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`ed!B^n*BK!)8&.8')&:!)8!&$.!2+86.!ZK[9ZU[!8BaJ!

:&17'&'%.+*!+;!'$=221%&.(!&'%(01%?8.@1!0=,&+<18!(+'%.*<$!#=!7&1?$%&-(%-&1,!$-#$%&'%1$!

=8!)8E.2'.!*%5:!%3!+!C2.'8.-!-.8'!(+'!52.5+2.7!+'!3%--%('J!=!72%5-.&!%3!4#TA=!*%8&+)8)86!K!

(&m!5$%&%)8)&)+&%2!<26+*12.!KULU!(+'!5-+*.7!%8!+!52%5:-!B.&$+*2:-+&.!318*&)%8+-)b.7!6-+''!'-)7.J!

4$.!C2.'8.-!-.8'!(+'!5-+*.7!3)2B-:!%8!&%5!+87!&$.!'+B5-.!(+'!B)-7-:!.W5%'.7!&%!Ih!-)6$&!`M[!

'.*F!"ZJL!B^n*BK!)8&.8')&:!)8!&$.!2+86.!ZK[9ZU[!8Ba!)8!%27.2!&%!$+E.!182.+*&.7!+*2:-+&.'!-.3&!3%2!

*%E+-.8&!,%87)86!,.&(..8!&$.!&.B5-+&.!+87!&$.!$:72%6.-!)8!&$.!8.W&!52%*.'')86!'&.5J!4$.!C2.'8.-!

-.8'!(+'!*+2.31--:!2.B%E.7!1')86!+!2+b%2!,-+7.J!=!72%5-.&!%3!&$.!B%8%B.2!B)W&12.!(+'!5-+*.7!

%8!&$.!*%5:!+87!+!"EF"EFKEFKE95.23-1%2%7.*:-9&2).&$%W:')-+8.!318*&)%8+-)b.7!6-+''!'-)7.!(+'!
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! c

52.''.7!3)2B-:!%8!&%5!52)%2!&%!5$%&%5%-:B.2)b+&)%8!3%2!Z[[!'.*%87'!`ed!B^n*BK!)8&.8')&:!)8!&$.!

2+86.!ZK[9ZU[!8BaJ!

:0+%+&1$7+*$1!+;!%01!;.82$!

C%2!+--!'+B5-.'F!&$.!155.2!6-+''!'-)7.!%3!&$.!$:72%6.-!3)-B'!(+'!2.B%E.7!+87!&$.!7)%W+8.!(+'!

+--%(.7!&%!.E+5%2+&.F!,.3%2.!&$.!$:72%6.-!(+'!'(%--.8!)8!7.)%8)b.7!(+&.2J!A12)86!&$.!(+&.2!

15&+_.F!&$.!3)-B'!,.*%B.!*%-%2.7!71.!&%!&$.!52%&%8+&)%8!%3!B.2%*:+8)8.J!C12&$.2B%2.F!&$.!

7)B.8')%8'!)8*2.+'.!B%2.!&$+8!K!&)B.'!*%B5+2.7!&%!&$.!3)-B!)8!7)%W+8.J!=3&.2!,.)86!)BB.2'.7!)8!

(+&.2!3%2!"!$%12F!&$.!3)-B!(+'!'&+,-.!`)J.J!,%&$!&$.!*%-%2!%3!&$.!3)-B!+87!)&'!7)B.8')%8'!(.2.!)8!

.f1)-),2)1BaJKU!A1.!&%!&$.!52.9&2.+&B.8&!%3!&$.!'1,'&2+&.F!&$.!3)-B!)'!*%E+-.8&-:!+&&+*$.7!&%!&$.!

'123+*.J!4$)'!)'!*%83)2B.7!,:!&$.!3+*&!&$+&!8%!7.&+*$B.8&!%3!&$.!*%+&)86!%**12'!712)86!&$.!

'(.--)86!52%*.712.J!4$.!5$%&%2.'5%8'.!%3!&$.!B+&.2)+-!(+'!7.&.2B)8.7!($)-'&!)BB.2'.7!)8!

7.)%8)b.7!(+&.2J!X)6$&!)22+7)+&)%8!%3!&$.!3)-B'!(+'!5.23%2B.7!()&$!+!AGe"[[!e9G$+88.-!XHA!

72)E.2F!.f1)55.7!()&$!+!>eLLXZ9GK!*%--)B+&.7!XHA!`eLL!8BF!C^?>!g!"d!8BF![9"[[[!B=a!

32%B!4$%2-+,'F!<8*J!#$%&%2.'5%8')E.8.''!%3!'123+*.!*%8'&2+)8.7!3)-B'!(+'!5.23%2B.7!+&!c[[!B=!

3%2!L!B)81&.'F!B+'_.7!.W5%'12.'!+&!c[[!B=!3%2!"!B)81&.!`B)W&12.!"!+87!Ka!%2!"[!'.*%87'!

`B)W&12.!*%8&+)8)86!7)2.*&-:!+*2:-+&.7!'5)2%5:2+8F!C)6J!0LaJKd!0123+*.!&%5%62+5$).'!%,&+)8.7!,:!

5%-:B.2)b+&)%89)871*.7!7)331')%8!%2!,:!52.9'&21*&12.7!'1,'&2+&.'!(.2.!.W5%'.7!+&!c[[!B=!3%2!"L!

B)81&.'J!

A0'&'(%1&.>'%.+*!+;!%01!0=,&+<18$!

Ihnh)'!.W5.2)B.8&'!(.2.!5.23%2B.7!%8!+8!?/K[[[s!$)6$!2.'%-1&)%8!'5.*&2%B.&.2!32%B!D*.+8!

D5&)*'F!B%18&.7!%8!+!A>M[[[!>!B)*2%'*%5.!32%B!X.)*+!B)*2%':'&.B'J!4$.!*%22.'5%87)86!-)6$&!

'%12*.!.B)&'!,.&(..8!e[[!+87!d[[!8BJ!?.)6$&!52%3)-.'!+87!ZA9)B+6.'!%3!5+&&.28.7!3)-B'!(.2.!
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! d

2.*%27.7!1')86!+!ZA!)8&.23.2%B.&.2!`C%6+-.!;+8%&.*$!N%%B'123!()&$!+!E.2&)*+-!2.'%-1&)%8!%3![J"!

8BaJ!

B1$-8%$!'*,!,.$(-$$.+*!

:&17'&'%.+*!'*,!70+%+&1$7+*$1!+;!$-&;'(1!(+*$%&'.*1,!0=,&+<18!;.82$!

<8)&)+--:F!&$.!5$%&%2.'5%8')E.!,.$+E)%2!%3!'.-3952%&%8+&)86!'5)2%5:2+8!$:72%6.-'F!*%E+-.8&-:!

+&&+*$.7!&%!+!'123+*.F!(+'!)8E.'&)6+&.7J!C%2!&$.'.!$:72%6.-'F!+!')B)-+2!*$.B)*+-!*%B5%')&)%8!(+'!

1'.7!+'!52.E)%1'-:!2.5%2&.7!3%2!&$.!8%89*%8'&2+)8.7!5%-:B.2!3)-B'!`0*$.B.!KaJKd!;9

<'%52%5:-+*2:-+B)7.!`;<#==>a!(+'!1'.7!+'!B+)8!*%B5%8.8&!`U"!+87!UKm!)8!B)W&12.!"!+87!KF!

2.'5.*&)E.-:aJ!05)2%5:2+8!7.2)E+&)E.!0#=!(+'!)8*%25%2+&.7!+'!&$.!5$%&%*$2%B)*!18)&!`"ma!+87!

