
 

 

 University of Groningen

Functional Hyper-Branched Polyesters for Application in Blends, Coatings, and Thin Films
Voit, Brigitte; Beyerlein, Detlev; Eichhorn, Klaus-Jochen; Grundke, Karina; Schmaljohann,
Dirk; Loontjens, Ton
Published in:
Chemical Engineering & Technology

DOI:
10.1002/1521-4125(20020709)25:7<704::AID-CEAT704>3.0.CO;2-2

IMPORTANT NOTE: You are advised to consult the publisher's version (publisher's PDF) if you wish to cite from
it. Please check the document version below.

Document Version
Publisher's PDF, also known as Version of record

Publication date:
2002

Link to publication in University of Groningen/UMCG research database

Citation for published version (APA):
Voit, B., Beyerlein, D., Eichhorn, K-J., Grundke, K., Schmaljohann, D., & Loontjens, T. (2002). Functional
Hyper-Branched Polyesters for Application in Blends, Coatings, and Thin Films. Chemical Engineering &
Technology, 25(7), 704-707. https://doi.org/10.1002/1521-4125(20020709)25:7<704::AID-
CEAT704>3.0.CO;2-2

Copyright
Other than for strictly personal use, it is not permitted to download or to forward/distribute the text or part of it without the consent of the
author(s) and/or copyright holder(s), unless the work is under an open content license (like Creative Commons).

The publication may also be distributed here under the terms of Article 25fa of the Dutch Copyright Act, indicated by the “Taverne” license.
More information can be found on the University of Groningen website: https://www.rug.nl/library/open-access/self-archiving-pure/taverne-
amendment.

Take-down policy
If you believe that this document breaches copyright please contact us providing details, and we will remove access to the work immediately
and investigate your claim.

Downloaded from the University of Groningen/UMCG research database (Pure): http://www.rug.nl/research/portal. For technical reasons the
number of authors shown on this cover page is limited to 10 maximum.

Download date: 25-08-2022

https://doi.org/10.1002/1521-4125(20020709)25:7<704::AID-CEAT704>3.0.CO;2-2
https://research.rug.nl/en/publications/9a1e4e2e-1caa-4c24-82fc-0a14c3e52047
https://doi.org/10.1002/1521-4125(20020709)25:7<704::AID-CEAT704>3.0.CO;2-2
https://doi.org/10.1002/1521-4125(20020709)25:7<704::AID-CEAT704>3.0.CO;2-2


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

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

� ������������

��	
�������
� 	����
�� ����� ��� 
 	�
	��
� �� ��
�
	�� 	�����
������� ���� ��� �����
��� ���
�� � ���������
	��������
������� ��	
 �
������� 
���� �� ��
 �
��� ��
� ��
��� �����
�� �� 
�	���
��  �
�
 �����
�� ������� �
�!����������� �� ��� � �
���� �!����������� � "�
�
 � ��� �
��� �
��� ���� "��� ��
 �		����
 �!������������  �
 �
�!�����
������ �����
� !� ���!�
 	����
�� ������� � ����
 �!�
�
�� !��
���
�� �!�����������
��  �
�
 	����
�� 
����� �	
�����
	��	
���
� �!
 �� ��
�� ���!���� ������ �!�������� ���!��!�

��� ��
 �� ����������� ���
�
�� �!
 �� ��
�� ���� 	��
�����
�		��������� �� �
���� �������� �� �
����� �� �� ������#
� ��
���
�� 	����
�� $%&����� �� ���
�
�� ��
 ���� ����� �� �!��������
��	
�������
� ��� 	����
�� ��������� 	�
	��
� �� �����
�!����
� �� ��� 

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

 !�
�!� �� �
���� ���
����� �� ���������� ������
����
��
�� "
�
 ��
 �� ��
 ����� ��	
�������
� ���
�����

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

��������
��� 
���� �
����	 ����
������'
� ��	
�������
�
���	����� 	���
��
�� !��
� ��
 ����
 ���
 (�������) ��� �
���
��� ������� �		��������� � #���
�� �� �!��� ��������� ���
�
������������	������ ��� 	!�
 ���	����� ��	
�������
� 	����

��
�� "��� ����
�
�� �!�������� ���!	� "
�
 	�
	��
� $*�+&� ,�
-��� % ��
 �
	�
�
�����#
 �#
���
 ���
�� �
	
����� !��� �� ��#
�
��� �� �������� ��	
�������
� 	���
��
� "��� ��
 ���
�����
�����
� ���!��!�
 �� �� �
�!��� ���� ��
 ����
������� �� �
��� �����
��

CO O

R

n, hb  A

B

B

B
B

B B

BB
B

B

B

B B
B

B

B

B

B

B

B B

B

B

B

B

B

B B

B

B

B
B

B

B

B

B

B
BB

B

B

B
B

B

B

B

B

       =

mit R = B:
OH, COOH,
OCOCH3

P1-OH
P1-COOH
P1-OAc

����� �� .��
����� �
	�
�
������� �� � ��	
�������
� 	����
� ��� ��

���	����
� ��
����� ���!��!�
 ��� �������� ��	
�������
� 	���
��
�� ��� ��#
�
�� ���
�� �
	
����� !����

/�
� ���� ��
 � �!����������� �� ��
 ��� �����
� �
����
�
���� ���� ���!	 �� 	�
��� ���!	� �� �
�!��� �� ��
 ���
�� !���
���"�� �
������ �� ��� � �!������� �
��� �� � �������
�
�
������� ������
�� !��� ��� �� ��
 ���
 "�
�
 �� � �!������
�
����� � �
������ ���!��!��� !��� �� �����
��

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

��	
�������
� 	����
�� "
�
 �
	���
� �� 
��� ���
�
"��� ����
����� ���
�� 	����
�� �� 
���� �� %001 � 2�� ���
/
��
� $3&� 4�����
� ���������� "�!�� 
 
�	
��
� ����
��
�
 ��	
�������
� ���
����� "��� ���
�� 	����
�� ���
���������� 	�����#
 
��
��� �� ��
 �
��������� ��
���� ���
��
�������� 	��	
���
� �� ��
 ����!�
� ��	
�������
� 	����

��
�� ��
 ������
 �� � ���
�!��� �
#
� "��� �
#
��� ���
��
	���
��
�� ��� 	�������
� $5&� ��"
#
�� �!
 �� �������

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

���� ��
�� ���
�� ������� ��� �!�
6!
����� �� � �
�� "���
���
�� 	����
�� ��
� �
�!�
 ��!���
��� 
#
� ���!�� ��

���!�!������ 
 ��	��#
�� 
���� �� ��
�#
� ��� � �
�� �� �
	���
��
�� "��� ���
�� 	����������
 $5&�
��	
�������
� 	����
�� ��
 !�
� �� ������#
� �� ���
� ��

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

���	�������� 
�"

� �"� �
�� ���	��
���� 
�"

� �
������ ��� � ����
�� ��� 
�"

� � ���	���� ������ 	����
�
��� � 	���� ������#
� -�� ��
 !�
 �� �
����#
�� 	���� ��	
��
�����
� 	���
��
�� �� 	�����
����� ��� 
���	�
� �� �� ��#����

�� ������ ��
 	���� 
�� ���!	� �� ��
 � ���	��
�� !����
���	���� ���� ��7�� �������  �
 	���!�� �� ��
 ���	�
�

������������ �� ��
 �������� ��	
�������
� 	���
��
� �%
����	��
 -��� % ��� -��� �� "��� � ����� ���� �� �� ��	��	�����
	����
� ��%���8%�%11� "���� ����
�� �������� �� ��� ���!������
��
���� ��� �
�������� 	��	
���
� ���� ��
 	���� ��������
���
���� $9&�

/��� ��
 �
�	 �� ��
�
 ��	��	����� ��	
������
�	���!����
"���� ��� 
 ���	��
� "��� !�����
�!��� ���
��
� �	����
���
����� ���	���� (��
��)�� �� �� 	�����
 �� ������ ���	
��
 ���
������'
 	���� ������#
� �
���� ��
�� ������'
��� 	���
����� �����
�� � ���	���������� 	����
��  ���� �� �� ����� � 	���
� �� ��

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

�� ��� ���!�
 �� ��
 ������ ���
���� ��� ��!� �� ���������'
�
�
����� �� �������
�
�!� ����� ������!���� �� �� ����!�
� ��
��
 �!����
 ��

������ ,� -��� � ��
 
��
�� �� �� ��	��	����� �
	����
� �� � (�����
� ���
�!�
) ��� �!�� 	���� ��
 ���
�!�
�
�� ���"� ���
����������  �
 ��	��	����� 	����
� �� ������#
�
���
��
� "��� ��
 ��
� ��
 	���� ��
 ����!�
� ���� ��
 	����
���
���� �� ��
 � ���
�!�
 "�
�
 �� ��� ���
����� 
���� #��
������
� ������ ��� �� ������'
� ������� ��
 �!���!����� �
��
 ���	���� ��7�� ������� ���
� 	�
��	������� �� ��
 	����
�
��� ���
���#
 "������ �� �
��#
 ��������
� ��
� ���� ��
��
 ��
 ����� 	��������� ������
� �����
 ��
 � ���
�!�
 ���
��� 
 ���
�� ���	
��
� ���
��
� "��� ��
 � �����
� ���
�!�
�
�� � 	�����
��� ������ � ���	�!����� $:�0&�

������������

91+ � /,;4<�=8� =
���� >��� ?�50+50 /
���
��� �11� 10*1�93%5@1�@1919�191+ A %9�31B�31@1 ���� �� �����
 !" ��11�� 9

C

$�&  ��� "��7 "�� 	�
�
��
� �� � �
��!�
 �� 4884 �11% �� D!�� �11% ��
EF��
��� >
������

$��& ����� ?�� �������
 =���� ?�	�� 8�
�� ?� �
�
��
��� ?�� 2��D� 4��������
?�� 2� >�!��7
� ?�� ?� .�����G������ ?�
��
� ,�����!�
 �� �����
�
H
�
����� ���
 .�����
 5� 1%150 ?�
��
�� >
�����I ?�� D� �� ;����G
���
?.J H
�
����� 5%51 J? >
�

��  �
 E
��
�������

10*1�93%5@1�@1919�191+ A %9�31B�31@1



K���� ���� 	�����	�
 �� "�� ���"� ���� �� �� 	�����
 ��
���	
��
 � �!
 ������� ��
 �����
�
�!��� �� � 	�����
���
������� ,� ����� 3 "�� L �� ��
 � 	���
��
�@��
 ����!�
 "��
���
� �� ��
 	�����
���� ���
� ���	�!����� ��
 ��
 ��!�� ���

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

��#��� ��� ��
 �
�������� 	��	
���
� �� ��
 	�����
���
��4 �� ��� �
����
� ������ !������
� ���	��
� �� 	!�

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

��
�� $:�%1&�
,� ���!�� 
 ���
� ���� �� ���� ���
 �� �����
��!� �
��

"�� ����
#
� 
�"

� ��
 	�����
��� ��� ��
 � 	���
��
��
��"
#
�� ��
 ������������ "��� ��7�� ������ �������� ���
���
���	��������� ��!� ��
 ������� �� ��
 � 	����
��"���� �����
��
 ��
� ��
 #
�� ����� �� ��
 ����
 �� %31C311 ��� 
#
� "�
�
%1C�1 "���L � 	����
� �� ���
� �� ��
 	�����
���� ,� �
�
���
��
 ���	�������� 
��
�� �� ���
 	����!��
� �� 	���
����
�

���	��
� �� 	���	��	��
�
� ��"
#
�� �� ��� ������
	����
�� ��
 ��
��� "�� �����
��!� �� ��
 ��7
� 
�
�

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

 �
 ���� �!����������� �����
� "��� ��
 ��" ���!����
#�������� �� ��	
�������
�	����
�� �
� �� 
���� ���
����� ���
��
 �		�������� �� ��
�
 ���
����� �� �������� �� � �!����
�!�������� ���������7
� $%%&� �� 	�����!��� ���
�
�� ��
 ����
����� ����!�������� "���� ������� ��� �� ���� � #
�� �����
���!�� �� ���#
�� �� "
�� �� ���
�����#
� �� �������
 ����
�� ��

K= �!�
� �
����� � ��	
�������
�
	���
��
� "�� ������
�� �� "�� ��
�
�� +�+����+���������	�
����	
����
���� �����"��� #���� 
��
� �����
���

�!�������� ���!	� �� �#��$%� ����
	��
 -��� *� ��� � �#&� $%�& ���
�		�������� �� K= �!���
 ��������
!���� �������� 	�������������� �	����
���� �
�
��������
 �
 ������������ ��������7��


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

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

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

���!	� "�� #���
� 
�"

� *1 ��� :1
L �� ���
� �� �	����'
 ��
 �������
���	���������
 �
 ������
� 	����
�� � �#��$%�

"�� ���
� "��� � �
����#
 ���!
�� ����
����
�
 ������
��#����
��
�� ��� ��K= ��������� �	���� ���� �
�
����� ��
�
�� � �!�����!� ������ ��� ����� "
�
 ����
� ���� ��!���!�
�!�����
�� K	��K= ����������� � #
�� ���� ��
" �
������ ���
�
���� ���	�
�
 �
������ �� ��
 #���� ���!	� "�� ��
�#
� �
������! - �,H ��	�� ���� �������� �-��� *��
 �
 �������� ���"
� �!�����
�� ��������7��� ����
��������

�������� �� ������� �
��� "�
� � 31@31 ����!�
 �� ��
 � �#�
�$%"��� ��
 �
����#
 ���!
�� "�� �		��
��/����!� � ���!
���
���� �����	�
�
 �
������ ����� *1 L ���#
������ �� ��
 #����

��
� ���!	� "�� ��
�#
� �!
 �� ��
 #
�� ���� �
�!����� ��
������� �� ��
 �
����#
 ���!	� �� ��
 ������ ��������7
� ���
��
 �
 	�
�
��
 �� ���
 !�������
� 	�
��� ���!	� �� ��

	����
� ��� ��� ����!� ��
 ��������7��� �
������ �� ��
 #����

��
� 	���!����  �
 ��
���
 ������
� 	���!���� ��"
#
��
�
���
� #
�� ���"�� �� ��� ���
�	�� �� ��������7����

������������

���� �� �����
 !" ��11�� 9� � /,;4<�=8� =
���� >��� ?�50+50 /
���
��� �11� 10*1�93%5@1�@1919�1913 A %9�31B�31@1 913

OH
OH

OHHO
HO

HO
HO OH

OH

amphiphilic polymerpolar polymer

blend

polyolefin

modification with
alkyl chains

D
D

D
D

D

D
D

D
D

D
D

D

D
D

dye D

CO

O CO-(CH2)10-CH3

O

n, hbP1-O-C12100

�����  � .��
����� �
	�
�
������� �� ��
 �����	������� �� ��
 ���
�!�
� �� �� ��	��	����� ��	
�������
�
	���
��
� ����������� ���� ��7�� ����� 
�� ���!	�� ���#��� �''� ��� ��
 �!�
6!
�� �
�� ������ "��� �
���	���� ������ 	����
� �
���� 	�����
�����

irradiation time (s)
0 2 4 6 8 10

co
nv

er
si

on
 (

%
)

0

20

40

60

80
O

CC

O

CH3

O

n

O

P2-O-BVE

����� "� 8��#
����� �� ��
 #���� 
��
� ���!	� �� ��
 ������� !	�� K=�
�����������I ���#
����� "�� �
�
����
� � ��	�� ���� ������
 - �,H �	
������
��	� �����
�M � �#��$%@���
����
�
������ ��#����
��
� %M%� � LK= �����������



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

H
�
����� �����
� 	����
�� ��
� �� ������� ���� ���
���������
 "
�
 �����
� ���� �!����
� ��� ��!��
� �� �
����
���
����� $%*&�  �
 �����
� ���!��!�
 �� ���������� "��� �
���� �!�
� �� �!�������� ���!	� �� � ������
� 
�#�����
��
�

� �� ��#�� ��
 ������ �� ����� �
�
���#
�� #������
 �������
���	�!��� �=�8N��� ,� �������� �� ��
�
 �!����
 �����
�
	����
�� ��	
�������
� 	���
��
�� ����
� ���	�� ���� �
�!�����
 "
�
 ��!��
� $%+&�
-��� �!��� �������� ��	
�������
� 	���
��
�� ���� ��#���

��������� ������� ��� ��
���� 
�� ���!	� ����	��
 -��� %�
 �� %� ���� ���
�� �� :1C01 �� ����7�
�� "
�
 	�
	��
� �
�	���������� �� ������� "��
�� �� ����� �!�����
� �� ���
� ��
����� �� ������� ���� ��
�� �!����
 	��	
���
��
,�����	�� ���� ����� �� ��� "��� � ������ �!����
 "
�


�����
��  �
�
 ����� "
�
 ��!��
� 
��
���#
�� !���� �-J�
� H�- �,H� '
�� 	��
����� ��� ������� ����
 �
��!�
�
����
��� 
���	���
��� $%+&�
 �
 '
�� 	��
����� �� "
�� �� ��
 ������� ����
 �
��!�
�

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

 
�
��� �
��
��
�
����������� �!
 �� ��
 �
������
�
�� �� ��
 �!����
 ���!	� ����
��
 !�7 	���
 �� ��
 �����  ��� ��� 
 �

� ��
���� � ��

����
��
 �� ��
 ������� ����
� ��

 -��� +� ��� � ��
 ������ ��
��
 ���
�
����� 	���� �� '
�� 	��
����� �
��!�
�
��� ���
�
���
������
���#�� �!����
� ��
 �
�� �����	����� ��� ��
�
 �� ���

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

��
� �� ��
�
 ���

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

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

� ��!��
� � ������!

���	���
��� �� �� �����	�
�
 "��� �
���
� ���!��� ��
�!������ �-��� 3��
 �
 �
����#
 ����
��
 �� ����7�
�� �� ��
 ����� ����
���
�

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

� ��
 �����	����� ��� ��
 ���


�����	���� 	����
�� �� 6!��
 �#��!�M ��
 ��������� ��� ��


��������� ������
������
� ���
����� ���" �� ����
��
 ��
����7�
�� �� ��!� 9L"���
���#�� �"
��� ���� ��!� 1�3L�
-�� #
����������� ����
�
�� ���	�
� �� ��
 ���
 ���
���� "
�


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

#��!
� �� �"
����� "
�
 �
�
��
� �-��� 3�� ,� ���	������ ��
���
� �������� 	����
�� �		��
� �� �
������ ���
�� ��7

�������� 	�������
�� ��
 �"
����� �� ��
 	���� � 	���
��
��
�� #
�� ������ $%3& "�
�
�� 	���
�
�������
� ��#��
���� �!��
�� ��
 �!����
 ���"� �� 
�	
��
�� � ������
� 
��
�� $%5& !� �
������� ����
�
�� �
�������� 
��#����
,��
	
��
�� �
��!�
�
��� �� �
����#
 �����
� �� ��


�	����� ����7�
�� ��?� 	
�����
� � H
��
����
���� ,��
��
�
�
��
 .	
�������	� �H,�.� ����
����
� ��
 
���	���
���� ���� ���
�
��������
� ��
 �
#
�������� �� ��

"��
� �����	����@�
���	���� 	���
�
��
��  �
 ����
��
 �� ���� ����7�
��
�� 6!��
 ��	�� ��� ��
 ����� #��!
 "��
�
���
� �� � �
" ���!�
�� ����� ��
��7
� G!�� � �
"���!�
� �� ���	 �� ��

�������� #��!
 "�
� ��
 �!������ ���

������������

915 � /,;4<�=8� =
���� >��� ?�50+50 /
���
��� �11� 10*1�93%5@1�@1919�1915 A %9�31B�31@1 ���� �� �����
 !" ��11�� 9

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

4�� ���!	 H .��	�
 J/

$�@���&
 �
$O8&

?
��

 �� ��������
?�%

/��
� 8���
�� $L&

C�� ���#
 %5�111 ��1 1�51 %�0

C8��� ����##
 %3�311 �*3 1�31 ��%

C�8�8�* ���#�� %*�311 %33 1�31 1�*

% ?� P ?B @;B?B �;� ?�  P ����
�
�� ���!��!��� !����� ���
�� ;� �
������� ?� �
������  �

annea anneaanneavirg virgvirg

OH COOH OAc
0

20

40

60

80

100

co
nt

ac
t a

ng
le

 [˚
]

end group

����� (� 8������ ����
 �
��!�
�
��� �� ���#
� ����##
� ��� ���#���
�
��!�
� �� ��
 #������#���� ���� ��� ���
� ���
����� ����
��� ��#
  � �% � ��
%:1 ��� �+1 O8� �
�	��I ���7M ��#������ ����
� �����M �
�
���� ����
�

0

2

4

6

8

0 20 40 60 80 100

relative humidity [%]

(D
-D

0)
/D

0  [
%

]

P1-OH-1

P1-OH-2

P1-COOH-1

P1-COOH -2

P1-OAc

����� ,� ,���
��
 �� ���� ����7�
�� �� ��	
�������
� 	���
��
�� �� �����
�
��

�� ���!	�� �
	
��
�� �� ��
 �
����#
 �����	�
��� �!������ �?1 P �������� ����
����7�
��� ? P 
6!������
� ���� ����7�
�� ���
� �"
�����I �
#
��� ���	�
� ��#



� �
��!�
� � ������! 
���	���
�����





� �
�!�
� �� '
��� .
#
��� ����
� ��#
 

� �
��!�
� ���
�� ��� ���
� ��
 �������� #��!
� ��#
 

� �
����
��
,� ��
 	�
�������� �
��� "���� ��#
 

� �����
� �!� ��

���	
������ "��� ��
 ���!	 �� ����� >�!����' �� ��
K��#
�����
 F���
�� ��
 ���
���� �� ��
 �!�����
 �� ��
 ���	�
 �	���
����
� ����� ��� 

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

7
	� �� ���� ���� ��
 ��	
�������
� 	����
�� ��
 ���
��������7
� ��� ��
�
���
 �!��� ���!�
� 
���� �� 	���� ���#
���
���� ����� ��!�
 	���
�� �� ������
�� �
���� E
#
���
�
���

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

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

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

������� ���	�!��� �=�8� "��� ����
�
�� 	��������  �!�� ����
7��� �� ��� ���� �

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

, ����	������

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

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

���	��
� �� ���
�� 	����
���

��-��*	�����

/
"�!�� ��7
 �� ����7�� 2��
��?� =����� ���>� ���	

�,�- ?�
��
�� ��� ��
 	����
� �������
��'����� ��� D� D���
�
�?.J� ��� ��
 ������! - �,H �	
�������	��
��!�
�
����  �

�
���� 	��	
���
� "
�
 �����
� �� ���	
������ "��� �����
>�!����' �K�� F���
��"��� ��
 �	
���� �
�	 ��>��
��
� �

"��7 "�� �!		���
� ����������� � ��
 -8,� ?.J H
�
�����
��� ��
 ?-> �.-� �:9��

H
�
�#
�M D��!��� :� �11� $2 �0�%&

.�����

$%& �� =���� � #�
�� ��� #��� $% #�
�� ����  '''� &'� �315� ���
�
�
�
��
� ��
�
���

$�& �� H� 2����
������ Q��R� R���� >� .��"��'� #�
���� �/0 � !&� %:�%�
$*& .� H�  !��
�� -� /���
�� �� =����  � J�!�
�� (������
���
�� �//(� !)�

%5%%I �� =���� .� H�  !��
��  � J�!�
�� (������
���
�� �//"� !*� +5%9�
$+& H� /

��7����� H� �
������ �� E!�7
�� ?� .�����G������ �� =����

(������
 ���� #��� �///� !++� :5*�

$3& <� �� 2��� �� /� /
��
�� (������
���
�� �// � !"� 335%�
$5& ?� D� J����� 2� �� .����
�� .� H�  !��
�� �� ,� =���� (������
���
�� �//,�

!'� *�%+�
$9& ?� .�����G������ ;� �S!T�
�� �� �U����7
� D� �� ;����G
��� �� =����

(������
 ���� #���  '''� !+,� +0�
$:& ?� .�����G������ �� �U����7
� H� �ST�
�� �� ,� =���� �� 4� -��
������

�� J���
��� D� �� ;����G
��� (������
���
�� �///� &!� 5***�
$0& �� .!��
�� J� 2�S�
�� H� ����
������ H� JF���!	�� �� -�
�� $��- 

