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N (>A) = 48.3 A-0.66

       R2 = 0.99
N (>A) = 37.6 A-0.67

       R2 = 0.98

N (>A) = 24.8 A-0.74

       R2 = 0.98

N (>A) = 39.4 A-0.76

       R2 = 0.97

N (>A) = 45.5 A-0.64

       R2 = 0.98
N (>A) = 37.7 A-0.88

       R2 = 0.97

(a) (b)

(c) (d)

(e) (f)
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N (>A) = 36.6 A-0.81

       R2 = 0.98
N (>A) = 39.0 A-0.74

       R2 = 0.97

N (>A) = 34.7 A-0.70

       R2 = 0.94

N (>A) = 79.2 e-0.41A

       R2 = 0.93

N (>A) = 39.8 A-0.79

       R2 = 0.94

N (>A) = 38.3 A-0.77

       R2 = 0.95

N (>A) = 93.2 e-0.44A

       R2 = 0.92

N (>A) = 36.4 A-0.70

       R2 = 0.96

(a) (b)

(c) (d)

(e) (f)
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N (>A) = 34.3 A-0.86

       R2 = 0.96

N (>A) = 28.9 A-0.83

       R2 = 0.93

N (>A) = 91.7 e-0.65A

       R2 = 0.96

N (>A) = 20.5 A-1.00

       R2 = 0.98
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1 event (unimodal)
3 events (exponential)
5 events (power law, d = 1.80)
8 events (power law, d = 2.24)
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7 nucleation events
N (>R) = 930 R-1.76

correlation coefficient = 0.99

4 nucleation events
N (>R) = 47.0 e-0.15R

correlation coefficient = 0.99
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7 nucleation events
N (>R) = 605 R-1.59

correlation coefficient = 0.98

4 nucleation events
N (>R) = 42.2 e-0.11R

correlation coefficient = 0.97
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(e) (f)
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α = 4.08 × 10-6 Pa-1/2

α = 4.6 × 10-6 Pa-1/2
Zhang (1999)
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(α = 4.08 × 10-6 Pa-1/2)
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� (���0����Dn,> �9H�$'�3+ N �� %9:�#�=(*�6��)[�� �H���)�� � �D$ � ,3,3,
SH+j %�7&��1�7��H2����D�6���*0�S:(*�*(�2r;I��|B��#26����(*)[�=�3;���*(�2�(*4
 %�1��2��IBD(�2�� �D�1)���; � �8�*�1Bf�#2 �A=3=�� N >-vw(�2��t� �D�1)���;P45��)��62��)328����� =$� � � =����C�.������� $ 2����"{:2
26� �H���)�� � �D %�7&��1�`��<���E2����I9����1����0����I�=�)��� =�� �5��= �V�.�C(*����,�7&`>!�D��B@��<���1_`�#2/����B 9����1����0����1�
$'(*)��6��2Z+@2����I2rB@�o %�7&��1�*�q&���<7(*�#26�3H��#2D�#2� %���69:�����=(*4A9����1����0����A2����J�6���*0�S:(*�*(�2r;"��.B��#26���E�4�45��=&�(*)��
26� �H���)�� � �? %�7&��1�:(*�E=7>�� =JB�2�> ��_7�J<#��*0�����(�<�1)CS,;<�D�1)���; � �@�*�1BQBD(�2�� 
 �~n�� O ��� � =����E�.������� $ >
����(*������B <#��*0��J��.2���� �D�1)���;T45��)��62��)32/��(�<�1�/�"9H�,���{:2���<���E2����J���1�62D���2����J9����1����0����I�=�)���>
$�SH+8�����o�5FH�1452"��/2����L�6���*0�S:(*�*(�2r;P�*�1B ��)s2����LS:0�S�S:���C�����B�2��x&�;7)�� "(*4���> �D�1)���; � �%�*�1B BD(�2��
 � �� =$� � � =����8�.������� $ ��(�<�1�A�C��(�<�1�A�C�'��626���E�����B�2��a�=�#26�82����) �H���)�� � �E %�7&��1�M_H����B@��<���1_
&�0��I26��2����[���*(����32D(*)�45���1��6�8(*)K�6���*0�S:(*�*(�2r;��#2E����B 9����1����0����_:��(�<7(*)��C������B@���E %�1��2D<7(*��45����(�2r;T)��1�#�
2����ES:0�S�S:���DB���*�M> l � 
 &��145���1��6�1��_�2����ES:0�S�S:���D�����B�2��o�=�#26�I&��145���1��6�1��&�0��/26�%2����A����B@���qB��#26���
45��)�45�1)326�=�#2�(���)K�)�&T��(��������q<7(*��45����(�2r;o)��1�#�D2����AS:0�S�S:���/B���*�M>
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����B@���A2����)a2r;,9:(*4���� %�1���0����1&a<#��*0��1�/�� 
 ����9H���26�1&m(*)V2����%�*(�26���=�#2�0����T$��> ��>`� � � =����[�.������� $
(*)T�j����0����6��<7(�2�4=�K�)�&aX7����#��(*�) � ,3,*�,} �~�� � � � =����I�.����� $ (*) �h;��#\7����<7�6\,;L��2/��M> � ,3,3C�+=>D����(*�
(*�*�*0��626�=�#26�1�"2����m(* %9H���2��)�45�K��80���(*)��P2����m45������1452L�6���*0�S:(*�*(�2r;u�*�1BI> cd2o(*�C<����;Q(* %9H���2��)32C26�

45��)��626�=�(*)T�4�4�0��=�#26�1��;o2����I�6���*0�S:(*�*(�2r;"���B��#26���/(*)L�=�3;���*(�2�(*4E %�1��2��#2D����B 9����1����0����1��>

����� ��� � ��(�8����� �����)��� � � �A�8��� � � �

�j����<7(���0��?�62�0�&�(��1�?��hS:0�S�S:���q�����B�2��o(*)C��(�������;[<7(*��45��0��@ %�1��2��E$ �h;��#\7����<7�6\,;C��2���M> � ,3,3C,}
'/�1<��)
��2a��M> � ,3,*��+T9����1&�(*452T2����#2�_8&�0��=(*)��x�) �5b79:������(�<�e���=0�9�2�(���)`_A<7(*��45����(�2r; 45��)326�����*�K2����tS:0�S�S:���
�����B�2��o&�;7)�� "(*4��?(*)"2����E(*)�(�2�(*����62��#��1����`�����B�2��`_7BD���1)�&�(GF`0���(���)%(*�?�5��4�(��1)32�>j����(*�j<7(*��45����(�2r;3i

45��)326�����*���1&"9H���=(��7&%(*�j4=���#�=�4526���=(�U��1&CS,;"�4�45�1�����=�#2�(*)���_,�5b79H��)��1)32�(*��������B�2��a$ '/�1<��)���2@��M> � ,3,*��+=>
l ��26���82���(*�J�62��#��_�2�����9����1����0����"(*)P2����CS:0�S�S:���%�'��*�*�A26�a)��1�#�6ir� JS:(��1)32[�)�&P�����B�2��t(*�J�*(* "(�26�1&

S,;"2����E&�(GF`0���(�<���|07b"��-<���*�#2�(*���E %�����14�0����1�@(*)326�82����ES:0�S�S:���>������1�6�E�62�0�&�(��1��_7����B@��<���1_�)��������1452

2����E�5FH�1452���-<���*�#2�(*���5ir&���9H�1)�&��1)32@<7(*��45����(�2r;|}���q<���*�#2�(*���1��&�(GF`0��6�E(*)326�[2����ES:0�S�S:���_32����E<7(*��45����(�2r;

���2����o&��1�3;7&��=�#26�1&u %�1��2[�����1�*�?�#����0�)�&e2�����S:0�S�S:���C(*)�45���1��6�1��>Vvm�L "(����328�5b79H�1452�_�2���������������_

2����#2j2����D45��)326��������H<7(*��45����(�2r;8BD(*�*�,�5b726�1)�&"����?����)�����j2�(* %�1��2����)"(*��9����1&�(*4526�1&[S,;[ %�7&��1�*�.BD��(*4=�

(���)�����A2���(*��<7(*��45����(�2r;o(*)�45���1��6�C$'�j����0����6��<7(�2�4=�K�)�&KX7����#��(*�) � ,3,*��+=>

