
www.rsc.org/advances

RSC Advances

This is an Accepted Manuscript, which has been through the 
Royal Society of Chemistry peer review process and has been 
accepted for publication.

Accepted Manuscripts are published online shortly after 
acceptance, before technical editing, formatting and proof reading. 
Using this free service, authors can make their results available 
to the community, in citable form, before we publish the edited 
article. This Accepted Manuscript will be replaced by the edited, 
formatted and paginated article as soon as this is available.

You can find more information about Accepted Manuscripts in the 
Information for Authors.

Please note that technical editing may introduce minor changes 
to the text and/or graphics, which may alter content. The journal’s 
standard Terms & Conditions and the Ethical guidelines still 
apply. In no event shall the Royal Society of Chemistry be held 
responsible for any errors or omissions in this Accepted Manuscript 
or any consequences arising from the use of any information it 
contains. 



í�

�

�>�z� ^��/D�Ed� '�KWK>zD�Z/��d/KE� �z� D��E^� K&� �><�>/� D�d�>� �>hD/E�d��

��d/s�d/KE�

�

^���� W�]���
��
U� >µ�]�v}� ^�v�}�}

�
�U� ^�oÀ��}��� �v�]v]

�
U� &��]}� D}v��Pv��}

�
U� �o�µ�]}�

&��}v�
�
��v��Z�((��o���]}((]

�
�

�

�
� ������u�v��}(��Z�u]��o�^�]�v���U�hv]À���]�Ç�}(�E��o���&����]�}�//U�s]���]v�]�U�ôìíîò�

E��}o]U�/��oÇ�

�
� ������u�v��}(��vP]v���]vPU�hv]À���]�Ç�}(�E��o���W���Z�v}��U���v��}��]��Ì]}v�o�U�/�X�

�ðU�ôìíðï�E��}o]U�/��oÇ�

�
� �µ���v�� �������W� ������u�v��}(� �Z�u]��oU�D����]�o�� �v�� W�}�µ��]}v� �vP]v���]vPU�

W]�ÌÌ�o��d���Z]}�ôìU�ôìíîñ�E��}o]U�/��oÇ�

�

�

�

�

�

��}�����}v�]vP��µ�Z}�W�>µ�]�v}�^�v�}�}V��ru�]o��������W���v�}�}�µv]v�X]��

� �

Page 1 of 23 RSC Advances

R
S

C
A

dv
an

ce
s

A
cc

ep
te

d
M

an
us

cr
ip

t



î�

�

���������

� /v� �Z]��Á}�l����o�Ç����]u�v�� (�}u��������À}]��Á����u�o}Ç��� (}�� �Z���Çv�Z��]��}(�

P�}�}oÇu���X� dZ�� ���]u�v��Á��� ��o�]v��� ��� òñì� �v�� óñì£�� (}�� í� Z� �}� �v�µ��� �Z��

�}vÀ���]}v�}(��oµu]v]µu� �}}��]v��]}v� (�}u�}���Z����o� �}� �����Z����oX� dZ�� ���]u�v��

Á��� �Z�������]Ì��� �Ç� u��v�� }(� yr��Ç� (oµ}�����v��U� yr��Ç� �]((����]}vU�

�Z��u}P��À]u���ÇU�u���µ�Ç� ]v��µ�]}v��}�}�]u���Ç��v�����vv]vP��o����}v�u]��}��}�ÇX�

�(������o�]v��]}vU� �Z�����]u�v��Á����µ�u]����� �}�yr��Ç��]((����]}vU�u���µ�Ç� ]v��µ�]}v�

�}�}�]u���Ç� �v�� ���vv]vP� �o����}v� u]��}��}�ÇX� ^��}vPoÇ� �ol�o]v�� �}�]µu� �v��

�}����]µu� �oµu]v���� �}oµ�]}v�� Á���� µ���� �}� ������ �Z�� �}oÇ�}v��v���]}v� �����]}v�

����}v�]�o�� (}�� P�}�}oÇu��� (}�u��]}vX� dZ�� ]v]�]�o� �ol�o]� u���o� ZÇ��}Æ]���

�}v��v����]}v�� }(� �Z���� �}oµ�]}v�� Á���� íóU� íñ� ~}voÇ� E��U� íïU� íí� �v�� ôXñ� DX�

W}oÇ�}v��v���]}v�Á�������]���}µ�����òì£��(}���]u�����vP]vP�(�}u�íñ�u]v��}�îô��X�dZ��

P�}�}oÇu��� ��}�µ���� }���]v��� ]v� �oo� �Z�� �Æ���]u�v��o� �}v�]�]}v�� ������� Á����

�µ�u]����� �}� �Z�� �µ�v�]���]À�� �����u]v��]}v� }(� �Z�� �Æ��v�� }(� �}oÇ�}v��v���]}v�

�Z�}µPZ�u����]v��������v��o}���}v�]Pv]�]}vU����Á�oo�����}��µ�o]���]À���Z�������]Ì��]}v��Ç�

u��v�� }(� &dr/Z� ������}��}�ÇX� �� ���µ���� ���� }(� ��u�o��� ���]À����� Á]�Z� �}oµ�]}v��

�}�����}v�]vP��}�]v]�]�o��E�K,��íï�D��v���<K,��íí�D��v���µ�������òì£��(}��ï��v��íð���

Á���� µ���� (}�� �Z�� �����u]v��]}v� }(� ������v�� ��v�]�Ç� �v�� µv�}v(]v��� �}u�����]À��

����vP�ZX� dZ���� ��u�o��� Á���� �o�}� �Z�������]Ì��� �Ç� u��v�� }(� u���µ�Ç� ]v��µ�]}v�

�}�}�]u���Ç� �v�� ���vv]vP� �o����}v�u]��}��}�ÇX� dZ�� ���µo��� Z�À�� ]v�]������ �Z��� �Z��

��À�o}�u�v�� }(� ���(}�u��� �µ]o�]vP� u����]�o�� �����]vP� (�}u� �����À}]�� ���]u�v�U�

�o�Z}µPZ� ���µ]�]vP� ���µ�����u]Æ� ���]PvU� ��v� ��� �}��]�o�� �Ç�u��v�� }(� �ol�o]�u���o�

�oµu]v�������]À��]}vX�

<�ÇÁ}���W� '�}�}oÇu��V� �o�Ç� ���]u�v�V� �oµu]v���� ���]À��]}vV� W}oÇ�}v��v���]}v�

l]v��]��V�WZÇ�]�}ru��Z�v]��o��Z�������]Ì��]}vV�D���������}À��ÇX�

�

íX� /v��}�µ��]}v�

� /��]��Á�oo�lv}Áv��Z���u�vÇ��]o]�}r�oµu]v�����µv���P}��}oÇ�}v��v���]}v��Ç�u��v��

}(� �ol�o]� u���o� �]o]����� ���]À��]}v� �}� (}�u� P�}�}oÇu���X� dZ]�� �Çv�Z��]�� Á��� (]����

�����]�����Ç���À]�}À]��
í
�ÁZ}��o���](]���P�}�}oÇu���� ]v�}� �Z�����o������������}v� �Z��

Page 2 of 23RSC Advances

R
S

C
A

dv
an

ce
s

A
cc

ep
te

d
M

an
us

cr
ip

t



ï�

�

(}oo}Á]vP� �]((���v��u}v}u��]�� µv]��W� ~^^]^K^�o^K^�U� �}oÇ�]�o���� ~W^�U� ^]Kîl�oîKïAîV�

~^^]^K^�o^K^^]^K^�U��}oÇ�]�o����]o}Æ}� ~W^^�U� ^]Kîl�oîKïAðV� ~^^]^K^�o^K^^]^K^^]^K^�U�

�}oÇ�]�o����]�]o}Æ}� ~W^�^�U�^]Kîl�oîKïAòX�tZ�v� �Z���}oÇ�}v��v���]}v� ]������]���}µ�� ]v�

�Z����u�����µ�����vP��îìrõì£�U��u}��Z}µ��P�}�}oÇu��������(}�u��U�ÁZ]o����}����]vP�

]v� �µ�}�o�À�� ��� íñìrîìì£�� o����� �}� �Z�� (}�u��]}v� }(� ��Ç���oo]v�� P�}�}oÇu����ÁZ}���

���µ��µ�������u�o����Z���}(�Ì�}o]����X
î
�

� dZ�� �}oÇ�}v��v���]}v� ����}v�]�o�� (}�� P�}�}oÇu��� �Çv�Z��]�� ��v� ��� ����]��� }µ��

�����]vP�(�}u���Á]�����vP��}(���Á�u����]�o���Z���]v�oµ���u���l�}o]v]��U
îrô
�v��µ��o��]o]�}r

�oµu]v����� �v�� �oµu]v}r�]o]�����
õríï

� �v�� �}o]�� Á������ �µ�Z� ��� �}�o� �v�� (µ�o� }]o� (oÇ�

��ZU
íðrîì

� �����À}]�� ���]u�v��U
îí
� uµv]�]��o� �}o]�� Á����� ]v�]v����}�� (oÇ� �v�� �}��}u�

��ZU
îîrîð

� ��P����� �}��}u� ��ZX
îñ
� /v� �oo� �Z���� ������ �}oÇ�}v��v���]}v� ]�� ��}u}���� �Ç�

���]vP�Z]PZoÇ��ol�o]v����µ�}µ���}oµ�]}v�}(��}�]µu�}���}����]µu��]o]������}��Z���}o]����Á�

u����]�o�X�

� '�}�}oÇu��r������ u����]�o�� ���� }(� P����� ]v������� ����µ��� �}u�� �Æ��oo�v��

��}����]��� ��v������Z]�À��� �u}vP�ÁZ]�Z�u��Z�v]��o���}����]����v���µ���]o]�Ç
ðUîò

����

Á�oo� ��� �Z��u�o� ����]o]�Ç
ô
� �v�� ���]���v��� �}� ��]�� �����lX

íò
� &µ��Z��u}��U� P�}�}oÇu��r

������u����]�o������u}����������]À�� �Z�v� W}��o�v����u�v�r������}v�������µ��� �Z�]��

u�vµ(���µ��� ���µ]����uµ�Z� o�����v��PÇ��v�� ]vÀ}oÀ����� ���}vPoÇ� ���µ����P���vZ}µ���

P����u]��]}vX
îó
��µ�� �}��Z����}À��u�v�]}v�����}����]��U�P�}�}oÇu��r������u����]�o��

Z�À�� (}µv�� ���o]���]}v� Á]�Z]v� �Z�� (]�o��� }(� v�Á� ����u]��U� ��u�v��U� u���]���� (}��

Z�Ì���}µ�� Á����� ����]o]Ì��]}vU� (]��r���]���v�� u����]�o�U� ������}�r(���� u����]�o�� �v��

Z]PZr���Z�u����]�o�X
îUîôrïï

�

� /v����]�]}v� �}� �Z����}À���}��v�]�o]�Ç�}(�P�}�}oÇu��r������u����]�o�U� ]��Z������v�

����v�oÇ���u}v�������� �Z�������o�]µu� o}������}�}µ��P�}�}oÇu�����v����������Z]PZoÇ�

���]À�� ����oÇ��� (}�� �]}�]���o� ��}�µ��]}vX
ïð
� /v� �Z]�� ����� �Z�� �����]vP� P�}�}oÇu���Á���

}���]v����Ç�u��v��}(��}����]µu��]o]��������]À��]}v�}(�u���l�}o]v]��X�

� /v� �}v������ �}� �]o]����� ���]À��]}vU� �oµu]v���� ���]À��]}v� Z��� ����]À��� uµ�Z� o����

����v�]}v� �v�� (�Á� ������� ��v� ��� (}µv�� ]v� �Z�� o]�����µ���}v� �Z]�� �Ç���}(� �o���v��]À��

���]À��]}vX� ��� (}�� �]o]����� ���]À��]}vU� �Ç���u�� �}v��]v]vP� �]((���v�� �����]vP�u����]�o��

Z�À�� ���v� ������� ]v� �Z�� ����� }(� �oµu]v���� ���]À��]}vX� WZ�]�� �v�� À�v� ��À�v����

Page 3 of 23 RSC Advances

R
S

C
A

dv
an

ce
s

A
cc

ep
te

d
M

an
us

cr
ip

t



ð�

�

�Çv�Z��]Ì���P�}�}oÇu���������]vP� (�}u� (oÇ���ZU�l�}o]v]��U�<r(�o�������v���o����(µ�v����

�o�P��Ç�u��v��}(��}�Z� �]o]����� �v���oµu]v���� ���]À��]}v�X
ïñ
� dZ�Ç� (}µv�� �Z��� ]v� �}u��

������ �oµu]v���� ���]À����� P�}�}oÇu���� Á���� u��Z�v]��ooÇ� �µ���]}�� �}� �Z�� �]o]�����

���]À�����}v��X�^Ç���u���}u�}����}(��]o]���(µu���v���}�]µu��oµu]v�����}oµ�]}v�Á����

µ���� �Ç� ���Á� �v�� D��<�vÌ]�� �}� }���]v� P�}�}oÇu���� �Ç� u��v�� }(� �}orP�o�

�}v��v���]}vX
ïò
�dZ����}�µ�����Z}Á����oo��Z�����µo]����Z�������]��]���}(��oµu]v}�]o]�����

P�}�}oÇu���U� ]v�oµ�]vP� P}}�� �}u�����]À�� ����vP�ZX� ,�i]u}Z�uu��]� ��� �oX� µ���� ��

u]Æ�µ���}(�P�}�Z��u�o��]o]����v���}o]���}�]µu��oµu]v�����}�}���]v�P�}�}oÇu�����Ç�iµ���

���]vP�Á����X
ïó
�dZ�]��Á}�l�Á����o�}�µ��(µo�(}����}À]�]vP����������µv������v�]vP�}(��Z��

(µv��u�v��o��Z�u]���Ç�}(�P�}�}oÇu��]Ì��]}vX�/v��v�]v������]vP��������Ç�KZ�����oXU��o����

��(oÇ���Z��o}v��}������]�ooÇ����o������Ç�E�r�oµu]v����Á���µ����(}��P�}�}oÇu��]Ì��]}v�

Á]�Z�E�K,��}oµ�]}v�U���}À]vP��Z���}r�Æ]���v���}(�P�}�}oÇu�����v���r^r,~/�X
ïô
�

� �oµu]v�������]À�����P�}�}oÇu����Z�À�����v��o�}��µ�����(µooÇ�µ����(}��Z�Ì���}µ��

Á���������]o]Ì��]}vX�dZ]�� ]����}À����Ç��Z��Á}�l��Ç��Zu��]�����oX��v��KPµv�]��v�����oXU�

ÁZ}� �u�o}Ç��� P�}�}oÇu��]�� u���]���� }���]v��� À]�� �oµu]v���� ���]À��]}v� �}�

]v�}��}������}�����u]v����]o]vP���v��o�����u�o�]vP��o�PU��������]À�oÇX
ïõUðì

�

� ��� ���À]}µ�oÇ� }µ�o]v��U� �Z�� u�v�P�u�v�� }(� �]o]�}r�oµu]v���� �}v��]v]vP� Á������

}(��v� ��l��� ��À�v��P�� (�}u� �Z�� �}��v�]�o]�]��� }(� u�vµ(���µ�]vP� P�}�}oÇu��r������

u����]�o�X� d}� �Z]�� ��P���U� �u}vP� �Z�� Á]��� ��vP�� }(� �µ]���o�� Á�����U� �����À}]��

���]u�v��� ����Á}��ZÇ� }(� �}v�]�����]}vX� /v�u}��� ������ �Z���� ���]u�v��� �}v��]v� �o�Ç�

u]v���o��~u}��oÇ�]oo]�����v���u���]����U��Zo}�]�����v��l�}o]v]���X�dZ��v��µ���}(��Z���o�Ç�

u]v���o�� ��(o����� �Z�� v��µ��� }(� �Z�� ����v�� �}�l�X
ðíUðî

� dZ���� ���]u�v��U� ](� v}��

���]}�]��ooÇ� ��u}À��U� ��µ��� �Z�� ��}P����]À�� ���µ��]}v� }(� �����À}]�� �����]�ÇX� Kv���

��u}À��U� �Z�� ���]u�v��� uµ��� ��� ��}���oÇ� u�v�P��� �v�� �Z�]�� ���Ç�o]vP� (}�� �Z��

u�vµ(���µ��� }(� P�}�}oÇu��r������ u����]�o�� ��v� ��� �vÀ]�}vu�v��ooÇ� �}µv�X
ðí
� dZ��

}��µ���v���}(�u}��� �Z�v�óììì� o��P�� �����À}]��� ]v� �Z�� �µ�}���v�hv]}vU�}(�ÁZ]�Z�ñòð�

/��oÇU
ðï
�u�l��� ]�� �o���� �Z��� �Z��u�v�P�u�v�� }(� �����À}]�� ���]u�v��� ]�� �� ��}�o�u� }(�

u�i}���vÀ]�}vu�v��o���o�À�v��X�

� dZ�� �]o�]vP�}(� �Z�� K��Z]�}� �����À}]�� ~���o�v�]v}U� &}PP]�U� /��oÇ��Z������v� ���}�����

(�}u� íõóî� �}� îììó� �v�� �Z�� ����� �Z}Á� �Z��U� }v� �À���P�U� �Z�� Ç���oÇ� ]v������� }(�

Page 4 of 23RSC Advances

R
S

C
A

dv
an

ce
s

A
cc

ep
te

d
M

an
us

cr
ip

t



ñ�

�

���]u�v���u}µv��]�����Z]PZ����ñìì�u
ï
�����lu

î
�Á]�Z����}��o��µ�v�]�Ç�}(���}µ��íõ�Du

ï
�]v�

îììóX� dZ���� ����� �o���oÇ� �Z}Á� �Z��� ��Pµo��� ���]o�]vP� }�����]}v�� ��v�u�l�� �À�]o��o��

ZµP�� �µ�v�]�]��� }(� ���]u�v��� �Z��� �Z}µo�� ��� ��}���oÇ� �]��}���� }(X� /v� /��oÇU� �Z��

�vÀ]�}vu�v��o� D]v]���Ç� ������� }(� ïì� :µv�� îììð� (����� �Z]�� ��}�o�u� �v�� ������� �Z��

��]���]��(}���]��}��oU����}À��Ç��v�����Ç�o]vP�}(��Z]��Á����X�d}��Z]����P���U��}u��u������

���}À��Ç� ��}�}��o�� ��v� ��� (}µv�� ]v� �Z�� ����]v�v�� o]�����µ��X� dZ���� ��}�}��o�� ����

��o����� �}� ���o]���]}v�� ��� ��Á�u����]�o�� (}�� �Z��u�vµ(���µ��� }(� ���](]�]�o� �PP��P���U�

��]�l�� �v�� ��u�v�� �o]vl��X
ððrðô

� dZ�� �Æ��v�]}v�}(�u������ ���}À��Ç� �}� �Z�� �Çv�Z��]��}(�

P�}�}oÇu��r������ u����]�o�� À]�� �oµu]v���� ���]À��]}v� }(� �Z�� K��Z]�}� �����À}]��

���]u�v���Z������v���µ�]���]v��Z]�������X�

�

îX� D����]�o���v��u��Z}���

� dZ�� ���]u�v���u�o}Ç��� ]v� �Z�������v�� ��µ�Ç� �}u��� (�}u� �Z�� K��Z]�}� �����À}]��

�v�� ]�� �Z�� ��u�� ��� �Z���µ���� ]v� �� ���À]}µ��Á}�l��Ç� &��}v�� ��� �oX
ðõ
� (}�� P�}�}oÇu���

�}oÇ�}v��v���]}v� À]�� �]o]����� ���]À��]}vX� dZ�� K��Z]�}� �����À}]�� ]�� �Z�� o��P���� ���](]�]�o�

o�l�� ]v� /��oÇ��v���Z�����}v�� ]v��µ�}��X� /�� ]�� o}����������Z���}��������Á��v��Z�� /��o]�v�

��P]}v��}(�D}o]��� �v�� WµPo]�X� ^��]u�v�� ��u�o]vP�Á��� ����]���}µ���Ç� �}�]vP� ]v� �Z����

�]((���v���o����X�dZ���Z�����}����~íì��u�]v��]�u������v��í�u�]v�Z�]PZ���Á������µ�Z���]v�

��i�Á���µ�Z��U�u]oo���]v����]vP�u]ooU��]�À����}��������íôì�Ru��]�À���v������(µooÇ�u]Æ����}�

P�����µv]�µ�U�Z}u}P�v�}µ����u�o�X�

� �Æ��v�]À�� ���]u�v�� �Z�������]Ì��]}v� ����]��� }µ�� �Ç�u��v�� }(� ��À���o� �v�oÇ�]��o�

���Zv]�µ�����v����(}µv��]v��Z����������(�������}���}À���Ç�&��}v������oX
ðõ
�^���](]��ooÇU�

������]u�v�}(��Z�����]u�v����u�o��Á�����]���]v�}À�v����íìñ£���v���Z�v��µ�u]������}�

yr��Ç�(oµ}�����v��U�yr��Ç��]((����]}vU��Z��u}P��À]u���]���v�oÇ�]�U�]v(������������}��}�Ç�

�v���o�]v������](]���µ�(���������u]v��]}vX
ðõ
�

� dZ���µ�v�]���]À���Z�u]��o��}u�}�]�]}v�}(� �Z�����]u�v��Á���}���]v����Z�}µPZ�yr

��Ç�(oµ}�����v����v��]�����}�����]v�d��o��íX
ðõ
�/��]�����v��Z����Z�����À�]o]vP��}u�}v�v���

���� �]o]��� �v�� �oµu]v�U� �Z�v�u�l]vP� �Z�� �À�]o��o�� ���]u�v�� �� �}��v�]�o� P�}�}oÇu���

����µ��}�X�,}Á�À��U�Á]�Z]v� �Z��Á]��� ��vP��}(�v��µ��o��v�����](]�]�o� �]o]�}r�oµu]v����U�

�Z�� ^]Kîl�oîKï� ���]}� ]�� �µ]��� Z]PZU� �µ�Z� �}� u�l�� �Z�� �oµu]v���� ���]À��]}v� u}���
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�������]À�� �Z�v� �Z�� �]o]����� }v�X� /v� ���]�]}vU� �Z�� ��o��]À�oÇ� Z]PZ� ��K� �}v��v�� �o�}�

�µPP����� �Z��� �µ�u]��]vP� �Z�� ���]u�v�� �}� �Z���oµu]v�������]À��]}v� ��v����Á}��ZÇ�}(�

�}v�]�����]}vX�/v�(���U�]v��Z�������}(��]o]��������]À��]}vU��Z���������]o]���~����ol�o]�u���o�

�]o]�������}µo�����}voÇ�����]�ooÇ��À�]o��o��(}���Z���}oÇ�}v��v���]}v������]}vU��µ���}��Z��

����oo�o��v���}u���]�]À���}ÌÌ}o�v]�������]}vX�

� dZ��u]v���o}P]��o��Z�������]Ì��]}v�}(��Z�����]u�v��Á�������]���}µ��(�}u��}�Z��Z��

�µ�o]���]À�� �v�� ��u]r�µ�v�]���]À�� �}]v��� }(� À]�ÁX
ðõ
� dZ�� ���µo��� �Z}Á��� �Z��� �Z��

���]u�v�� ]��u�]voÇ� �}u�}���� �Ç� �o�Ç�u]v���o�� �µ�Z� ��� l�}o]v]��U� �u���]��� �v�� ]oo]���

~òî9� �}��o�U��µ���Ì� ~íô9�U���o�]��� ~íó9���v�� (�o������� ~ï9�X�K(��oo� �Z�����Z����U�}voÇ�

l�}o]v]����]���������� �(���� ��o�]v��]}v� ���òñì��v��óñì£�� �}� (}�u�u���l�}o]v]��X� dZ��

(}�u��]}v� }(�u���l�}o]v]��� ]�� }(� (µv��u�v��o� ]u�}���v��� (}�� P�}�}oÇu��]Ì��]}v� �}�

��l�� �o���U� ����µ��� �oµu]v]µu� ]�� �}vÀ������ (�}u� }���Z����o� �}}��]v��]}v� ]v�}� �Z��

u}��������]À�������Z����o��}}��]v��]}vX�dZ]��Á�����}À���]v������À]}µ�������U
îí
�ÁZ����

îó
�o�D�^�EDZ��v�oÇ�]��Á�������]���}µ��}v��Z�����]u�v���(����(]�]vP����òñì��v��óñì£��

(}�� í� ZX� dZ�� ���µo��� �Z}Á��� �Z��� �Z�� �}vÀ���]}v� (�}u� }���Z����o� �oµu]v]µu� �}�

�����Z����o��oµu]v]µu�]���ou}����}u�o�������óñì£���v���o]PZ�oÇ�o}Á������òñì£�X�

� /v� ���]�]}v� �}� �Z�� ��}À�� �Z�������]Ì��]}vU� �Z�� ���]u�v�U� ��� ����]À��� �v�� �(����

��o�]v��]}vU� Á��� �µ�u]����� �}� u���µ�Ç� ]v��µ�]}v� �}�}�]u���Ç� ~D/W�� �v�� ���vv]vP�

�o����}v�u]��}��}�Ç�~^�D��]v��Z]�������X�dZ���u�o}Ç������������Á������D]��}u��]�]���

�µ�}W}���/s��}�}�]u������v����&�/�/v���������vv]vP��o����}v�u]��}��}��X�

� '�}�}oÇu����Çv�Z��]��Á�������]���}µ��µ�]vP��Z�����]u�v���(������o�]v��]}v����òñì�

�v��óñì£�� (}��í�ZX� ^}�]µu��v���}����]µu��oµu]v���� �}oµ�]}v�� ~}v������� �]u���Á����

µ���� (}�� ���]À��]vP� �Z�� ��o�]v��� ���]u�v��� �}� P��� �}oÇ�}v��v���]}vX� /v� �}�Z� �����U�

�Z���� �}oµ�]}v��Á����}���]v����Ç��]��}oÀ]vP��µoÀ��]Ì��� �o~K,�ï� ]v�}�íó�D�ZÇ��}Æ]���

�}oµ�]}v�X� D}o��� ���]}�� }(� �olE�AìXòðó� �v�� �ol<AìXñï� Á���� }���]v��X� K�Z���

�Z�������]��]���}(� �Z�����}oµ�]}v��Á������� (}oo}Á�X� ^}�]µu��oµu]v���W���v�]�ÇAíññì�P�

>
rí
V� �E��oKî�AóXïñ� DV� �E�K,�AðXìñ� DV� �,îK�Aðð� DX� W}����]µu� �oµu]v���W�

��v�]�ÇAíòíì� P� >
rí
V� �<�oKî�AòXñ� DV� �<K,�AñXô� DV� �,îK�Aïò� DX� /v� ���]�]}vU� �]oµ����

�}oµ�]}v���}�����}v�]vP��}�ZÇ��}Æ]��� ]v]�]�o��}v��v����]}v��}(�íñ� ~}voÇ�E�K,�U�íïU�íí�

�v��ôXñ�D�Á����µ���X�/v��oo��������Z�����]}����Á��v��Z�����]À��]vP��}oµ�]}v�À}oµu���v��

Page 6 of 23RSC Advances

R
S

C
A

dv
an

ce
s

A
cc

ep
te

d
M

an
us

cr
ip

t



ó�

�

�Z�����]u�v��u����Á���ìXðî�u>�P
rí
X�D]Æ���}(��Z�����]u�v���oµ���Z�����]À��]vP��}oµ�]}v�

Á�����}oÇ�}v��v����]v����o����}oÇ��ZÇo�v���Ço]v�����~�?ZAî?ï��u
î
�����òì£��(}���]u���

��µ�o��}�ò�ZU�íU�ïU�óU�íð��v��îô��X�/v��}u�����������]�]}v�o��}oÇ�}v��v���]}v��]u���}(�

íñU�ïìU�ðñ��v��òì�u]v�Á�����u�o}Ç��X�������Z�}(��Z����}À���]u��U��Z����u�o���Á����

��u}À��� (�}u� �Z�� �}oÇ��ZÇo�v�� �Ço]v����U� P�}µv�� µv���� ����}v�U� À��µµu� (]o�����U�

�]v����Á]�Z��]��ZÇo���Z��U���]����v���À�v�µ�ooÇ���}���� ]v������]����}�X�dZ������u�o���

Á�����µ�u]������}��µ�v�]���]À���v���µ�o]���]À���Z�������]Ì��]}vX��oo��Z�����}À������}o]��

Á���Á�]PZ��� �}�P��� �Z��u���� ]v�������µ�}v��}oÇ�}v��v���]}vU��������v���]À��}(� �Z��

�}��o� �u}µv�� }(� �������� �ol�o]� u���o� �oµu]v���� �v�� Á����X� dZ�vU� �Z�� �u}µv�� }(�

��������Á�����Á���P]À�v��Ç��Z��Á�]PZ�� o}���µ�}v�(]�]vPX��Ç��]((���v������Á��v��Z����

�Á}�����U��Z���u}µv��}(����������ol�o]�u���o��oµu]v����Á���}���]v��X�/v����]�]}vU��Z��

�µ�o]���]À���Z�������]Ì��]}v�}(��Z����u�o����(�����}oÇ�}v��v���]}v�Á�������]���}µ���Ç�

u��v��}(� &}µ�]���d��v�(}�u� /v(��rZ��� ~&dr/Z��������}�Z}�}u���Ç�µ�]vP��� :���}�&dl/Zr

ðïì�������}�Z}�}u����X�

� �]((���v�� �Ço]v��]��o� ��u�o��� ~�?ZAï?ò� �u
î
�� ���]À����� Á]�Z� �]oµ���� �}oµ�]}v��

�}�����}v�]vP��}� ]v]�]�o��E�K,��íï�D��v�� �<K,��íí�DU��µ�������òì£�� (}��ï��v��íð��U�

�Z�v���]��� ]v�}À�v����ðì£�U�Á����µ����(}���Z�������u]v��]}v�}(�������v����v�]�Ç��v��

µv�}v(]v����}u�����]À������vP�Z�~h�^�X�dZ�� (}�u��������Á����}���]v����Ç�Á�]PZ]vPU�

ÁZ]o���Z�� o�������Ç�u��v��}(����}v��}o��ñìr�íîìíl&Z������X�dZ������u�o���Á�����o�}�

�Z�������]Ì����Ç�u��v��}(�D/W��v��^�DX�

�

ïX� Z��µo����v���]��µ��]}v�

ïXíX�^��]u�v��u]��}���µ��µ��o��Z�������]Ì��]}v�

� dZ��u]��}���µ��µ���}(��Z�����]u�v���]��v}���Z�vP��À��Ç�uµ�Z�µ�}v� (]�]vPX�Kv���

�µ�u]������}�^�DU��Z�����]u�v���������]À����v���(����(]�]vP����òñì��v��óñì£����À��o���

�}�����}u�}����}(�]���Pµo��oÇ��Z���������]�o���Á]�Z��}µPZ��µ�(����]v��oo������X
ñì
�^}u��

v}�]����o���]((���v����Á���� (}µv�� ]v� ��o��]}v� �}��}�}�]�ÇX� dZ�� ���]u�v�� ��� ����]À���

�v���(����(]�]vP����òñì��v��óñì£���µ�u]������}�D/W��Z}Á����}�}�]�Ç�À�oµ���}(�ñíïU�ñïí�

�v�� òòï�uu
ï
� P

rí
U� �������]À�oÇX� /�� ]�� ���v� �Z��� �Z�� �}�}�]�Ç� ]v������� ]��u}������� ���

òñì£�U�ÁZ]o�����}u���uµ�Z�u}��� �]Pv](]��v�� ���óñì£�X� dZ��D/W� ������� �Z}Á��� �Z���
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(]�]vP���� �Z��Z]PZ��� ��u�����µ��� ��µ���� �Z��u]��}�}�}�]�Ç� �}���������U� o]l�oÇ��µ�� �}�

�]v���]vP��Z�v}u�v�U��v���Z��u��}r��v��u���}�}�}�]�Ç��}� ]v���������������µo��}(��Z��

u}����Æ��v�������}u�}�]�]}vX
ñì
�

�

ïXîX�'�}�}oÇu����Çv�Z��]��

� dZ��}��µ���v���}(��Z���}oÇ�}v��v���]}v������]}v�Á]�Z�(}�u��]}v�}(�P�}�}oÇu����

��v������}À����Ç�u��v��}(�&dr/Z��v�oÇ�]�X�&]PX�íU�ÁZ�����Z��&dr/Z���������������}�����

(}���Z�����]u�v����o�]v������óñì£���v���Z����}�µ����}(�P�}�}oÇu��]Ì��]}v�����]���}µ��

(�}u� íñ�u]v� �}� îô� �� Á]�Z� �v� ���]À��]vP� �}oµ�]}v� �}v��]v]vP� E�K,� ��� íí� D� ]v]�]�o�

�}v��v����]}vU� ]���u�o�u��]��}(��oo��Z����������µ�]��X� /���Z}Á���Z��U�����Æ������U��Z��

���}���]}v���v����v��������íìïô��u
rí
�]v��Z��������}(��Z�����]u�v����o�]v������óñì£��~�í�

]v�&]PX�í�U��}�����}v�]vP��}��Z��^]^K���Çuu���]��������Z]vP�]v������Z����oU
ííUïñ

�]���Z](����

�}�o}Á���Á�À�vµu�����~õõìFô��u
rí
U��î�]v�&]PX�í��������}v���µ�v���}(��}oÇ�}v��v���]}v�

Á]�Z��o���v��]vP�^]^K��v���o^K��}v��X��v}�Z���(]vP����]v��}(�P�}�}oÇu�����Z�����v����

���v� ]v�&]PX�í� ]���Z�����}���]}v���v�����òõðFî��u
rí
�~�ï� ]v�&]PX�í���}�����}v�]vP��}��Z��

�o^K^^]� ��v�]vPX� dZ�� }�Z��� �]Pv](]��v�� ���}���]}v� ��v�� o}������ ��� ðñõ� �u
rí
� ]v� �Z��

µv�����������]u�v���������v�����ðòñFî��u
rí
� ]v��Z���}oÇ�}v��v�����Ç���u���������~�ð�

�v���ñ�]v�&]PX�í��]����o������}��Z��^]^K^^]��v��K^^]^K���v�]vPX�

� dZ���µ�o]���]À�������}(�&]PX�í��Z}Á��Z����Z���}oÇ�}v��v���]}v������]}v�]��À��Ç�(���U�

��� �Z�� ���}���]}v� ��v��� ��� �î� �v�� �ï� ���� ���v� ��� ���oÇ� ��� �(���� íñ� u]v�

�}oÇ�}v��v���]}vX� &µ��Z��u}��U� �Z�� ]v��v�]�]���}(� �Z������v��������}v�]�����oÇ�Z]PZ�

�(����}voÇ�ò�Z��}oÇ�}v��v���]}v��v���}�v}��]v�������À��Ç�uµ�Z�µ���}�îô��U��Z��o}vP����

�}oÇ�}v��v���]}v��]u��������X�dZ]��]����µ���À�v�(}���Z��}�Z����Æ���]u�v��o��}v�]�]}v��

������X
ñì
�

� �����}v�P�}�}oÇu��]Ì��]}v�l]v��]��� ]v��Z�������}(��oµu]v�������]À��]}v�Z�À��}voÇ�

���v� }���]v��� �Ç� }�Z��� �������Z���� ]v� (�Á� �����X� dZ���� (]v�]vP�� �P����Á]�Z� �Z}���

�����v����]v��Z]�������X�,�i]u}Z�uu��]�����oX
ïó
�(}µv��À��Ç�(����P�}�}oÇu���(}�u��]}v�

��� ðì£�� �(���� í� �� �Ç�u��v�� }(� &dr/Z� �v�oÇ�]�X� KZ� ��� �oX
ïô
� (}µv�� �Z��� ��� ôì£�� �Z��

��À�o}�u�v�� }(� h�^� ]�� ��µ�ooÇ� À��Ç� (���U� �v�� �o�}� �Z��� ��Ç���oo]v�� P�}�}oÇu���� ����

(}�u���Á]�Z� Z]PZ� ��Ç���oo]v]�Ç� ��P���� ��� ���oÇ� ��� �(���� í� �� ~����� }���]v��� �Ç� yZ��X�
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&]v�ooÇU� KPµv�]��v� ��� �oX
ðì
� (}µv�� �v� µv(�À}µ���o�� �((���� }(� ��u�����µ��� }v� �Z��

��À�o}�u�v��}(�h�^��µ���}�v}���}�(����P�}�}oÇu���(}�u��]}v�����}}u���u�����µ��X�

� Yµ�v�]���]À�� ����� ��o��]À�� �}� �Z�� �u}µv��� }(� �������� Á����� �v�� �ol�o]� u���o�

�oµu]v���� ���� ���}����� ]v� d��o��� (�}u� î� �}� ñX� ^���](]��ooÇU� �Z�� ���µo��� (}�� �}�]µu�

�oµu]v���� ���]À��]}v� ���� ���}����� ]v� d��o��� î� �v�� ïU� ÁZ]o�� �Z}��� (}�� �}����]µu�

�oµu]v�������]À��]}v��������}�����]v�d��o���ð��v��ñX�

� ��� (��������������Á����� ]���}v���v��U��Z�� (}oo}Á]vP��}v�]�����]}v����v�������Áv�

(�}u��Z�������}(�d��o���î��v��ðX� /����u}µv������������Á]�Z��}oÇ�}v��v���]}v��]u�� ]v�

�oo��Z�������X�dZ]��]��]v��P���u�v��Á]�Z�ÁZ���]��lv}Áv�}v��Z�������]}v�u��Z�v]�uX
íì
�/v�

(���U� �Z��P�}�}oÇu�������µ��}��� �Z������� (}�u������ �Z}��� �]u�������Ç����}v�]�����o��

�u}µv�� }(�Á����� �Z��� ]�� ����]�ooÇ� �Æ��oo���ÁZ�v� �}oÇ�}v��v���]}v� ��l��� �o����Á]�Z�

P�}�}oÇu���(}�u��]}vX�dZ���((����}(��ol�o]�u���o�ZÇ��}Æ]���]v]�]�o��}v��v����]}v�]���µ�Z�

�Z���]���]v�������u�l����Z����������Á�����]v�������]v��vÇ�����X�K�À]}µ�oÇU��Z]��]���µ���}�

�Z�� u}��� (�À}µ���o�� P�}�}oÇu��� ����µ��}��� (}�u��]}v� ÁZ�v� �Z�� �ol�o]� u���o�

ZÇ��}Æ]��� �}v��v����]}v� ]v�������X� /v� u}��� ������ �Z�� �u}µv�� }(� �������� Á�����

��������������Z�����]u�v����o�]v��]}v���u�����µ��� ]v��������(�}u�òñì��}�óñì£�V��Z]��

�((���� ��v� ��� �µ�� �}� �]v���]vP� �Z��� ��l��� �o���� �}� �� P������� �Æ��v�� ��� �Z�� Z]PZ���

��u�����µ��X�dZ���((����}(��Z��v��µ���}(��Z���ol�o]�u���o�ZÇ��}Æ]���]���µ�Z��Z���<K,�]�U�

]v�P�v���oU�(�À}µ����]v����������}�E�K,X�/v�(���U�µ���}�íï�D��}v��v����]}v��Z�������(}��

<K,�����P������U�}(��v��}v�]�����oÇU��Z�v��Z}���(}��E�K,U��v�����íó�D��}v��v����]}v�

}voÇ��Z�������u���}����v}���(]v]����]((���v������Á��v��Z���Á}�P�}µ���}(�����X�

� dZ�� �u}µv�� }(� �������� �oµu]v���� ]�� ���}����� ]v� d��o��� ï� ~�}�]µu�� �v�� ñ�

~�}����]µu�X�dZ����������}�����]v��Z�������o����Z}Á��Z���u}���}(��Z���oµu]v�����������

Á]�Z]v��Z���}oÇ�}v��v���]}v��]u��}(�ò�Z�]v��oo��Z�������X�dZ�vU��Z�����µ�v�]���]À�������

�}v(]�u� �Z����}oÇ�}v��v���]}v� ]��À��Ç� (���U�������À]}µ�oÇ����Áv� (�}u� �Z���µ�o]���]À��

�����}(�&]PX�íX�dZ���((����}(��ol�o]�u���o�ZÇ��}Æ]��� ]v]�]�o��}v��v����]}v� ]���Z����u�����

(}����������Á����U��Z���]���Z���u}µv��}(����������oµu]v����]v������������Z��ZÇ��}Æ]���

�}v��v����]}v� ]v�������X� �À]��v�oÇU� �Z�� u}��� (�À}µ���o�� P�}�}oÇu��� ����µ��}���

(}�u��]}v�Z����o�}����}�]�]À���((����}v��Z�����������oµu]v���X�dZ���((����}(����]u�v��

��o�]v��]}v� ��u�����µ���������Áv� (�}u� �Z�������}(� d��o���ï��v��ñ� ]�������]�X� /v� (���U�
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�((����}(��Z�����]u�v����o�]v��]}v���u�����µ��X�D}����o���� ]���Z���((����}(��Z��v��µ���

}(��Z���ol�o]�u���o�ZÇ��}Æ]���}v��Z���u}µv��}(����������oµu]v���X�/v�(���U��Z�������(}��

<K,�����P��������Z�v��Z}��� (}��E�K,�ÁZ�v��Z��}�Z����}v�]�]}v������ o�(��µv�Z�vP��X�

dZ]�����µo�� ]�� ]v��}v������Á]�Z� �Z���}���]v��� ]v������À]}µ�������� ]v�ÁZ]�Z��}�o� (oÇ���Z�

Á������]À������Ç�u��v��}(��v��ol�o]�u���o��]o]������}oµ�]}v������u�����µ�������Á��v�îñ�

�v��ôñ£�X
íó
� /v� �Z���}����]}vU�����(]v]����((����}(� �Z��v��µ���}(��ol�o]�u���o�ZÇ��}Æ]���

Á���(}µv�����îñ£��}voÇ�~E�K,���������Z�v�<K,�X�

� d}� P��� u}��� ]vr����Z� ����� }v� �Z�� �}oÇ�}v��v���]}v� l]v��]��U� �}u�� ��o������

�}v�]�]}v�� Á���� ������� ��� �]u��� �Z}����� �Z�v� ò� ZU� �Z��� ]�� íñU� ïìU� ðñ� �v�� òì�u]vX�

^���](]��ooÇU� �Z���� ������Á��������]���}µ�������]vP�Á]�Z� �Z�� ���]u�v����o�]v�������}�Z�

�Z����u�����µ����~òñì��v��óñì£����v���Z�����]À��]vP��}oµ�]}v�}���]v���Á]�Z�E�K,��v��

<K,� ��� íí� �v�� íó� D� ]v]�]�o� �}v��v����]}v�X� /v� �oo� �µ�� �Á}� }(� �Z���� ������ �Z�� �����

}���]v������íñU�ïìU�ðñ��v��òì�u]v�Á����v}��À��Ç��]((���v��(�}u��Z}���}���]v������ò�Z�

�}oÇ�}v��v���]}v� �]u�U� �}v(]�u]vP� �Z��� �Z�� l]v��]��� }(� �oµu]v���� ���]À�����

P�}�}oÇu���(}�u��]}v�]��À��Ç�(���X�dZ���Á}�������(}��ÁZ]�Z��Z]���}v�]�����]}v��}���v}��

���oÇ� ���� �Z}��� �}�����}v�]vP� �}� P�}�}oÇu����}���]v��� �����]vP�Á]�Z� �Z�� ���]u�v��

��o�]v������òñì£�����]À�����Á]�Z��}�]µu��oµu]v���X�dZ������� (}���Z�����Á}�����������

���}����� ]v� &]PX� î� ]v�ÁZ]�Z� �����]oÇ� P�}Á]vP� �������� �oµu]v���� ��v���� �o���oÇ� ���vX�

�vÇÁ�ÇU��À�v� ]v� �Z���� �Á}� ������ �Z����������íñ�u]v��}oÇ�}v��v���]}v� �]u����v}���

À��Ç�(����l]v��]��X�

�

ïXïX�'�}�}oÇu����ZÇ�]�}ru��Z�v]��o��Z�������]Ì��]}v�

� dZ�� ��u�o��� �}oÇ�}v��v���� (}�� �]u��� (�}u� ò� Z� �}� îô� �� Á���� �µ�o]���]À�oÇ�

�À�oµ�����(�}u��Z���}]v��}(�À]�Á�}(�u��Z�v]��o�����vP�ZX�dZ]���À�oµ��]}v�Á���������}v�

�Z��u�vµ�o� �v��PÇ� ���µ]���� (}�� P�]v�]vP� �Z�� ��u�o��� ~���� D����]�o�� �v��u��Z}���

����]}v���v���Z�����µo����������}����� ]v�d��o���ò�~�}�]µu��oµu]v�������]À��]}v���v��ó�

~�}����]µu� �oµu]v���� ���]À��]}v�X� dZ���� ����� �Z}Á� �Z��U� ��� �Æ������U� ]v� �vÇ�
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�v��]v]�]�o��}v��v����]}v�}(��Z���ol�o]�u���o�ZÇ��}Æ]���������l�v�]v�}��}v�]�����]}vX�/v�

(���U� �Z�������}���]v���ÁZ�v� �Z�����]À��]vP��}oµ�]}v��}v��]v��E�K,������}v�]�����oÇ�

��������Z�v��Z}�����o��]À���}�<K,U��v���Z]��]��]v��}v������Á]�Z�ÁZ���]��lv}Áv�]v���o��]}v�

�}� �]o]����� ���]À��]}vX� /v� �µ�Z� �� ����U� <r������ P�}�}oÇu���� ��Z�À�� ������� �Z�v� E�r

������}v���(�}u��Z���}]v��}(�À]�Á�}(�u��Z�v]��o�����vP�ZX
òUíìUíðUîõ

�

� K��]uµu� ]v]�]�o� �}v��v����]}v�� }(� �Z�� �ol�o]�u���o� ZÇ��}Æ]��� ��v� ��� ]��v�](]���

(�}u��Z�������}(�d��o���ò��v��óX�dZ��������íï�D�(}��E�K,U����v}��À]��v��]u��}À�u�v��

]�� }����À��� ��Ç}v�� �Z]�� À�oµ�U� �v�� íí� D� (}�� <K,U� ��� �Z�� �µ�o]���]À�oÇ� ���������

u��Z�v]��o� ����vP�Z� ���������� ��Ç}v�� �Z]�� À�oµ�X� &}�� �Z]�� ����}vU� �Z�� �µ�v�]���]À��

�����u]v��]}v�}(�h�^�Á���o]u]�����}��Z����}À���Á}��}v�]�]}v�X�

� dZ�� ���µo��� }(� h�^� �����u]v��]}v� ���� ���}����� ]v� d��o�� ô� ~�À���P�� }(� �Z����

���o]������� �v�� �P���� Á]�Z� �Z�� �}v�]�����]}v�� ���µo�]vP� (�}u� �Z�� �µ�o]���]À��

�����u]v��]}vX� dZ�� ���µo��� (}�� E�K,� ���� uµ�Z� ������� �Z�v� �Z}��� (}�� <K,� �v�U�

�o�Z}µPZ� v}�� À��Ç� Z]PZU� ��v� ��� �}v�]������ ��� �� P}}�� �����]vP� �}]v�� (}�� �Z��

��À�o}�u�v��}(����(}�u����µ]o�]vP�u����]�o�X�K(��}µ���� �Z]��Á}µo�����µ]������µ�����

}��]u]Ì��]}v�}(� �Z��u]Æ����]Pv� (�}u��}�Z� �Z�� �µ�o]���]À�� �v�� �µ�v�]���]À�� �}]v���}(�

À]�ÁX�&}���Æ�u�o�U��}oÇ�}v��v����u����]�o���}µo����l���}v�]�����o����À�v��P��(�}u���

o]u]�������]�]}v�}(�l�}o]v]��U��µ���}��Z��(}�u��]}v�}(�u���l�}o]v]���µ�}v���o�]v��]}v����

òñìlóñì£�X
ò
�

� dZ�� ��u�o��� �u�o}Ç��� (}�� �Z�� �����u]v��]}v� }(� h�^� Á���� �o�}� µ���� (}�� �Z��

�����u]v��]}v�}(�������v����v�]�Ç��v��(}��u]��}���µ��µ��o��Z�������]Ì��]}vX�

� dZ�����µo���}(�������v����v�]�Ç������u]v��]}v��������}�����]v�d��o��õ�~�À���P��}(�

�Z���� ���o]������� �v�� �Z}Á� �}����v}�� �]Pv](]��v�oÇ� �((�������Ç� �Z���}oÇ�}v��v���]}v�

�}v�]�]}v�X� &µ��Z��u}��U� �Z��À�oµ�������}(� �Z�� ��u��}����� ��� �Z}���}(� ��u�v�]�]}µ��

u����]�o��~îXìrîXð�P��u
rï
�X�
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u�vµ(���µ��X�tZ�v����]À��]}v� ]��������}v��}�]µu��oµu]v���U��Z���Á}��µ�À�����o��]À��

�}��Z�����]u�v����o�]v������òñì£�������ou}����Z����u��µ���}�íìì�vuU��v���}������Z}���

��o��]À�� �}� �Z�� ��o�]v��]}v� ��u�����µ��� }(� óñì£�X� ^}u�� �]((���v��� ��v� ��� }����À���

���Á��v��Z���Á}�P�}µ���}(��µ�À���~�Z����u�o������]À���(�}u��Z�����]u�v����o�]v������

óñì£�� ��]vP�u}��� �]�Z� ]v�u��}�}���� �Z�v� �Z}��� ��� òñì£��� �v�� (�}u� ����� �}� �����

��Ç}v��íìì�vuX�,}Á�À��U��Z�����]((���v����Z�À��v}�P�����]v(oµ�v���}v�h�^�~����d��o��

ô�X�/v��Z�������}(��}����]µu��oµu]v�������]À��]}vU�P��������]((���v������v����}����À��V�

����](]��ooÇU��Z����u�o��}���]v��������]vP�(�}u��Z�����]u�v����o�]v������óñì£���(������

�}oÇ�}v��v���]}v� �]u�� }(� ï� �� �Z}Á�� �Z�� o��P����u��}�}���� À}oµu�X� dZ]�� Á��� �Z��

��u�o��(}��ÁZ]�Z�h�^�Á���v}����������o�X�

� &]P��ð��v��ñ��Z}Á��Z��u]��}P���Z��~íììì?�����µo�]vP�(�}u�^�D��Z�������]Ì��]}vX�/v�

�Z�� ����� }(� �}�]µu� �oµu]v���� ���]À��]}v� ~&]PX� ð�� �Z����u]��}P���Z�� �Z}Á� �Z��� �Z��

���µ��µ��� ]�� �}v�]�����oÇ� u}��� �}u����� �Z�v� ]v� �Z�� ����� }(� �}����]µu� �oµu]v����

���]À��]}v� ~&]PX� ñ�X� &µ��Z��u}��U� �Z�� ��u�o�� }���]v��� �����]vP� (�}u� �Z�� ���]u�v��

��o�]v������óñì£���(�������}oÇ�}v��v���]}v��]u��}(�ï����v�����]À�����Á]�Z��}����]µu�

�oµu]v���� ~&]PX�ñ��� ]���À]��v�oÇ� o�����}u����� �Z�v� �Z��Z}u}o}P}µ����o�]v������òñì£��

�v���Z}Á����À���o� (����µ��� o]v��X� /v� �Z�������}(��}�]µu��oµu]v�������]À��]}vU�v�]�Z���

�Z�� ��o�]v��]}v� ��u�����µ��U� v}�� �Z�� �}oÇ�}v��v���]}v� �]u�� Z�À�� �� v}�]����o��

]v(oµ�v��� }v� �Z��u]��}���µ��µ��� }(� �Z�� ��u�o��X� dZ���� �}v�]�����]}v�� ���� ]v� P}}��

�P���u�v��Á]�Z� �Z�� ���µo��� }(� h�^� �����u]v��]}vX� D}��� o]l�oÇU� ]�� ]�� iµ��� �Z�� Z]PZ���

�}u����v���� �Z���l����� �Z��À�oµ���}(�h�^�Z]PZ��� ]v� �Z�������}(��}�]µuU�����]��� �Z��

o}Á��� �oµu]v���� �}vÀ���]}v� ��P���� ]v� �������� �}� �}����]µuX� dZ�� }�Z��� À��]��o���

~���]u�v����o�]v��]}v� ��u�����µ����v���}oÇ�}v��v���]}v� �]u���Z�À���� o]u]�����((����

~�Æ�����(}���Z�������u�v�]}v�����}À���}v��Z��u]��}���µ��µ��X�

�
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]u�}���v����}�����À��]��o���Z���Z������v�(}µv���}�]v(oµ�v����Z���µ�v�]���]À�����µo���}(�

��������Á������v���ol�o]�u���o��oµu]v����]���Z�� ]v]�]�o��}v��v����]}v�}(��Z��ZÇ��}Æ]��X�

^���](]��ooÇU� �Z�� �}oÇ�}v��v���]}v� ��P���� ���}vPoÇ� ]v�������� ��� �Z]�� �}v��v����]}v�

]v�������X� /v� ��o��]}v� �}� �Z�� ]v(oµ�v��� }(� �Z�� v��µ��� }(� �Z�� �ol�o]�u���o� ZÇ��}Æ]���

~E�K,�}�� <K,�U� ]��Z������v� (}µv�� �Z����}oÇ�}v��v���]}v� ��l��� ��À�v��P�� (�}u� �Z��

�����v��� }(� <K,� ]v������ }(� E�K,X� dZ�� ���]u�v�� ��o�]v��]}v� ��u�����µ��� Z��� ���v�

(}µv���}�Z�À���v������]���((���X�

� dZ���ZÇ�]�}ru��Z�v]��o��Z�������]Ì��]}v�}(��Z��P�}�}oÇu��]����}�µ����Z����Z}Áv�

�Z����Z����}�}�����Ç���u���v����Á}��ZÇ�}(��}v�]�����]}v�(}���Z����À�o}�u�v��}(����r

(}�u����µ]o�]vP��o}�l�U��o�Z}µPZ��v����µ�����u]Æ����]Pv�u�l]vP�µ���}(�u}���À�oµ��o��

u����]�o��Á}µo����� ���µ]���X� dZ]�� ]�� ��µ��ÁZ�v����]À��]}v� ]������]���}µ���Ç�u��v��}(�

�}�]µu��oµu]v���U�����]����Z��P��������}oÇ�}v��v���]}v���P����}����À��� ]v��Z�������

}(� �}����]µu� �oµu]v���X� ^��vv]vP� �o����}v� u]��}��}�Ç� Z��� �Z}Áv� �Z��� �Z��

��À�o}�u�v�� }(� �� u}��� �}u����� u]��}���µ��µ��� ]v� �Z�� ����� }(� �}�]µu� ��v� ���

����}v�]�o��(}���Z]�X�

�

Z�(���v����

íX� :X���À]�}À]��U�^W��W�d���ZóõU�^}�]��Ç�}(�Wo���]���vP]v���]vPU���}}l(]�o����v���U�h^�U�

íõóõX�

îX� :X���À]�}À]��U�:X�dZ��uX��v�oXU�íõõíU�ïóU�íòïïX�

ïX� :X���À]�}À]��U�����uX�d��v�XU�íõõïU�ïóU�íòñX�

ðX� �X� W�o}u}U� �X� D��_��U� DXdX� �o�v�}� �v�� &X� Wµ�����U� W�}����]vP�� }(� �Z�� õ�Z�

/v���v��]}v�o��}vP�����}v��Z���Z�u]���Ç�}(���u�v�U�E�Á���oZ]U�/v�]�U�íõõîU�ñU�ñìñX�

ñX� sX&X&X�����}��U�<X:X�X�D��<�vÌ]���v���X�dZ�µu��µ�P}U�/v�X�:X�/v}�PX�D����XU�îìììU�îU�

ïìõX�

òX� ZX��]}((]U�>X�D�((µ��]��v��>X�^�v�}�}U�Z��}µ�X��}v���ÀX�Z��ÇXU�îììïU�ðìU�îóX�

óX� tXDX�<�]À�vU�:X>X���oo��v��DX�'}��}vU�����uX��vPX�^�]X�W�}�XU�îììðU�îñU�ñóX�

ôX� DX�^�Zuº�l����v��<X:X�X�D��<�vÌ]�U�����uX�/v�XU�îììñU�ïíU�ðïïX�

õX� <X�/l���U�dX�Eµv}Z]�}��v��EX�/]lµÌ�U��Z�uX�W��XU�íõõôU�ñîU�îíðX�
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íñX� :X�X�^Á�v��}�o��v���X�X�^��Ç�}uU����oX�'�}�Z�uXU�îììîU�íóU�ííðïX�

íòX� dX���lZ���ÀU���u�v���}v������Z��XU�îììñU�ïñU�òñôX�

íóX� ^X��v�]v]U�ZX��]}((]U� &X��}o�vP�o}U�dX�'�]��}U� &X�D}v��Pv��}��v�� >X� ^�v�}�}U�t�����

D�v�PXU�îììôU�îôU�ðíòX�

íôX� �X� &��}v�U� &X� �}o�vP�o}U� ZX� �]}((]U� &X� D}v��Pv��}� �v�� >X� ^�v�}�}U� W�}���]��

�vP]v���]vPU�îìííU�îíU�óðñX�

íõX� zX^X��or��P�U��X�'Z�]�U�,X�<Z}µ�ÇU�'XDX�t�ol��U�DX�^µviµl��v��DX�X��or'Z}µ�]U�&µ�o�

W�}����X�d��Zv}oXU�îìíðU�íîïU�ðíX�

îìX�DX�d}����r�������}��v��&X�Wµ�����U�:X��o��vX�W�}�XU�îìíñU�õìU�ïõóX�

îíX� �X�&��}v�U�&X��}o�vP�o}U�ZX��]}((]U�&X�D}v��Pv��}��v��>X�^�v�}�}U���ÀX����oX�����uXU�

îìíïU�ííîU�íôðX�

îîX� /X� >�v��oo}��]U� �X� <�u��µU� DX� D]�Z�o�ÌÌ]U� >X� ����]��]U� �X� �}����]� �v�� �X� >�}v�oo]U�

t�����D�v�P�XU�îìíìU�ïìU�òóïX�

îïX� /X� >�v��oo}��]U� �X� W}vÌ}v]U� >X� ����]��]� �v�� �X� >�}v�oo]U�t����� D�v�P�XU� îìíïU� ïïU�

íóðìX�

îðX� �X� &��}v�U� &X� �}o�vP�o}U� &X�D���]v�U� >X� ^�v�}�}��v�� ZX� �]}((]U�D����]�o�U�îìíïU�òU�

ïðîìX�

îñX� EXhX��u]vU�DX�&�]��oU�<X�DµZ�uu����v��tX��u]vU�Z^����ÀXU�îìíñU�ñU�òóôíðX�

îòX� :X���À]�}À]����v��DX���À]�}À]��U�����uX��vPX�^�]X�W�}�XU�íõôôU�õU�ôïñX�

îóX� �X�X�D�>�oo�vU�ZXWX�t]oo]�u�U�:X�>�ÇU��X�À�v�Z]����v��v��'X�X��}����U�:X��o��vX�W�}�XU�

îìííU�íõU�íìôìX�

îôX� :X'X^X� À�v� :����À�o�U� :X^X:X� À�v� ��À�v���� �v�� >X� >}��vÌ�vU�D]v��X� �vPXU� íõõóU�íìU�

òñõX�

îõX� :X'X^X�À�v� :����À�o�U� :X^X:X�À�v� ��À�v�����v�� �X� ^�ZÁ���Ìu�vU�D]v��X� �vPXU�íõõõU�

íîU�óñX�

ïìX�tXDX�<�]À�v��v��:X>X���ooU�����uX��vPX�^�]X�W�}�XU�îììðU�îñU�õõX�

ïíX� :X>X���ooU�DX�'}��}v��v��tXDX�<�]À�vU���À�v����]v�����u]���}��]vP���v������u]�r

D���o�^Ç���u�U�îììñU�îòU�ðìóX�

ïîX� ^X��}v���oo}U��X�&��v�v��Ìr:]u v�Ì��v���X�W�o}u}U�:X�,�Ì���X�D����XU�îìíîU�îíïr

îíðU�îìóX�

ïïX� <X�<}uv]����U��X���Z���l]��v��'X�����Ì��U����oX��o�Ç�^�]XU�îìíïU�óïU�íìïX�

ïðX� ^X�^Z��u�U��X�D����oo]U�^X��Z�v��v���X<X�^�}U�Z^����ÀXU�îìíñU�ñU�òñðñðX�

ïñX� :XtX�WZ�]���v��:X^X:X�À�v���À�v���U�/v�X��vPX��Z�uX�Z��XU�îììîU�ðíU�ðîðîX�

ïòX� �XZXDX����Á��v��<X:X�X�D��<�vÌ]�U�:X�D����X�^�]XU�îììóU�ðîU�ïõõìX�
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ïóX� �X�,�i]u}Z�uu��]U�:X>X�W�}À]���v��:X^X:X�À�v���À�v���U�/v�X��vPX��Z�uX�Z��XU�îììôU�

ðóU�õïõòX�

ïôX� :X�X�KZU� :X�D}}vU�^X'X�KZU�^XDX��o��l��v��WX:XDX�D}v��]�}U���u�v���}v������Z��XU�

îìíîU�ðîU�òóïX�

ïõX� ^X��Zu��]U�>X��Z�vP��v��:X��Z�vPU�:X�D����X�^�]XU�îìíîU�ðóU�ñõïïX�

ðìX�DX�X�KPµv�]��vU�,XtX�EµP����v��v��'X:X�t]�l�u�U� :X�,�Ì���X�D����XU�îìíïU�îðôr

îðõU�îõX�

ðíX� :X,X��Z�vU�:X^X�,µ�vP��v��zXtX��Z�vPU��}v���X��µ]o�X�D����XU�îììõU�îïU�ïîòðX�

ðîX� ZXDX&X�&}v����U�&X:X�X^X�����]P���v��WX/X^XdX��}v��]��}U� /v�X� :X�����Z�^�]XU�îìíìU�õõU�

íôõõX�

ðïX� ^X� s�v]v}U� Z��}��� /E��� ~/��o]�v� /v��]�µ���}(� �P�]�µo�µ��o� ��}v}u]���U� Z}u�U� /��oÇU�

îììõX�

ððX� 'X����v���}U��X��]��]}v�U�DX�D���}��}o]��v���X�D}o]v}U�Z����À}]����Z��]o]���]}v��Ç�

�Z�����]u�v���À��µ��]}v��]��o]v���Ç���u��v�����]u�v��µ�]o]Ì��]}v������Á�u����]�o�

(}�� �Z�� ��u�v�� ]v�µ���ÇU� W�}�X� }(� �Z�� /v���X� �}v(XW� E�Á� d��v��� ]v� t����� �v��

�vÀ]�}vu�v��o� �vP]v���]vP� (}�� ^�(��Ç� �v�� >](�U� ��ol�u�� Wµ�o]�Z��U� dZ��

E��Z��o�v��U�îìììX�

ðñX� <X:X��Z]�vPU�<X>X��Z]�v��v��^X:X�,Á�vPU�:X�,�Ì���X�D����XU�îììôU�íñõU�ðõõX�

ðòX� �Xt�d�vPU�,X:X� �Z�vU� ^X:X�t�vP��v�� :X� ^��µo�]vPU���u�v�� �}v������ �}u�XU�îìííU�

ïïU�îõîX�

ðóX� zX�X�>]�}��v���Xz�,µ�vPU��}v���X��µ]o�X�D����XU�îìííU�îñU�îõõóX�

ðôX� zX�X�>]�}��v���XzX�,µ�vPU�����uX�/v�XU�îìííU�ïóU�ïóîïX�

ðõX� �X� &��}v�U� �X� >]Pµ}�]U� /X� ������}U� &X� �}o�vP�o}U� ZX� �]}((]U� �X� �����oo���}��v�� ZX� �]�

D�PP]}U����oX��o�Ç�^�]XU�îìíñU�íìóU�íõñX�

ñìX� ^X� W�]���U� D������ ��P���� ]v� ^�]�v��� �v�� d��Zv}o}PÇ� }(� /v�µ���]�o� �Z�u]���ÇU�

hv]À���]�Ç�}(�E��o���&����]�}�//U�������u�v��}(��Z�u]��o�^�]�v���U�����u����îìíïX�

� �
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�oîKï� íñXò�

��K� íìXî�

&�îKï� òXó�

DPK� îXð�

<îK� íXõ�

E�îK� ìXï�
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d}��o� íììXì�
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íï� íñXðòlíóXôô� íòXòîlíôXóñ� íóXíïlíóXíó� íôXðìlíóXòì� íõXôòlíóXïñ� íõXîîlíóXóó�

íñ� íóXôðlîìXóò� íôXôõlîîXîô� íôXñìlîîXîñ� íõXïôlîíXíò� îíXóílîîXñò� îíXóólîìXòï�
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Alkali metal aluminate activation of a lake sediment has proved to be successful for the formation 

of geopolymer-based materials. 
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