+*2:-)*!+*)7!`Lma!(+'!+77.7!&%!%,&+)8!&$.!'.-3952%&%8+&.7!B.2%*:+8)8.!3%2BJKLF!Kd!C%2!*$.B)*+-!

*2%''9-)8_)86!%3!&$.!8.&(%2_F!"!%2!K!B%-m!%3!IFIk9B.&$:-.8.,)'+*2:-+B)7.!`>Y<0a!(+'!1'.7!

`B)W&12.!"!%2!KaJZ[!A+2%*12!""cZ!(+'!1&)-)b.7!+'!5$%&%)8)&)+&%2J!4$.!B%8%B.2!B)W&12.!(+'!

7)''%-E.7!)8!+8$:72%1'!7)%W+8.!52)%2!&%!1'.J!I8-.''!'&+&.7!%&$.2()'.F!B)W&12.!"!(+'!1'.7!)8!+--!

.W5.2)B.8&'J!

!

/(0121!C4!>+&.2)+-'!1'.7!3%2!&$.!52.5+2+&)%8!%3!&$.!5%-:B.2!*%+&)86'J!
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! U

4$.!+*2:-+B)7.!,+'.7!$:72%6.-'!(.2.!*%E+-.8&-:!+&&+*$.7!&%!+!6-+''!'123+*.!,:!1')86!+!52%5:-!

B.&$+*2:-+&.!318*&)%8+-)b.7!6-+''!'-)7.J!4$)'!2.'1-&'!)8!+!'123+*.!*%8'&2+)8.7!5%-:B.2!*%+&)86J!

4$.2.3%2.!+!6-+''!*.--!`'5+*)86!g!LL!qBa!()&$!+!B.&$+*2:-+&.!318*&)%8+-)b.7!'123+*.!%8!%8.!')7.!

(+'!1'.7J!4$)'!(+'!3)--.7!()&$!&$.!7)%W+8.!B)W&12.!($)*$!(+'!'1,'.f1.8&-:!5$%&%5%-:B.2)b.7!&%!

31--!*%8E.2')%8J!4$.!155.2!6-+''!5-+&.!(+'!&$.8!2.B%E.7F!+87!&$.!7)%W+8.!(+'!.E+5%2+&.7F!

2.'1-&)86!)8!+!*+J!KL!qB!&$)*_!3)-BJ!01,'.f1.8&-:F!&$.!5%-:B.2!*%+&)86!(+'!5-+*.7!)8!

7.B)8.2+-)b.7!(+&.2!-.+7)86!&%!'(.--)86!%3!&$.!3)-BJ!=3&.2!'(.--)86!3%2!+&!-.+'&!"!$%12F!&$.!

&$)*_8.''!%3!&$.!3)-B!(+'!)8*2.+'.7!&%!2%16$-:!"e[!qBJ!4$)'!$)6$!7.62..!%3!'(.--)86!`LJM!&)B.'a!

)'!52%,+,-:!*+1'.7!,:!&$.!3+*&!&$+&!&$.!5%-:B.2!8.&(%2_!)'!52.5+2.7!)8!'%-1&)%8!-.+7)86!&%!+!8%89

2)6)7!8.&(%2_J!A1.!&%!&$.!7%1,-.!+B%18&!%3!*2%''-)8_'!52.'.8&F!5%-:B.2!*%+&)86'!52.5+2.7!32%B!

B)W&12.!K!'(.--!'-)6$&-:!-.''J!?.2.!+!&$)*_8.''!%3!"K[!qB!`eJd!&)B.'a!(+'!%,&+)8.7J!='!&$.!

'(.--)86!%**12'!B%'&-:!)8!&$.!b97)2.*&)%8F!&$.!$:72%6.-!)'!8%&!+,-.!&%!'(.--!)8!+!18)7)2.*&)%8+-!

3+'$)%8F!&$.2.3%2.!&$.!'(.--)86!,.$+E)%2!)'!7)33.2.8&!&$+8!3%2!32..'&+87)86!3)-B'JZ"!

A12)86!'(.--)86!%3!&$.!$:72%6.-'F!&$.!'-)6$&-:!%339*%-%2!$:72%6.-!3)-B!*$+86.7!&%!+!B%2.!)8&.8'.!

%2+86.!*%-%2!`C)6J!0KaF!($)*$!)87)*+&.'!&$+&!&$.!52%&%8+&.7!B.2%*:+8)8.!)'%B.2!3%2B'!

'5%8&+8.%1'-:!)8!(+&.2!71.!&%!&$.!*+2,%W:-)*!+*)7!($)*$!)'!)8*%25%2+&.7!)8!&$.!5%-:B.2!

,+*_,%8.J!=,'%25&)%8!B.+'12.B.8&'!%3!&$.!3)-B!'$%(.7!+8!+,'%25&)%8!B+W)B1B!%3!t!g!ec[!8B!

($)*$!)'!*%8')'&.8&!()&$!&$.!3%2B+&)%8!%3!&$.!'.-3952%&%8+&.7!B.2%*:+8)8.!$:72%6.-JKLF!ZK!^$.8!

&$.!'+B5-.!(+'!.W5%'.7!&%!E)'),-.!-)6$&!`t!g!eLL!8Ba!3%2!L!B)81&.'F!&$.!52%&%8+&.7!B.2%*:+8)8.!

+,'%2,+8*.!+&!ec[!8B!+-B%'&!*%B5-.&.-:!7)'+55.+2'!`C)6J!",aF!7.B%8'&2+&)86!*%B5-.&.!2.E.2')%8!

%3!&$.!52%&%8+&.7!B.2%*:+8)8.!&%!&$.!'5)2%5:2+8!3%2B!`0*$.B.!"aJ!
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! "[

!

D.<-&1!34!`+a!0*$.B+&)*!2.52.'.8&+&)%8!%3!&$.!5$%&%9)871*.7!*$+86.'!)8!&$.!$:72%6.-!*%+&)86F!`,a!

Ih9h)'!'5.*&21B!'$%()86!'5%8&+8.%1'!)'%B.2)b+&)%8!%3!'5)2%5:2+8!&%!52%&%8+&.7!B.2%*:+8)8.!

+3&.2!.W5%'12.!&%!-)6$&!`eLL!8Ba!+87!`*a!/.E.2'),-.!5$%&%2.'5%8')E.!,.$+E)%2!%3!&$.!$:72%6.-!

3)-BF!*$+86.!)8!+,'%25&)%8!+&!ec[!8B!)'!7.5)*&.7!712)86!3%12!'1**.'')E.!L!B)81&.!.W5%'12.!'&.5'J!

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

!"" #""

"$"

"$!

%$"

%$! &'()*)+,&-),.
&/),.&+-*01&,)23*&04567810
&!&.)(8*07&1096:01;
&%"&.)(8*07&1096:01;
&<"&.)(8*07&1096:01;
&="&.)(8*07&1096:01;

>
?7
61
?+
(9
0&
@+
$8
$A

B+:0,0(2*3&@(.A

" !" %"" %!" <""
"$"

"$<

"$=

"$#

"$C

%$"

>?
76
1?
+(
90
&@(
61
.
+,
)7
0D
A

E).0&@.)(A

!"

#"

$"

- !"#$$"%&
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! ""

4$.!,+*_9)'%B.2)b+&)%8!%3!'5)2%5:2+8!)8&%!52%&%8+&.7!B.2%*:+8)8.!(+'!B%8)&%2.7!()&$!Ihnh)'!

'5.*&2%'*%5:J!=3&.2!L[!B)81&.'!+&!2%%B!&.B5.2+&12.F!&$.!+,'%25&)%8!,+87!+&!t!g!ec[!8B!2.&128'!