� (���0����Cn,> )o9:���2��A2����%S:0�S�S:���8�=�&�(*0��A��J�o�'0�)�452�(���)a���2�(* %�%����I<#�#�=(���0��A45��)��62��)32J<7(*��45����(�2�(��1��>
l SH��<�m�t<7(*��45����(�2r;x�� � � = �a�.�j��2����VS:0�S�S:���T�����B�2��w�=�#26�m(*����(���)�(G{|4��)32���;u����2��#�=&��1&QBD(�2��
(*)�45���1���(*)��u<7(*��45����(�2r;> � (���0����en,> )s��*�6�x(*�*�*0��626�=�#26�1�o2����m�5FH�1452K��[2��#\7(*)��s<���*�#2�(*���5ir&���9H�1)�&��1)32
<7(*��45����(�2r;V(*)326�L�4�45��0�)32�> l ��2�����0����V2����%�62��#��2�(*)��o<7(*��45����(�2r;V(*)V2���(*�E4���6�C(*�-C�� ) � � =��"�.�j��_`2����
S:0�S�S:���%�����B�2��u�=�#26�o(*)e2����o4���6�o���<#�#�=(*�#S:���C<7(*��45����(�2r;P(*�JSH��2rB@���1)u2������6����(�<�1)tS,;e45��)��62��)32

<7(*��45����(�2�(��1�q�� � = �I�)�& � = �I�.�j��>q����(*�q(*�D&�0��A26�C2����J�=�#9:(*&T&��1�3;7&��=�#2�(���)T�)�&K�62�(GFH�1)�(*)��[���2����
 %�1��2�)��1�#��2����qS:0�S�S:���?B���*�M> N ���1�#�=��;I<7(*��45����(�2r;J�5b7����2��j�A�626����)��A45��)326��������<���?2����qS:0�S�S:���?�����B�2��

&�;7)�� "(*4���_-��J4=���)���(*)��T2����"<7(*��45����(�2r;m�*�1B �
FH�1452��8)��2I��)���;V2����"�=�#26�C���S:0�S�S:���[�����B�2��`_�S:0�2

��*�6�[2����/��<���=��*�H����= f��-2����/�����B�2��T4�0���<�>�vw���1)o<7(*��45����(�2r;C(*�������0� %�1&o45��)��62��)32�_�2����A %�7&��1�

����<�1��*�"�a9H���=(��7&e��E�4�45�1�����=�#2�(*)��Q$'&�(GF`0���(���)7ir&��=(�<�1)`_�<7(*��45����(�2r;3ir�*(* "(�26�1&|+A�����B�2��`_@�����*����B@�1&uS,;
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106 Pa s
107 Pa s
variable

� (���0�����n,> )@H.W�0�S�S:���j�=�&�(*0��-��.�D�'0�)�452�(���)I���2�(* %�?BD(�2��I<#�#�=(*�#S:���?<7(*��45����(�2r;I�)�&J<#�#�=(���0��-<#��*0��1�-��
45��)��62��)32�<7(*��45����(�2r; �|>jcd� ��� � = �A�.�j��<7(*��45����(�2r;C9:�*�1;7�q�% "� 76��q�������A(*)L45��)326�����*�*(*)��82����AS:0�S�S:���
�����B�2��L&�;7)�� "(*4���>.cd�-<7(*��45����(�2r;�(*����*����B@�1&o26�[<#�#��;CBD(�2���B��#26���D45��)�45�1)326�=�#2�(���)e$��1p,0��#2�(���)Tn,>�� B+
2����"S:0�S�S:���8�����B�2��P�=�#26�C(*�I�6�� %��BD�������%SH��2rB@���1)e2������6�"��(�<�1)mS,;m45��)��62��)32J<7(*��45����(�2�(��1�E�� � = �
�)�& � = �A�.�j��_:&��1�69:(�26�E2����I�'�452�2����#2�2����J�62��#��2�(*)��%<7(*��45����(�2r;o(*�&C�� ) � � =��I�.�j��>
&��145�1�����=�#2�(*)��a$'&�(GF`0���(���)7ir�*(* "(�26�1&|+j�����B�2��u$'45�d>H�j����0����6��<7(�2�4=�K��2E��M> � ,3,n#�7_�'/�1<��)a��2E��M> � ,3,*��+=>
�����A�5FH�1452/���(*)326���7&�0�4�(*)��[<���*�#2�(*���5ir&���9H�1)�&��1)32q<7(*��45����(�2r;L(*�q26�C�� %�,�2��T��0�2�2����1�6�8(*)��:�5b�(���)���(*)

2����I4�0���<�I26�"��(�<�J�%�����B�2��K�*�1B BD��(*4=�L(*�q4������6���D26�C�*(*)��1�#�q(*)L����= L>

� � ! ! � �  �h����� � ��� ! � !,���� � ! � ���1�$�:�"� ���

� (���0����/n,> CI9:���2��j2�������<���*0�2�(���)C��H2����D�5FH�1452�(�<�/<7(*��45����(�2r;K$'�6�1452�(���)on,> n,> )�+?��?�I�'0�)�452�(���)"��H2�(* %�
�)�&sS:0�S�S:���o�=�&�(*0��[����"2����TS:��6�T9:�#�=� %��26���=��(*)u2��#S:���Vn,> O,>Qcd2C4��)xSH�K�6���1)s2����#2�_q������ ��)

