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|
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Y/*&)IM(X1(SI+?1C()I&IAII(X()+><(/28) e 1+)+87I$5ZQISGSh. HE#!
|
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!
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0ot Z HESWH!jJ(2(0<1/&21+/1+71_+*/8t,1 T+4*)* 12+0! B&P1=01))&2(4! C))*)+,(! T*)21)&7(O!
FO1/! K1)<,! N,1/8! e*1)1/8! T('9&/1' #j! e1+<&0+<+)(*)( ! $.ZC+>701892! ZC\l .H$.!
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!
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|
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I"HH'$Y6& ' (&)*+,-.(&/0123& 23& 4"& 256 7"2"089:& 3:; <#'08238&91>23@& H"#$%&"# ()(
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|
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Y'(,,! 2+1 %&08(bU'&)("! U()?bY,,(<=)(4"! B&'O(b"/,>10(4"! B8P (0?+0<&/'(! T&2(01&,),!
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|
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|
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|
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|
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|
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$E.Z$\O!LGb-1#!

!

[*18+'I B#'| T&n(&*'! i##'! P*2&*3°! k#b%#! &/4! V(*3  HHBWZ .jU*0?& (! <+41?1'&21+/! +7!
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!
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Parameters of the fit for sample (GN/h-NCC O0mMNaCl) with intermediate drying step

(GN/h-NCC OmMNaClhwith intermediate drying step

Thickness (nm)

SLD (X 10°« ?)

Roughness (nm)

Layer 1 Si 2.1 0.2

Layer 2 SIiO, 0.8 3.4 0.2

Layer 3 PE 5.4 1 2

Layer 4 4.2 1.6 2
GN

Layer 5 (NCC/GN), |16.7 1.3 8

Valeur du, °= 11

(GN/h-NCC OmMNaCRwith intermediate drying step

Thickness (nm)

SLD (X 10°« ?)

Roughness (nm)

Layer 1 Si 2.1 0.1

Layer 2 SIiO, 0.9 3.4 0.1

Layer 3 PE 6 1.1 15

Layer 4 4.4 14 1.3
GN

Layer 5 (NCC/GN),, |35.2 1.3 8.4

Valeur du, °= 8

(GN/h-NCC OmMNaCl)withintermediate drying step

Thickness (nm)

SLD (X 10°« ?)

Roughness (nm)

Layer 1 Si 2 0.3

Layer 2 SIiO, 0.8 3.4 0.1

Layer 3 PE 7.8 1.1 3

Layer 4 24 1.7 1
GN

Layer 5 (NCC/GN),, |63.7 1.3 9.5

Valeur du, ’°=4

(GN/h-NCC OmMNaClhwithintermediate drying step

Thickness (nm)

SLD (X 10°« ?)

Roughness (nm)

Layer 1 Si 2 0.1

Layer 2 SIiO, 0.9 3.4 0.2

Layer 3 PE 4.1 1 2.5

Layer 4 2.5 1.6 14
GN

Layer 5 (NCC/GN), |192.3 1.3 10.9

Valeur du, °= 10




Number of bilayers Nanoparticles volume fraction (%)
2 70
3 70
4 70
7 70

Parameters of the fit for sample (GN/h-NCC OmMNacCl) without intermediate drying

step

(GN/h-NCC OmMNacCl)

Thickness (nm) | SLD ( X 10°+ ) | Roughness (nm)
Layer 1 Si 2.1 0.1
Layer 2 SIiO, 0.6 3.5 0.1
Layer 3 PE 5.8 1.1 2
Layer 4 (GN/NCC),, |24.4 1.6 8.8

Valeur du, °= 6

GN/h-NCC OmMNacCl)

Thickness (nm) | SLD ( X 10°+ ) | Roughness (nm)
Layer 1 Si 2 0.1
Layer 2 SIiO, 0.4 3.5 0.2
Layer 3 PE 5.5 1 5
Layer 4 (GN/NCC),, | 105 15 12

Valeur du, ?= 30

GN/h-NCC OmMNaCh

Thickness (nm) | SLD ( X 10°+ ) | Roughness (nm)
Layer 1 Si 2.1 0.1
Layer 2 SIiO, 0.9 3.4 0.2
Layer 3 PE 4.6 1.1 0.6
Layer 4 (GN/NCC), | 496.9 1.3 15.9