&%!)&'!)8)&)+-!)8&.8')&:!`C)6J!",F!*aF!7.B%8'&2+&)86!*%B5-.&.!2.*%E.2:J!C%12!'1**.'')E.!.W5%'12.!

*:*-.'!'$%(!&$+&!&$)'!2.*%E.2:!)'!31--:!2.E.2'),-.!+87!*+8!,.!2.5.+&.7!B1-&)5-.!&)B.'JZZ!4$.!&u!

E+-1.!%3!&$.!2.*%E.2:!)'!p"[!B)81&.'F!($)*$!)'!'-)6$&-:!3+'&.2!&$+8!&$.!$:72%6.-'!()&$%1&!+*2:-)*!

+*)7!)8!+*)7)*!.8E)2%8B.8&!($)*$!(.!2.5%2&.7!,.3%2.JKL!^$.8!)8*2.+')86!&$.!+B%18&!%3!*2%''!

-)8_.2!32%B!"!&%!K!B%-mF!&$.!'+B.!2.*%E.2:!&)B.'*+-.!(+'!%,'.2E.7F!7.'5)&.!&$.!7)33.2.8*.!)8!

*2%''9-)8_!7.8')&:!`C)6J!0ZaJ!4$.!3+'&.2!2.*%E.2:!)'!B%'&!-)_.-:!2.-+&.7!&%!&$.!1'.!%3!+!7)33.2.8&!

*2%''9-)8_.2F!2+&$.2!&$+8!&$.!7)33.2.8*.!,.&(..8!)8&.28+-!%2!.W&.28+-!52%&%8+&)%8!`C)6J!0e!

*%B5+2.'!&(%!7)33.2.8&!*2%''9-)8_.2'aJ!C12&$.2B%2.F!&$.!'5)2%5:2+8!B%).&:!B%7)3).7!()&$!$.W:-!

+*2:-+&.!-.+7'!&%!+!3+'&.2!2.*%E.2:!&$+8!)&'!7)2.*&-:!+*2:-+&.7!'5)2%5:2+8!+8+-%61.!`C)6J!0LaJ!4$)'!

,.$+E)%2!*+8!,.!.W5-+)8.7!71.!&%!&$.!'&2%86.2!.-.*&2%8!7%8+&)86!*$+2+*&.2!%3!&$.!.&$.2!62%15!

E.2'1'!&$.!.'&.2!62%15!%8!&$.!,.8b.8.!2)86JZK!

4%!B.+'12.!&$.!'(.--)86!,.$+E)%2!%3!&$.!)8)&)+--:!3-+&!$:72%6.-!*%+&)86F!B+'_.7!.W5%'12.!`t!g!

eLL!8Ba!(+'!5.23%2B.7!&$2%16$!+!-)8.!B+'_!()&$!7+2_!-)8.'!%3!"!BB!+87!+!5)&*$!%3!K!BB!

`'*$.B+&)*!2.52.'.8&+&)%8!)8!C)6J!K+aJ!=3&.2!&$)'!B+'_.7!.W5%'12.!'&.5F!&$.!.W5%'.7!+2.+'!-%'&!

&$.)2!*%-%2F!($)-'&!&$.!8%89.W5%'.7!+2.+'!2.B+)8!18*$+86.7!`C)6J!K,aJ!4$.2.3%2.F!)&!*+8!,.!

*%8*-17.7!&$+&!)'%B.2)b+&)%8!%8-:!&%%_!5-+*.!)8!&$.!.W5%'.7!5+2&'!%3!&$.!3)-BJ!='!()&$!&$.!

.W5.2)B.8&'!5.23%2B.7!()&$%1&!5$%&%B+'_F!'5)2%5:2+8!)'%B.2)b.7!,+*_!)8&%!&$.!52%&%8+&.7!

B.2%*:+8)8.!)'%B.2!)8!*+J!L[!B)81&.'J!

Page 11 of 25

ACS Paragon Plus Environment

ACS Applied Materials & Interfaces

1
2
3
4
5
6
7
8
9
10
11
12
13
14
15
16
17
18
19
20
21
22
23
24
25
26
27
28
29
30
31
32
33
34
35
36
37
38
39
40
41
42
43
44
45
46
47
48
49
50
51
52
53
54
55
56
57
58
59
60



! "K

!

D.<-&1!CJ!`+a!0*$.B+&)*!52.'.8&+&)%8!%3!B+'_.7!)--1B)8+&)%8!%3!&$.!)8)&)+--:!3-+&!$:72%6.-!

*%+&)86F!`,a!5$%&%62+5$'!%3!+!$:72%6.-!`B)W&12.!"a!,.3%2.!`-.3&a!+87!+3&.2!`2)6$&a!B+'_.7!

)--1B)8+&)%8!`eLL!8BaF!`*a!*%22.'5%87)86!$.)6$&!52%3)-.F!+'!%,'.2E.7!,:!)8&.23.2%B.&2:J!4$.!

-%(.'&!+2.+!)'!'.&!+'!b.2%J!

=3&.2!B+'_.7!.W5%'12.F!&$.!'123+*.!&%5%62+5$:!(+'!)8E.'&)6+&.7J!<8&.23.2%B.&2:!B.+'12.B.8&'!

2.E.+-.7!`C)6J!K*F!0Ma!&$+&!&$.!.W5%'.7!+2.+'!(.2.!'$218_.8!+3&.2!B+'_.7!.W5%'12.F!-.+7)86!&%!+!

':BB.&2)*!'&21*&12.7!'123+*.!&%5%62+5$:JZe!=&!&$.!.W5%'.7!+2.+'F!&$.!3)-B!&$)*_8.''!7.*2.+'.7!,:!

+552%W)B+&.-:!L!qBF!2.E.+-)86!'$2)8_+6.!%3!&$.!'(%--.8!3)-B!,:!ZJM!mJ!4%!)8E.'&)6+&.!&$.!

)83-1.8*.!%3!&$.!+B%18&!%3!*2%''9-)8_.2F!')B)-+2!.W5.2)B.8&'!(.2.!5.23%2B.7!)8!($)*$!&$.!

+B%18&!%3!>Y<0!(+'!7%1,-.7!`B)W&12.!KF!6.-!&$)*_8.''!)'!"K[!qBF!C)6J!0caJ!4$.!'&21*&12.'!
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! "Z

%,&+)8.7!1')86!&$.'.!$:72%6.-'!7.*2.+'.7!,:!%8-:!ZJK!qB!+3&.2!&$.!B+'_.7!.W5%'12.!'&.5F!($)*$!

)'!*%8')7.2+,-:!-%(.2J!4$)'!-%(.2!KJc!m!'$2)8_+6.!)'!*+1'.7!,:!&$.!$)6$.2!*2%''9-)8_!7.8')&:F!

($)*$!-.+7'!&%!+!-%(.2!7.62..!%3!'(.--)86!+87!'$2)8_+6.J!4$.!2.'1-&'!'$%(!&$+&!5$%&%2.'5%8')E.!

'123+*.!&%5%62+5$:!*$+86.'!*+8!,.!3)8.9&18.7!,:!E+2:)86!&$.!*2%''9-)8_!7.8')&:!%3!&$.!$:72%6.-J!

/=221%&.(!70+%+&1$7+*$.E1!$-&;'(1!%+7+<&'70.1$!#=!7+8=21&.>'%.+*?.*,-(1,!,.;;-$.+*!

^.!$+E.!3)2'&!*2.+&.7!':BB.&2)*!5$%&%2.'5%8')E.!'123+*.!&%5%62+5$).'!$:72%6.-'!&$+&!%5.2+&.!+&!

