ����� ��� �������	


%&37



B� C�> ���� J�> -
��� 8� -� 8�> C�!�
� ;� -�> =����������� 8� /�>
:

���� H�> 6��� 8�> C�
���� 2� 8�> G����
� -�> H
	�� E� -�> 8����
�
B�> =����� E� 8�> B5������ 8�> B<��<�� H�> G�
������ B�> G�
�
��� :�>
G�������� 8�> ?��	
�� :� ��> ?
��
� E�> ���� ;�> �������� -� H� ���(
!�	���( ���( �%�’� #1� B
� ����&�7&�
�%+� R���� :�> ��� 2�> �
��� -� 2��2�> /
��� =�> D�� C�> :��� D�> 8�!�

E�� �> /���� =��@�> 8��	��
� H� E� ��������
( -	�����( �%�%� %�&�
�’�� ��� :�> G��� =��:� =� �	
 ���3 �%�%� "1� �7�)��7�%�
�’�� =
���
�� ��> 8�/
������ 8� ?�> 8���
�  �> 8�=��
!��� /� G�>

:
��
	
��  � /�> $��� =� G� ��> $������ 8� =� �������( �������
���( �%�&�
#"0� )%�&��
�’%� :��� G�> 2�� =�> 2�� C�> 2�� =�> ��� :�> 8�� 2� �	
 ���3 �%��� "#�

%(+%�%+���
�’’� 2�� =�> R����� 2�> :����� =�> 8�� 2� �33�( '���( ��

( �%��� #"1�

�%�&�%�
�’1� @���� D�> ���� D�> =���� H�> ��� D�> R����� =�> :����� D�> ��� D�>

���� ?�> =���� E�> $���� H�> ���� @�> =����� @� �	
 ���3 �%��� "#�
�((&��(+&�
�’)� 2������ ?�> ?�
���� F� H�> 8
����	�� /�> :��
�
� -�> ?�
��� =�>

2��	
�� :� H�> G��
	�� D�> 8
����� 2� �	
 ���3 �%��� #"� ’’�)�’’�’�
�’&� -����

�� C�> 2������ ?�> ?�
��� =� �	
 ���3 �%��� "#� +&%�

+7)�

�
�	+��
�	 ���,����+ ����*�
�*���-�
 ��
����

�

��"��#�������	��	��	������������������	��
����� ���	� ����� ��� �������	


%&38