Valeur du, ?°= 20

Number of bilayers Nanoparticles volume fraction (%)
2 86
4 81
7 70
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Parameters of the fit for sample (GN/h-NCC 10mMNacCl) with intermediate drying

step

GN/h-NCC 10mMNaChwithintermediate drying step

Thickness (nm) | SLD ( X 10°+ ) | Roughness (nm)
Layer 1 Si 2 0.1
Layer 2 SIiO, 0.5 3.4 0.2
Layer 3 PE 5.2 1.1 0.6
Layer 4 (GN/NCC), |27.5 1.5 7

Valeur du, °=2.3

GN/h-NCC 10mMNaChwithintermediate drying step

Thickness (nm) | SLD ( X 10°+ ) | Roughness (nm)
Layer 1 Si 2 0.1
Layer 2 SIiO, 04 3.4 0.1
Layer 3 PE 4.8 0.9 1.4
Layer 4 (GN/NCC), |44.1 15 8.7

Valeur du, °= 10

GN/h-NCC 10mMNaClwithintermediate drying step

Thickness (nm) | SLD ( X 10°+ ) | Roughness (nm)
Layer 1 Si 2 0.3
Layer 2 Sio, 0.3 3.5 0.2
Layer 3 PE 55 1.1 1.0
Layer 4 (GN/NCC), |56.8 1.5 8.9

Valeur du, °=1.58

GN/h-NCC 10mMNaChwith intermediate drying step

Thickness (nm)

SLD (X 10°« ?)

Roughness (nm)

Layer 1 Si 2.1 0.2
Layer 2 SIiO, 0.1 34 0.2
Layer 3 PE 55 1 15
Layer 4 (GN/NCC), |104.6 15 9.2

Valeur du, °=2

Number of bilayers

Nanoparticles volume fraction (%)

2

81

39!




3 81
4 81
I 81

Parameters of the fit for sample (GN/h-NCC 10mMNacCl) without intermediate drying

step

GN/h-NCC 10mMNacCl)

Thickness (nm)

SLD (X 10°« ?)

Roughness (nm)

Layer 1 Si 2.1 0.1
Layer 2 SIiO, 0.2 3.4 0.1
Layer 3 PE 3.8 0.9 2.3
Layer 4 (GN/NCC), |35.1 1.65 8.5

Valeur du, ?°= 0.1

GN/h-NCC 10mMNacCl)

Thickness (nm)

SLD (X 10°« ?)

Roughness (nm)

Layer 1 Si 2 0.3
Layer 2 SIiO, 0.7 3.4 0.3
Layer 3 PE 4.9 1 2.5
Layer 4 (GN/NCC), |87.2 1.55 10.6

Valeur du, °= 1.6

GN/h-NCC 10mMNacCl)

Thickness (nm)

SLD (X 10°« ?)

Roughness (nm)

Layer 1 Si 2 0.2
Layer 2 SIiO, 1.6 34 0.1
Layer 3 PE 4.7 1 1.4
Layer 4 (GN/NCC),, |164.7 1.55 12.5

Valeur du, °=2.8

Number of bilayers Nanoparticles volume fraction (%)
2 89
4 84
7 84




iDarameters of the fit for sample (GN/h-NCC 10mMNacCl)4 with intermediate drying
step mesured in D20 or H20

(GN/h-NCC 10mMNacCl)

Thickness| SLD ( X 10°+ ) | Hydration | Roughness (nm)
(nm) (%)

Layer 1 Si 2.1 0 0.6

Layer 2 SIiO, 24 3.4 33 0.5

Layer 3 PE 8.9 1.1 26 4.3

Layer 4 7 1.8 54 2.7

GN
Layer 5 (GN/NCC), |19.1 1.9 89 2.6
Layer 6 (GN/NCC), |54.3 1.9 96 2

Valeur du, °=14.8

Parameters of the fit for sample (GN/h-NCC 10mMNaCl)7 with intermediate drying
step mesured in D20 or H20

(GN/h-NCC 10mMNaCl)

Thickness| SLD ( X 10°« ?) | Hydration | Roughness (nm)
(nm) (%)

Layer 1 Si 21 0 0.8

Layer2 | SiO, 2.8 34 34 1.7

Layer 3 PE 4 1.1 25 2.5

Layer 4 4.4 1.8 42 0.5

GN

Layer 5 (GN/NCC),, |6 1.9 30 5

Layer6 | (GN/NCC), | 156.6 1.9 79 8.1

Layer 7 | (GN/INCC), |55.6 1.9 97 8.8

Valeur du, °=16.1

Parameters of the fit for sample (GN/h-NCC 10mMNacCl)4 without intermediate
drying step mesured in D20 or H20

(GN/h-NCC 10mMNaCl)