8.1&2+-!5?J!01*$!3)-B'!(.2.!*2.+&.7!E)+!+!*%8&2%--.7!'5+&)+-!7)'&2),1&)%8!%3!&$.!*2%''-)8_!7.8')&:!

-.+7)86!&%!5+&&.28.7!'(.--)86JZL9ZM!4$.2.3%2.!$:72%6.-'!(.2.!52.5+2.7!,:!5%-:B.2)b+&)%89)871*.7!

7)331')%8!)8!&$.!52.'.8*.!%3!+!'%-E.8&!`'..!C)6J!0d!3%2!&$.!52.5+2+&)%8!B.&$%7aJZF!KL!

#%-:B.2)b+&)%89)871*.7!7)331')%8!%**12'!712)86!5+&&.28.7!-)6$&!Ih9.W5%'12.!%3!+!B%8%B.2!

B)W&12.F!71.!&%!7)33.2.8&!7)331')%8!+87!5%-:B.2)b+&)%8!2+&.'!%3!&$.!B%8%B.2'J!4$)'!-.+7'!&%!+!

5+&&.28.7!*2%''9-)8_!7.8')&:!3%--%()86!&$.!5+&&.28!%3!&$.!B+'_!&$+&!)'!1'.7!712)86!&$.!

5$%&%5%-:B.2)b+&)%8!'&.5J!<8!52.E)%1'!'%-E.8&932..!.W5.2)B.8&'!+&!.-.E+&.7!&.B5.2+&12.F!&$.!

5%-:B.2)b+&)%8!(+'!3+'&.2!&$+8!&$.!7)331')%8F!2.'1-&)86!)8!+**1B1-+&)%8!%3!&$.!7)+*2:-+&.!

B%8%B.2'!8.+2!&$.!.76.'!%3!&$.!5$%&%B+'_JKLF!Zc9Zd!

4$.!'+B.!&:5.!%3!*.--'!+'!3%2!&$.!52.5+2+&)%8!%3!'123+*.!*%8'&2+)8.7!$:72%6.-!3)-B'!(+'!1'.7F!,1&!

)8!&$.'.!.W5.2)B.8&'F!&$.!5$%&%5%-:B.2)b+&)%8!52%*.''!*%8')'&.7!%3!&(%!'.f1.8&)+-!5$%&%9

.W5%'12.!'&.5'!+&!2%%B!&.B5.2+&12.J!4$.!3)2'&!'&.5!(+'!+!B+'_.7!5$%&%9.W5%'12.F!+3&.2!($)*$!&$.!

B+'_!(+'!2.B%E.7!+87!+!3-%%7!Ih9.W5%'12.!+55-).7!&%!.8'12.!&$.!3%2B+&)%8!%3!+!5%-:B.2!3)-B!

%E.2!&$.!.8&)2.!'123+*.!+2.+J!='!&$.'.!5%-:B.2)b+&)%8'!(.2.!5.23%2B.7!)8!'%-1&)%8F!&$.2.!)'!+!$)6$!

7.62..!%3!B%8%B.2!B%,)-)&:F!+87!7)331')%8!%3!&$.!B%8%B.2'!712)86!&$.!3)2'&!.W5%'12.!'&.5!)'!
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! "e

&$.2.3%2.!3+'&.2!&$+8!)8!&$.!'%-E.8&932..!.W5.2)B.8&'F!2.'1-&)86!)8!'B%%&$!'&21*&12.'!)8'&.+7!%3!

+**1B1-+&)%8!%3!B%8%B.2'!+&!&$.!.76.'!%3!&$.!.W5%'.7!+2.+'!`C)6J!0U!+87!0"[aJ!

!

D.<-&1!F4!`+a!0*$.B+&)*!2.52.'.8&+&)%8!%3!&$.!$:72%6.-!52.5+2.7!,:!5%-:B.2)b+&)%89)871*.7!

7)331')%8!+87!`,a!$.)6$&!52%3)-.'!%3!+!$:72%6.-!52.5+2.7!,:!5%-:B.2)b+&)%89)871*.7!7)331')%8!

,.3%2.!+87!+3&.2!.W5%'12.F!+'!%,'.2E.7!,:!)8&.23.2%B.&2:J!4$.!-%(.'&!+2.+!)'!'.&!+'!b.2%!`8%&.O!

71.!&%!'B%%&$)86!'%3&(+2.F!&$.!&%5%62+5$).'!+2.!52.'.8&.7!B%2.!,-%*_9-)_.!&$+8!&$.)2!+*&1+-!

'$+5.F!$%(.E.2F!&$.!B)8)B+!+87!B+W)B+!(.2.!B.+'12.7!+**12+&.-:aJ!

4$.!*%+&)86'!52.5+2.7!,:!5%-:B.2)b+&)%89)871*.7!7)331')%8!$+7!+8!)8)&)+-!&$)*_8.''!%3!

+552%W)B+&.-:!Z[!qB!`C)6J!0U+!+87!0"[+aJ!=3&.2!'(.--)86F!&$.!&$)*_8.''!%3!+2.+'!()&$!+!-%(!

*2%''9-)8_!7.8')&:!)8*2.+'.7!&%!K[[!qB!`MJM!&)B.'!'(%--.8aJ!4$.!$.)6$&!%3!&$.!2.-).3!'&21*&12.!)'!

Kd!qB!)8!($)*$!&$.!&()*.!.W5%'.7!+2.+'!'(.--!-.''!`LJM!&)B.'F!C)6J!Z,aJ!4$)'!,.$+E)%2!)87)*+&.'!

&$+&!&$.'.!+2.+'!*%8&+)8!B%2.!*2%''!-)8_.2!+'!)8!&$.!3)2'&!.W5%'12.!'&.5!&$.!B%2.!2.+*&)E.!

7)+*2:-+&.!*2%''!-)8_.2!7)331'.'!&%!&$.!.W5%'.7!+2.+'J!!
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! "L

=3&.2!.W5%'12.!()&$!E)'),-.!-)6$&!`t!g!eLL!8BaF!&$.!&%&+-!&$)*_8.''!%3!+2.+'!()&$!+!-%(!*2%''9-)8_!

7.8')&:!7.*2.+'.7!&%!"d[!qB!`9"[!ma!+87!&$.!2.-).3!'&21*&12.!7.*2.+'.7!&%!KZ!qB!`9"d!mF!C)6J!Z,F!

0"[aJ!4$.2.3%2.F!)&!*+8!,.!*%8*-17.7!&$+&!+!*2%''9-)8_!7.8')&:!7)33.2.8*.!&$2%16$%1&!&$.!3)-B!*+8!

,.!%,&+)8.7!()&$!&$.!1'.!%3!5%-:B.2)b+&)%89)871*.7!7)331')%8!3%2!'%-1,)-)b.7!':'&.B'!+'!(.--J!='!

&$.!5%-:B.2!3)-B!)'!'123+*.9*%8'&2+)8.7!+87!&$.2.3%2.!*+8!%8-:!'(.--!)8!&$.!7)2.*&)%8!

5.25.87)*1-+2!&%!&$.!'123+*.J!<&!'$%1-7!,.!8%&.7!&$+&!&$.!'(.--)86!+87!-)6$&!2.'5%8'.!,.$+E)%2!%3!

&$.!*%+&)86!+2.!-+26.2!)8!*%B5+2)'%8!()&$!&$.!*%8'&2+)8.7!$%B%6.8.%1'!5%-:B.2!*%+&)86'!`E)7.!

'152+aJ!4$)'!,.$+E)%2!)87)*+&.'!&$+&!&$.!+2.+'!()&$!-%(!%2!$)6$!*2%''9-)8_!7.8')&:!7%!8%&!,.$+E.!

)87.5.87.8&-:J!