���� �///� ,,,� *93:�
$%1& <� ����� D� D� 8��	
��/���
� J� 4� J��7��� 8� D� ��"7
�� 4� J����

����
�� E� H
��
��� � .���
 �///� /&� 9:%�
$%%& J� D��������� 4� J�������
�� �� �!��� � #�
�� ��� #��� $% #�
�� 

���� �//"� &,� 5%0I /� .��� �� H���� .������ 01/� ���7 �� ��������
�//(� *99�

$%�& ?� .�����G������ �� ,� =���� D� -� >� �� D���
�� �� �
���7�� D� ��
;����G
��� (������
 (���� ��  '''� !)"� *%�

$%*& ��  �7!����� H� J� 8���7�� ������� �//1� ,&� 351:I J� ;� ��!
�����
<� R��!� >� �6!����� H� ��

� ?� 4� �
���
��
�� H� J� 8���7��
������� �//1� ,&� 991�

$%+& ?� �
�
��
��� >� �
��
� 2��D� 4�������� >� >�!����'� 2� >�!��7
� �� =����
(������
 ���2  ''�� ,*/� %%9�

$%3& J� ��
����7�� D� HF�
� �������  '''� ,*� %0+*�
$%5& H� �!������� �� E�7������ >� >
������ 2� .���
� J� JF��
�� 2��D�

4�������� J� �
����� >� >�!����'� � �
��������� ���� �//0� ,/"� +1%��

���� 2�2�� -�� �
�� 2�3
����� � ����� � ���� 4� ���� ����5 )& 6,!75 ,"1! 

VVVVVVVVVVVVVVVVVVVVVVV

$��� 2��������� ��� �� %&���������
�� �� 
�������� 3�������
��	����4�����

�� ��� 89

�� ��� ���
�:��; .��������

� ������������

8�������� ��
 �������
��'
� �� ��
 ��������� ����
 ���
	���
�� �
���� ��� �������� �
#
��	�
�� !���� �!�����#
 ��'
�
�� % �� 3 ���
���  "� ����
�
�� �
����6!
� ��
 �		��
� ��
	����
��'������ �� ����	���
 �
������� 4���
� ��
 �#
����
����#��� �� ��
 �������� �� �
��!�
� �� � �����
� 
� �
������ ��
��#
���������� �� ��
 ����
 �� �����
 �������� 	������
� ��

�����
� �!�� ,� ���� ���
 �����
 	������
� ��
 �
	����
� ���� ��

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

�
����� ��������	� �.4J�� �� � ������������ 
�
�����
��������	� � 4J� $%C*&� K�����!���
�� ����������� ��!�
��
 ����#��� �� �����
 	������
� �� ��� 	�����
 "��� ��
�

�
����6!
��
 �
 ���������� �� � ����� �
����� ��� � ��������	
 ��

��
�#
 ��
 ����	���
 	����
��'����� �� �
�
���
�
�!�
��������� "�� ����� 	!����
� � 4
���
�� $+&� K���� ����
�
����6!
� 7��
��� ��!��
� �� �����
 �
����� 	����
��'���
	������
� ��
 	�����
�  �
 6!����� �� ��
 �
�!��� �� ��������
����!
��
� � ��
 �
	���!������� �� ��
 
�	
���
���� ��#
��
��������� ��� ��
�
���
 �� ���
	
��
�� �
��!�
�
�� ����
�
��� �� 
 !�
��

������������

���� �� �����
 !" ��11�� 9� � /,;4<�=8� =
���� >��� ?�50+50 /
���
��� �11� 10*1�93%5@1�@1919�1919 A %9�31B�31@1 919

C

$�& ?�� 2� RU���
�� ����� ?�� 2���� H
���
��� ,�����!� �F�  
�������
 8�
��
�
 
�������
 K��#
����S� �
����� .���T
 �
� %9� D!�� %�+� ?�%15�* �
�����
>
������

10*1�93%5@1�@1919�1919 A %9�31B�31@1