Thickness| SLD ( X 10°« ?) | Hydration | Roughness (nm)
(nm) (%)

Layer 1 Si 2.1 0 0.3

Layer2 | SiO, 0.5 3.4 60 0.3

Layer 3 PE 5.9 1.1 10 0.3

Layer 4 (GN/NCC), |7.2 1.9 48 2

Layer 5 (GN/NCCQC), 13 1.9 70 7

Layer6 | (GN/NCC), |132.1 1.9 88 15.2
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Valeur du, °=5.7

Parameters of the fit for sample (GN/h-NCC 10mMNacCl)7 without intermediate
drying step mesured in D20 or H20

(GN/h-NCC 10mMNaCl)

Thickness| SLD ( X 10°« ?) | Hydration | Roughness (nm)
(nm) (%)

Layer 1 Si 2.1 0 0.5

Layer2 | SiO, 25 3.4 21 0.6

Layer 3 PE 12.5 1.1 14 4.8

Layer 4 (GN/NCCQC), 15 1.9 74 7

Layer5 | (GN/NCC), |19.6 1.9 85 18

Layer6 | (GN/NCC), |162.3 1.9 93 14.4

Valeur du, ?°= 8.1

Parameters of the fit for sample (GN/h-NCC 10mMNacCl)2 never dried mesured in
D20 or H20

(GN/h-NCC 10mMNaC}

Thickness| SLD ( X 10°« ?) | Hydration | Roughness (nm)
(nm) (%)

Layer 1 Si 21 0 0.8

Layer2 | SiO, 3.3 3.4 18 0.8

Layer 3 PE 12.2 1.1 8 6

Layer4 | (GN/NCC), |15 1.9 78 6.1

Layer5 | (GN/NCC), |220.3 1.9 91 19.8

Valeur du, ?°=10.1

Parameters of the fit for sample (GN/h-NCC 10mMNacCl)4 never dried mesured in
D20 or H20

(GN/h-NCC 10mMNaCl)

Thickness| SLD ( X 10°« ?) | Hydration | Roughness (nm)
(nm) (%)

Layer 1 Si 2.1 0 0.3

Layer 2 SIiO, 3.1 3.4 23 0.3

Layer 3 PE 13 11 8 7

Layer4 | (GN/NCC), |14.9 1.9 78 4.6

Layer5 | (GN/NCC), |345.9 1.9 87 33
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Valeur du, °=7.5

(NCC/XG/NCC/GN)5,
Epaisseur (nm) | SLD ( X 10°« %) | RugositZ (nm)
Couche 1 Si 2,1 0,4
Couche 2 Sio, 0,5 3,4 0,2
Couche 3 PE 3 1,1 1,1
Couche 4 NCC 17,4 1,5 8,8
Couche 5 XG 3,9 0,5 4

Valeur du, °=1,5

(NCC/XG/NCC/GN),
Epaisseur (nm) | SLD ( X 10°« %) | RugositZ (nm)

Couche 1 Si 2 0,4
Couche 2 Sio, 0,6 3,5 0,3
Couche 3 PE 3,4 1 1,1
Couche 4 NCC 11,9 1,44 5,9
Couche 5 XG 2,4 1,01 1,2
Couche 6 NCC 13,7 1,11 3,2
Couche 7 GN 6,6 0,5 2,3

Valeur du, °=1,6

(NCC/XG/NCCIGN)
Epaisseur (nm) SLD ( X 10°« ** | RugositZ (nm)
)
Couchel |Si 2 0,5
Couche 2 SIiO, 0,9 3,5 0,4
Couche 3 | PE 2 1,1 1,6
Couche 4 NCC/XG/NCC/GN| 43,6 15 7

Valeur du, ?°=1,7

(NCC/XG/NCC/GN},

Epaisseur (nm)

)

SLD (X 10°« 2

RugositZ (nm)

Couche 1

Si

2

0,3

Sl




Couche 2 Sio, 0,7 3,4 0,3
Couche 3 PE 3 1,1 2
Couche 4 NCC/XG/NCC/GN| 54,3 1,5 7.4

Valeur du, °=1,9

(NCC/XG/NCC/GN)
Epaisseur (nm) SLD ( X 10°« ** | RugositZ (nm)
)
Couchel |Si 2,1 0,3
Couche 2 SIiO, 0,8 3,5 0,3
Couche 3 | PE 3,4 0,9 1,2
Couche 4 NCC/XG/NCC/GN| 60,2 1,4 7,6