"$=221%&.(!70+%+&1$7+*$.E1!$-&;'(1!%+7+<&'70.1$!#=!7&1?$%&-(%-&1,!$-#$%&'%1$!

<8!%27.2!&%!3+,2)*+&.!+':BB.&2)*!5$%&%2.'5%8')E.!'123+*.!&%5%62+5$).'!+8!+':BB.&2)*!2+&*$.&!

'1,'&2+&.!(+'!1'.7J!4$)'!+552%+*$!)'!,+'.7!%8!&$.!3+*&!&$+&!+!&$)*_.2!'123+*.!*%8'&2+)8.7!$:72%6.-!

3)-B!'$%('!+!-+26.2!7.62..!%3!'(.--)86!+87!71.!&%!+':BB.&2:!)8!&$.!'1,'&2+&.F!+':BB.&2)*!

'(.--)86!%**12'J"L!=!*%5:!%3!+!2+&*$.&!&.B5-+&.!(+'!B+7.!1')86!&2)52%5:-.8.!6-:*%-!7)+*2:-+&.!

`4#TA=aF!($)*$!(+'!5+2&-:!5$%&%5%-:B.2)b.7JZU!A1.!&%!&$.!)8*%B5-.&.!5%-:B.2)b+&)%8F!5.87+8&!

+*2:-+&.!62%15'!+2.!'&)--!52.'.8&!+&!&$.!*%5:J!01,'.f1.8&-:F!&$.!'&21*&12.!(+'!3)--.7!()&$!&$.!

$:72%6.-!B)W&12.!+87!5$%&%5%-:B.2)b.7F!-.+7)86!&%!$:72%6.-!($)*$!)'!*%E+-.8&-:!-)8_.7!&%!&$.!

+':BB.&2)*!'1,'&2+&.J!C%--%()86!.E+5%2+&)%8!%3!7)%W+8.!+3&.2!5%-:B.2)b+&)%8F!&$.!72).7!3)-B!$+'!

+!')B)-+2F!,1&!-.''!'&..5F!&%5%62+5$:!+'!&$.!4#TA=!'1,'&2+&.!`0*$.B.!Z+9,F!C)6J!0""aJ!

Page 15 of 25

ACS Paragon Plus Environment

ACS Applied Materials & Interfaces

1
2
3
4
5
6
7
8
9
10
11
12
13
14
15
16
17
18
19
20
21
22
23
24
25
26
27
28
29
30
31
32
33
34
35
36
37
38
39
40
41
42
43
44
45
46
47
48
49
50
51
52
53
54
55
56
57
58
59
60



! "M

!

/(0121!F4!^%2_)86!B.*$+8)'B!%3!&$.!2+&*$.&!&%5%62+5$:J!

<8!)&'!72:!'&+&.F!&$.!B+W)B1B!$.)6$&!%3!&$.!5%-:B.2!8.&(%2_!)'!"[Jc!qBJ!4$.!'123+*.F!+3&.2!

'(.--)86!&$.!3)-B!)8!7.B)8.2+-)b.7!(+&.2F!'$%('!+8!)8E.2'.!2+&*$.&!&%5%62+5$:!`C)6J!eF!0"K!+87!

0"Za!*%B5+2.7!&%!&$.!72:!3)-BJ!4$)'!,.$+E)%2!'$%('!&$+&!&$.!&$)*_.2!'123+*.!5+2&'!'(.--!B%2.F!+'!

.W5.*&.7!`0*$.B.!ZaJ!4$.!B+W)B+-!$.)6$&!7)33.2.8*.!)'!+2%187!M!qB!`&%&+-!$.)6$&!'(%--.8!

$:72%6.-!KM!qBaJ!I5%8!-)6$&!.W5%'12.F!&$.!2+&*$.&!'-%5.!7.*2.+'.7J!4$.!B+W)B1B!*$+86.!&$+&!

*%1-7!,.!%,&+)8.7!(+'!+!2.71*&)%8!%3!Z!qB!)8!$.)6$&J!01,'.f1.8&!)--1B)8+&)%8!+87!2.'(.--)86!

*:*-.'!2.'1-&.7!)8!')B)-+2!'$2)8_+6.!+87!'(.--)86!,.$+E)%2F!'$%()86!&$+&!&$.!$:72%6.-!*%+&)86!*+8!

,.!2.E.2'),-:!'()&*$.7!,.&(..8!+!2+&*$.&!+87!+!B%2.!3-+&!'123+*.!&%5%62+5$:J!

!

N4567810&M)*3&:)7)?,0&,)23*
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! "c

!

D.<-&1!G4!ZA!$.)6$&!52%3)-.'!%3!+!2+&*$.&!52.5+2.7!32%B!B)W&12.!"!,.3%2.!`+a!+87!+3&.2!`,a!-)6$&!

.W5%'12.F!+'!%,'.2E.7!,:!)8&.23.2%B.&2:!`7)B.8')%8'!%3!&$.!'123+*.!+2.!ZcU!qB!,:!"KMK!qBaJ!

<8!%27.2!&%!'$%(!&$+&!'123+*.!&%5%62+5$:!*+8!,.!*%8&2%--.7!,:!E+2:)86!&$.!+B%18&!%3!*2%''9-)8_.2F!

')B)-+2!2+&*$.&!3)-B'!(.2.!52.5+2.7!32%B!B)W&12.!K!*%8&+)8)86!K!(&m!*2%''9-)8_.2!`C)6J!LF!0"K!

+87!0"eaJ!A1.!&%!&$.!$)6$.2!*2%''9-)8_!7.8')&:F!&$.!%,&+)8.7!$:72%6.-!'(.--'!-.''!&$+8!&$.!

52.E)%1'-:!7)'*1''.7!$:72%6.-!`)8)&)+-!$.)6$&!)'!"[Jd!qBF!$.)6$&!%3!&$.!'(%--.8!$:72%6.-!)'!K"JZ!

qBaJ!4$)'!2.'1-&'!)8!+8!+':BB.&2)*!'&21*&12.!()&$!+!7)33.2.8*.!)8!$.)6$&!%3!%8-:!"Jd!qB!+3&.2!

,.)86!'(%--.8!)8!7.B)8.2+-)b.7!(+&.2F!($)*$!)'!*%B5+2+,-.!()&$!&$.!7)33.2.8*.!)8!*+'.!%3!

'123+*.9*%8'&2+)8.7!3)-B'!`E)7.!'152+aJ!I5%8!.W5%'12.!&%!E)'),-.!-)6$&F!&$.!'123+*.!(.8&!32%B!

2+&*$.&!'&21*&12.7!&%!3-+&!+87!.E.8!3%2B.7!+8!)8E.2'.!2+&*$.&!'&21*&12.!&$+&!$+7!"!qB!$.)6$&!

7)33.2.8*.J!C12&$.2B%2.F!&$.!+-&.2+&)%8!%3!&$.!52%&21')%8'!*%1-7!,.!.+')-:!*%8&2%--.7F!7.5.87)86!

%8!&$.!)8&.8')&:!%3!&$.!)--1B)8+&)%8!+87!&$.!.W5%'12.!&)B.!`C)6J!0"LaJ!Y%&$!2+&*$.&!'&21*&12.'!

*%1-7!,.!5$%&%9'()&*$.7!B+8:!&)B.'J!=3&.2!'.E.2+-!B%8&$'!%3!'&%2+6.!)8!7.B)8.2+-)b.7!(+&.2F!&$.!

2.'5%8'.!%3!&$.!*%+&)86!&%(+27'!-)6$&!)'!'&)--!52.'.8&!`)J.J!&$.2.!)'!8%!7.*2.+'.!)8!2.'5%8'.!
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! "d

*%B5+2.7!&%!32.'$!'+B5-.'aF!'$%()86!&$+&!)&!)'!5%''),-.!&%!3+,2)*+&.!712+,-.!5$%&%2.'5%8')E.!

&%5%62+5$).'J!!

!

!

D.<-&1!H4!ZA!$.)6$&!52%3)-.'!%3!+!2+&*$.&!52.5+2.7!32%B!B)W&12.!K!,.3%2.!`+a!+87!+3&.2!`,a!-)6$&!

.W5%'12.F!+'!%,'.2E.7!,:!)8&.23.2%B.&2:!`7)B.8')%8'!%3!&$.!'123+*.!+2.!L[L!qB!,:!UeM!qBaJ!

A+*(8-$.+*$!

?:72%6.-'!,+'.7!%8!5%-:B.2'!%3!;<#==>F!'5)2%5:2+8!+87!+*2:-)*!+*)7!$+E.!,..8!1'.7!&%!

52%71*.!5$%&%2.'5%8')E.!':BB.&2)*!+87!+':BB.&2)*!'123+*.!&%5%62+5$).'!($)*$!*+8!%5.2+&.!)8!

8.1&2+-!+f1.%1'!.8E)2%8B.8&J!Y:!1')86!52.9'&21*&12.7!2+&*$.&!'1,'&2+&.'!&$.!-)6$&!2.'5%8')E.!

+':BB.&2)*!'123+*.!&%5%62+5$:!*+8!)8!52)8*)5-.!,.!31--:!*%8&2%--.7!,:!&$.!*$.B)*+-!*%B5%')&)%8!

%3!&$.!B)W&12.J!C12&$.2B%2.!%8.!*+8!.W5.*&!&$+&!.E.8!B%2.!*%B5-.W!'123+*.!&%5%62+5$).'!+2.!

5%''),-.!,:!*%B,)8)86!&$.!+552%+*$.'!2.5%2&.7!$.2.!)J.J!-%*+-!-)6$&!.W5%'12.F!5%-:B.2)b+&)%8!

)871*.7!7)331')%8!+87!52.9'&21*&12.7!'1,'&2+&.!+552%+*$.'J!D12!2.'1-&'!'$%(!&$+&!7:8+B)*!2%,1'&!
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! "U

+':BB.&2)*!$:72%6.-!'123+*.'!*+8!,.!3+,2)*+&.7!&$+&!*+8!,.!1'.31-!)8!B)*2%3-1)7)*F!,)%-%6)*+-!+87!

&2),%-%6)*+-!+55-)*+&)%8'J!G122.8&-:F!(.!$+E.!)8)&)+&.7!)8E.'&)6+&)%8'!)8&%!&$.!,.$+E)%2!%3!*.--!

62%(&$!%8!&$.'.!*%+&)86'!+87!'&+2&.7!&%!)B5-.B.8&!&$.!52+*&)*+-!)8*%25%2+&)%8!%3!&$.'.!

5$%&%2.'5%8')E.!B+&.2)+-'!()&$)8!B)*2%3-1)7)*!7.E)*.'JdF!e[!

/-77+&%.*<!)*;+&2'%.+*J!#$%&%2.'5%8')E.!,.$+E)%2!%3!7)33.2.8&!$:72%6.-!3)-B'Q!'123+*.!

&%5%62+5$).'F!+'!%,'.2E.7!,:!)8&.23.2%B.&2:J!4$)'!B+&.2)+-!)'!+E+)-+,-.!32..!%3!*$+26.!E)+!&$.!

<8&.28.&!+&!$&&5Onn51,'J+*'J%26J!

A+&&1$7+*,.*<!"-%0+&!

v!H9B+)-O!7J,2%.2P&1.J8-Q!+J5J$JRJ'*$.88)86P&1.J8-!!

"(@*+I81,<21*%!

4$)'!2.'.+2*$!$+'!,..8!B+7.!5%''),-.!,:!+!h<G<!62+8&!%3!4$.!;.&$.2-+87'!C%187+&)%8!3%2!

0*).8&)w*!/.'.+2*$!`;^DaJ!0155%2&!32%B!0*).8*.!C%187+&)%8!<2.-+87!187.2!<;0<T?4!+(+27!

0C<n"Kn/GnKKdU!)'!+-'%!_)87-:!+*_8%(-.76.7J!YN!+*_8%(-.76.'!&$.!HI!C2+B.(%2_!c!52%R.*&!

x=4^=/>y!`>+2).!G12).!<4;F!;%J!KZdKcZaJ!C12&$.2B%2.F!(.!(%1-7!-)_.!&%!&$+8_!A+8f)86!X)1!

3%2!$.-5!()&$!&$.!)8)&)+-!.W5.2)B.8&'J!

/HCH/H;GH0!

`"a! 0521.--F!zJ!>JQ!?+(_.2F!GJ!zJ!42)66.2.7!0&21*&12+-!+87!#2%5.2&:!G$+86.'!)8!#%-:B.2)*!

;+8%B+&.2)+-'J!JG"*&$'F5&$CJ33K!KF!"d9KMJ!

`Ka! Y:28.F!/JQ!Y.8)&%9X%5.bF!CJQ!A)+B%87F!AJ!>+&.2)+-'!0*).8*.!+87!&$.!0.8'%2!/.E%-1&)%8J!

L/("0&$M1?/N$CJ3JK!OPF!"M9KZJ!

`Za! X)1F!AJQ!Y+'&)++8'.8F!GJ!^J!>JQ!7.8!4%%87.2F!zJ!>J!zJQ!Y2%.2F!AJ!zJ!0)86-.9G%B5%')&)%8!

4$2..9A)B.8')%8+--:!>%25$)86!?:72%6.-'J!'1Q($L/(("0$CJ3FK!RF!Ldd9LUMJ!
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! K[

`ea! X)1F!AJQ!Y+'&)++8'.8F!GJ!^J!>JQ!7.8!4%%87.2F!zJ!>J!zJQ!Y2%.2F!AJ!zJ!#$%&%90()&*$+,-.!

0123+*.!4%5%-%6).'!)8!G$)2+-!;.B+&)*!G%+&)86'J!B>H"9&$JG"*&-$S>(&$%?&$CJ3CK!TOF!dUK9

dUMJ!

`La! ^.)F!zJQ!]1F!]J!#$%&%7.3%2B+,-.!#%-:B.2!T.-'!+87!G2%''-)8_.7!X)f1)79G2:'&+--)8.!

#%-:B.2'J!'1Q($L/(("0$CJ3CK!UF!d[L[9d[LUJ!

`Ma! #.72%8F!0JQ!E+8!X).2%5F!0JQ!?%2'&B+8F!#JQ!#.8&.2B+8F!/JQ!Y2%.2F!AJ!zJQ!#..&.2'F!HJ!0&)B1-)!

/.'5%8')E.!A.-)E.2:!h.$)*-.'!3%2!G+27)+*!>)*2%&)''1.!42+8'5-+8&+&)%8J!B?V&$<)>F(&$

L/("0&$CJ33K!KOF!"MKe9"MZ[J!

`ca! Y..,.F!AJ!zJQ!>%%2.F!zJ!0JQ!Y+1.2F!zJ!>JQ!]1F!{JQ!X)1F!/J!?JQ!A.E+7%''F!GJQ!z%F!YJ9?J!

C18*&)%8+-!?:72%6.-!0&21*&12.'!3%2!=1&%8%B%1'!C-%(!G%8&2%-!)8')7.!>)*2%3-1)7)*!

G$+88.-'J!I/()0"$CJJJK!WXWF!Ldd9LU[J!