Valeur du, °= 6,7

(NCC/XGINCCIGN},
Epaisseur (nm) SLD ( X 10°« ** | RugositZ (nm)
)
Couchel |Si 2,1 0,1
Couche 2 SIiO, 0,8 3,4 0,2
Couche 3 | PE 3,1 1,1 2
Couche 4 NCC/XG/NCC/GN| 70,1 1,28 7

Valeur du, °=7

Parametres des fits de I®Zchantillon (NCC/XG)mesurZ ~ 22 % dOhumiditZ (D)

(NCC/XGY),
Epaisseur (nm)| SLD ( X 10°« ?) | RugositZ (nm) Fraction
volumique (%)
Couche 1 Si 2,07 0,8
Couche 2 SIiO, 0,3 3,47 0,3 100
Couche 3 PE 3 1,1 2 72%
Couche 4| (NCCIXG) 26,5 1,9 6,8 89%

Paramstres des fits de |0Zchantillon (NCC/XG) mesurZ ~ 55 % dOhumiditZ (D &

H,0)

(NCCIXG),

| Epaisseur (nm)| SLD ( X 10°+ ) | RugositZ (nm)|

Fraction

SR!




volumique (%)
Couche 1 Si 2,07 0,8 100
Couche 2 SIiO, 0,62 3,47 1 100
Couche 3 PE 1 1,1 0.3 77
Couche 4| (NCC/XG) 28,1 1,9 6,2 93

Valeur du, ?= 14.8

Paramstres des fits de |0Zchantillon (NCC/XG) mesurZ ~ 75 % dOhumiditZ (D &

H,0)
(NCC/XGY),
Epaisseur (nm)| SLD ( X 10°« ?) | RugositZ (nm) Fraction
volumique (%)

Couche 1 Si 2,07 0,4 100
Couche 2 SIiO, 0,5 3,47 1 100
Couche 3 PE 3 1,1 0,9 72
Couche 4| (NCCIXG) 32,5 1,9 10,1 63

Valeur du, ?= 14.8

Paramstres des fits de |0Zchantillon (NCC/XG) mesurZ ~ 98 % dOhumiditZ (D &

H,0)
(NCC/XGY),,
Epaisseur (nm)| SLD ( X 10°« ?) | RugositZ (nm) Fraction
volumique (%)

Couche 1 Si 2,07 0,3 100
Couche 2 SIiO, 1 3,47 1 100
Couche 3 PE 2,7 1,1 1,7 60
Couche 4| (NCC/XG) 36,5 1,9 12 46

Valeur du, °=14.8

Parametres des fits de I®Zchantillon (NCC/OXG)mesurZ ~ 22 % dOhumiditZ (D)

(NCC/IOXGY),
Epaisseur (nm)| SLD ( X 10°« ?) | RugositZ (nm) Fraction
volumique (%)
Couche 1 Si 2,07 0,3 100
Couche 2 SIiO, 0,6 3,47 0,3 100
Couche 3 PE 1 1,1 1.4 79
Couche 4| (NCC/XG) 22.9 1,9 8,4 81

Valeur du, °=14.8
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Parametres des fits de I&Zchantillon (NCC/OXG)mesurZ ~ 55 % dOhumiditZ (D)

(NCC/IOXGY),
Epaisseur (nm)| SLD ( X 10°« ?) | RugositZ (nm) Fraction
volumique (%)
Couche 1 Si 2,07 0,3 100
Couche 2 SIiO, 0,3 3,47 1 100
Couche 3 PE 3 1,1 2 90
Couche 4| (NCCIXG) 27 1,9 9,9 87

Valeur du, °=14.8

Parametres des fits de I®Zchantillon (NCC/OXG)mesurZ ~ 75 % dOhumiditZ (D)

(NCC/IOXGY),
Epaisseur (nm)| SLD ( X 10°« ?) | RugositZ (nm) Fraction
volumique (%)
Couche 1 Si 2,07 0,8 100
Couche 2 SIiO, 0,8 3,47 0,4 100
Couche 3 PE 3 1,1 1,7 68
Couche 4| (NCC/XG) 27 1,9 9,1 69

Valeur du, °=14.8

Parametres des fits de I®Zchantillon (NCC/OXG)mesurZ ~ 98 % dOhumiditZ (D)

(NCC/IOXGY),
Epaisseur (nm)| SLD ( X 10°« ?) | RugositZ (nm) Fraction
volumique (%)
Couche 1 Si 2,07 0,8 100
Couche 2 SIiO, 0,7 3,47 0,3 100
Couche 3 PE 3 1,1 2 81
Couche 4| (NCC/XG) 278 1,9 7.9 63

Valeur du, °=14.8
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