`da! C-%2.+F!XJQ!A)+B%87F!AJQ!Y.8)&%9X%5.bF!CJ!#$%&%9/.'5%8')E.!#%-:B.2)*!0&21*&12.'!Y+'.7!

%8!05)2%5:2+8J!L/F01*1#&$L/("0&$%>H&$CJ3CK!KRYF!""ed9""LUJ!

`Ua! Y.8)&%9X%5.bF!CJQ!Y:28.F!/JQ!/+71&+F!=J!>JQ!h2+8+F!;J!HJQ!>*T1)88.''F!TJQ!A)+B%87F!AJ!

<%8%6.-9Y+'.7!X)6$&9=*&1+&.7!h+-E.'!3%2!G%8&2%--)86!X)f1)7!C-%(!)8!>)*2%9C-1)7)*!

>+8)3%-7'J!;/C$JG5+$CJ3JK!OXF!"UL9K["J!

`"[a! 016)12+F!0JQ!01B+21F!\JQ!D$)F!\JQ!?)2%_)F!\JQ!4+_+6)F!4JQ!\+8+B%2)F!4J!#$%&%2.'5%8')E.!

#%-:B.2!T.-!>)*2%E+-E.'!G%8&2%--.7!,:!X%*+-!X)6$&!<22+7)+&)%8J!'">2&$BF()/(102-$B$CJJLK!

OWXF!"cM9"deJ!

`""a! 016)12+F!0JQ!0b)-+6:)F!=JQ!01B+21F!\JQ!?+&&%2)F!\JQ!4+_+6)F!4JQ!C)-)5*'.)F!TJQ!N2)8:)F!>JQ!

\+8+B%2)F!4J!D89A.B+87!>)*2%3-1)7)*!G%8&2%-!,:!>)*2%5+&&.28.7!X)6$&!<22+7)+&)%8!%3!+!

#$%&%2.'5%8')E.!?:72%6.-!0$..&J!;/C$JG5+$CJJMK!RF!"UM9"UdJ!
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! K"

`"Ka! 018F!4JQ!{)86F!TJ!Y)%B)B.&)*!0B+2&!<8&.23+*.!>+&.2)+-'!3%2!Y)%-%6)*+-!=55-)*+&)%8'J!B?V&$

L/("0&$CJ33K!KPF!?Lc9?ccJ!

`"Za! C1F!0J9^JQ!G$).8F!?J9^JQ!4'+)F!^J9YJ!C+,2)*+&)%8!%3!#%-:`;9<'%52%5:-+*2:-+B)7.a!C)-B'!

G%8&+)8)86!01,B)*2%B.&.2!T2%%E.'!3%2!G%8'&21*&)86!=-)68.7!G.--!0$..&'J!;/>H*)50$

CJ3FK!KRF!"eZL"9"eZLLJ!

`"ea! 0*$B)7&F!0JQ!N.)'.2F!>JQ!?.--(.6F!4JQ!A1'*$-F!GJQ!C.2:F!=JQ!>|$(+-7F!?J!=7$.')%8!+87!

>.*$+8)*+-!#2%5.2&).'!%3!#8)5+B!>)*2%6.-!C)-B'!+87!4$.)2!#%&.8&)+-!I'.!+'!0()&*$+,-.!

G.--!G1-&12.!01,'&2+&.'J!B?V&$<)>F(&$L/("0&$CJ3JK!KXF!ZKZL9ZKeZJ!

`"La! X)1F!AJQ!Y+'&)++8'.8F!GJ!^J!>JQ!7.8!4%%87.2F!zJ!>J!zJQ!Y2%.2F!AJ!zJ!`#$%&%9a4$.2B+--:!

<871*.7!C%2B+&)%8!%3!A:8+B)*!0123+*.!4%5%62+5$).'!)8!#%-:B.2!?:72%6.-!;.&(%2_'J!

;/>H*)50$CJ3FK!KRF!LMKK9LMKUJ!

`"Ma! A18*%B,.F!4J!=JQ!H27.BF!HJ!]JQ!0$+'&2:F!=JQ!Y+'_+2+8F!/JQ!Y|$2)86.2F!\J!CJ!G%8&2%--)86!

X)f1)7!A2%5'!()&$!4.W&12.!/+&*$.&'J!B?V&$L/("0&$CJ3CK!KWF!"LeL9"LL[J!

`"ca! A18*%B,.F!4J!=JQ!#+2'%8'F!zJ!CJQ!Y|$2)86.2F!\J!CJ!A)2.*&.7!A2%5!42+8'5%2&!/.*&)3).7!

32%B!D2&$%6%8+-!h),2+&)%8'!h)+!+!C-+&!^.&&)86!Y+22).2!/+&*$.&J!;/>H*)50$CJ3CK!KUF!

"ZcML9"Zcc[J!

`"da! 0._.2%6-1F!\JQ!T12_+8F!IJ!=JQ!A.B)2*)F!IJQ!A.B)2.-F!>J!GJ!42+8'5%2&!%3!+!0%3&!G+26%!%8!

+!;+8%'*+-.!/+&*$.&J!B++#&$DGN2&$;"((&$CJ33K!RRF![MZc[ZJ!

`"Ua! >+-E+7_+2F!;J!=JQ!?+8*%*_F!>J!zJQ!0._.2%6-1F!\JQ!A2.'')*_F!^J!zJQ!A.B)2.-F!>J!GJ!=8!

H86)8..2.7!=8)'%&2%5)*!;+8%3)-B!()&$!I8)7)2.*&)%8+-!^.&&)86!#2%5.2&).'J!I/($L/("0$

CJ3JK!RF!"[KZ9"[KdJ!

`K[a! 0*$)-7F!?J!TJ!#%-:`;9<'%52%5:-+*2:-+B)7.aO!HW5.2)B.8&F!4$.%2:!+87!=55-)*+&)%8J!D01H&$

D1#N*&$'F5&$3MMCK!OYF!"MZ9KeUJ!

Page 21 of 25

ACS Paragon Plus Environment

ACS Applied Materials & Interfaces

1
2
3
4
5
6
7
8
9
10
11
12
13
14
15
16
17
18
19
20
21
22
23
24
25
26
27
28
29
30
31
32
33
34
35
36
37
38
39
40
41
42
43
44
45
46
47
48
49
50
51
52
53
54
55
56
57
58
59
60



! KK

`K"a! #$)-)55F!>JQ!>}--.2F!IJQ!=-._'+872%E+F!/JQ!0+8*&1+2:F!/JQ!>}--.29Y1'*$,+1BF!#JQ!\2}6.2F!

zJ!\J!D8!&$.!H-+'&)*!;+&12.!%3!&$.!A.B)W)86!42+8')&)%8!%3!=f1.%1'!#8)5+B!0%-1&)%8'J!

'1Q($L/(("0$CJ3CK!UF!""Zdc9""ZULJ!

`KKa! #$)-)55F!>JQ!>}--.2F!IJQ!=-._'+872%E+F!/JQ!0+8*&1+2:F!/JQ!>}--.29Y1'*$,+1BF!#JQ!\2}6.2F!

zJ!\J!<BB.8'.!H-+'&)*!;%8-)8.+2)&).'!+&!&$.!A.B)W)86!42+8')&)%8!%3!=f1.%1'!#8)5+B!

0%-1&)%8'J!'1Q($L/(("0$CJ3FK!RF!L[Ze9L[e"J!

`KZa! >)8_)8F!hJ!<J!#$%&%9F!4$.2B%9F!0%-E+&%9F!+87!H-.*&2%*$2%B)*!05)2%$.&.2%*:*-)*!

G%B5%187'J!JG"*&$Z"V&$CJJGK!OXWF!KcL"9KccMJ!

`Kea! 0+&%$F!4JQ!01B+21F!\JQ!4+_+6)F!4JQ!\+8+B%2)F!4J!C+'&9/.E.2'),-.!X)6$&9A2)E.8!?:72%6.-'!

G%8')'&)86!%3!05)2%,.8b%5:2+89C18*&)%8+-)b.7!#%-:`;9<'%52%5:-+*2:-+B)7.aJ!'1Q($L/(("0$

CJ33K!YF!d[Z[9d[ZeJ!

`KLa! 0&1B5.-F!zJ!HJQ!X)1F!AJQ!Y2%.2F!AJ!zJQ!0*$.88)86F!=J!#J!?J!zJ!#$%&%'()&*$+,-.!?:72%6.-!

0123+*.!4%5%62+5$).'!,:!#%-:B.2)'+&)%89<871*.7!A)331')%8J!JG"*&$[$%)0&$!&$CJ3FK!ORF!

"[UKK9"[UKcJ!

`KMa! 0b)-~6:)F!=JQ!01B+21F!\JQ!016)12+F!0JQ!4+_+6)F!4JQ!0$)8,%F!4JQ!N2�8:)F!>JQ!\+8+B%2)F!4J!

/.(2)&+,-.!>)*2%2.-).3!C%2B+&)%8!%8!#$%&%2.'5%8')E.!?:72%6.-!X+:.2'J!JG"*&$L/("0&$

CJJLK!ORF!KcZ[9KcZKJ!

`Kca! 01B+21F!\JQ!D$)F!\JQ!4+_+6)F!4JQ!\+8+B%2)F!4JQ!0$)8,%F!4J!#$%&%2.'5%8')E.!#2%5.2&).'!%3!

#%-:`;9<'%52%5:-+*2:-+B)7.a!?:72%6.-!#+2&-:!>%7)3).7!()&$!05)2%,.8b%5:2+8J!;/>H*)50$

CJJNK!KKF!eZLZ9eZLMJ!

`Kda! N)ÄÅ_%('_)F!YJQ!C-%2.+F!XJQ!4$.%,+-7F!zJQ!Y.8)&%9X%5.bF!CJQ!A)+B%87F!AJ!0.-39#2%&%8+&)86!

05)2%5:2+89G%9;)5+B9G%9=*2:-)*!=*)7!?:72%6.-!#$%&%+*&1+&%2'J!'1Q($L/(("0$CJ3FK!RF!

dcLe9dcM[J!
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! KZ

`KUa! 4$.!+*&1+-!'(.--)86!+87!*%-%2+&)%8!%3!&$.!3)-B!)'!2.-+&)E.-:!3+'&F!+3&.2!L!B)81&.'F!8%!E)'1+-!

*$+86.'!+2.!%,'.2E.7J!4$.!-%86.2!'(.--)86!&)B.!%3!"!$%12!)'!1'.7!&%!.8'12.!&$+&!,%&$!

$:72+&)%8!+87!)'%B.2)b+&)%8!+2.!.f1)-),2)+&.7J!

`Z[a! <8*%25%2+&)%8!%3!>Y<0!+'!*2%''9-)8_.2!-.+7'!&%!'-)6$&-:!3+'&.2!2.*%E.2:!2+&.'!&$+8!&$%'.!%3!

&2)`52%5:-.8.!6-:*%-a!7)+*2:-+&.!`4#TA=a!(.!2.5%2&.7!,.3%2.!`C)6J!0eaJ!

`Z"a! X)F!]JQ!4+8+_+F!4J!\)8.&)*'!%3!0(.--)86!+87!0$2)8_)86!%3!T.-'J!!&$JG"*&$DGN2&$3MMJK!RKF!

"ZML9"Zc"J!

`ZKa! 0+&%$F!4JQ!01B+21F!\JQ!4+_+6)F!4JQ!4+_+)F!\JQ!\+8+B%2)F!4J!<'%B.2)b+&)%8!%3!

05)2%,.8b%5:2+8'!Y.+2)86!H-.*&2%89A%8+&)86!+87!H-.*&2%89^)&$72+()86!T2%15'!)8!

=*)7)*!=f1.%1'!0%-1&)%8'J!DGN2&$JG"*&$JG"*&$DGN2&$CJ33K!OPF!cZKK9cZKUJ!

`ZZa! ^+86F!^JQ!>.&(+--)F!HJQ!#.2-)*$F!zJQ!#+5+7+_)'F!GJ!>JQ!G1,)&&F!/JQ!>}--.29Y1'*$,+1BF!#J!

G:*-)*!0()&*$)86!%3!^+&.2!0&%2+6.!)8!4$)8!Y-%*_!G%5%-:B.2!C)-B'!G%8&+)8)86!#%-:`;9

<'%52%5:-+*2:-+B)7.aJ!L/F01*1#"F)#"2$CJJMK!WKF!U[e"9U[L"J!

`Zea! N$%1F!0JQ!^1F!GJ!<890)&1!<8&.23.2%B.&2:!0&17).'!%3!&$.!A2:)86!+87!0(.--)86!\)8.&)*'!%3!

+8!I-&2+&$)8!#%-:`;9<'%52%5:-+*2:-+B)7.a!T.-!C)-B!Y.-%(!+87!+,%E.!<&'!h%-1B.!#$+'.!

42+8')&)%8!4.B5.2+&12.J!L/F01*1#"F)#"2$3MMNK!KRF!eUUd9L[["J!

`ZLa! ?+'$B)F!0J!>JQ!A132.'8.F!HJ!/J!>.*$+8)*+-!#2%5.2&).'!%3!<87)E)71+-!>)*2%6.-!#+2&)*-.'!

&$2%16$!&$.!A.'(.--)86!42+8')&)%8J!'1Q($L/(("0$CJJMK!TF!ZMdK9ZMddJ!

`ZMa! /+7R)F!0JQ!=-.BF!?JQ!A.B%1'&).29G$+B5+68.F!0JQ!z%8+'F!=J!>JQ!G1.8%&F!0J!5J!h+2)+&)%8!%3!

H-+'&)*!#2%5.2&).'!%3!/.'5%8')E.!#%-:B.2!;+8%&1,.'J!!&$DGN2&$JG"*&$.$CJ3JK!OOWF!eUZU9

eUeeJ!
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! Ke

`Zca! 7.!T+8'F!YJ9zJQ!0~8*$.bF!GJQ!\%b%7+.EF!AJQ!^%1&.2'F!AJQ!=-.W..EF!=JQ!H'*1&)F!>J!zJQ!

Y+'&)++8'.8F!GJ!^J!>JQ!Y2%.2F!AJ!zJQ!0*$1,.2&F!IJ!0J!D5&)B)b)86!#$%&%9HB,%''.7!

T2+&)86'O!=!T2+7).8&!X),2+2:!=552%+*$J!!&$J1*C&$JG"*&$CJJNK!UF!KKd9KZMJ!

`Zda! X..()'F!GJ!>JQ!7.!z%86F!=J!>JQ!E+8!<Rb.87%%28F!XJ!zJQ!Y2%.2F!AJ!zJ!0)B1-+&)%8'!()&$!+!

A:8+B)*!/.+*&)%899A)331')%8!>%7.-!%3!&$.!#%-:B.2!T2+&)86!#2.5+2+&)%8!,:!#+&&.28.7!

I-&2+E)%-.&!<--1B)8+&)%8J!!&$B++#&$DGN2&$CJJGK!RTF!dZLK9dZLMJ!

`ZUa! ='!'1,'&2+&.F!(.!$+E.!B+7.!+!*%5:!%3!+!C2.'8.-!-.8'!+'!)&!5%''.''.'!+!2+&*$.&9-)_.!
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