(*)�(�2�(*���0�)�(�����= <7(*��45����(�2r;%��6C�� ) � � =��A�.�j��_72����/�5FH�1452�(�<�E<7(*��45����(�2r;"�=(*�6�1�j�=�#9:(*&���;[26�[�J<7(*��45����(�2r;
�� � n � � = �C�.�j�8�)�&P���1 "�(*)��J4������6�C26�K2���(*�I<#��*0��"����[�6��<���=��@�6�145��)�&���>T����(*�I�#������1�8BD(�2��
{:��0����on,> )KBD��(*4=�t������BD�J2����#2[2����������B�2��t�=�#26�L0�)�&����845��)�45�1)326�=�#2�(���)7ir&���9H�1)�&��1)328<7(*��45����(�2r;e(*�
SH��2rB@���1)T2������6�I��(�<�1)LS,;o45��)��62��)32D<7(*��45����(�2�(��1���� � = �A�)�& � = �I�.�j��>
�����T����= ���A2����K4�0���<�V(*)s{:��0����Vn,> CP(*�C45��)���(*�626�1)32C��<���L�PBD(*&��L�=�)���K��A45��)�&�(�2�(���)��K$��> ��>
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� (���0����Cn,> C@HJ�����%��<���*0�2�(���)m���2����%�5FH�1452�(�<�C<7(*��45����(�2r; �����~$'�6���*(*&m�*(*)��
+D��I�L�'0�)�452�(���)a��@2�(* %�
0�9R26�(,3,���<�1��(*4�0��*�#�=(�2r;s�����2����KS:��6�V9:�#�=� %��26���=�o(*)x2��#S:���an,> O,>!�����V�����#9H�T��I2���(*�C4�0���<�
(*�J&�(*��4�0����6�1&e(*)e�6�1452�(���)un,> ��> n,>  /�1)����=��*��;_ �����s(*)�45���1��6�1�8BD(�2��P2�(* %����J2����o %�1��28&��1�3;7&��=�#26�1�
�)�&a�62�(GFH�1)���>E����(*�/(*)�45���1��6�[(*�D9:�#��2�(*��*��;L45�� %9H�1)����#26�1&aS,;T2����[(*)�45���1��6�8��?2����8S:0�S�S:���I�=�&�(*0��
� BD��(*4=�e26�1)�&��J26�m&��145���1��6� ����� $��1p,0��#2�(���)sn,> n ��+=>*'D�26�o2�����26�1 %9H��=�#��;P&��145���1��6�L(*) �����s�#2� � Oo��>J�����8<7(*��45����(�2�(��1�E�#2E2����[S:0�S�S:���JB���*�q$'&�������1&a�*(*)��
+��)�&V2����%�����1�*�-B���*�q$'&��2626�1&m�*(*)��
+
�#���J��*�6�"������BD)`>
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{:��0����"n,> ,�+E�)�&m %���=(�2��A %����[�5b79:�*�)��#2�(���)`>[�����[�5FH�1452�(�<�"<7(*��45����(�2r;a(*)�45���1��6�1�A�����#��9:��;K(*)V2����

(*)�(�2�(*��.�62��#��1�o$ � � �"�Z+/��������B�2��`> l 28(*)326���= %�1&�(*�#26�"2�(* %�1��_-2����"�5FH�1452�(�<��<7(*��45����(�2r;m(*�I)��1�#�6i
45��)��62��)32�> � (*)���*��;u2����V�5FH�1452�(�<�m<7(*��45����(�2r;R�626�1�&�(*��;x(*)�45���1��6�1��>!����(*��4�0���<�V��B@�1�L(�2��o�����#9H�

26�V�T45�� %9H��2�(�2�(���)mSH��2rB@���1)e2����C&��1�3;7&��=�#2�(���)m���2����� %�1��2�_-BD��(*4=�m26�1)�&��A26�V(*)�45���1��6� �����~$'�6���
�6�1452�(���)Rn,> ��> n�+=_��)�&u2����T(*)�45���1��6�T(*)uS:0�S�S:�����=�&�(*0����[_?BD��(*4=�u26�1)�&��[26�e&��145���1��6� �����->x�����
9����5ir(*)326����=����'�4526��J����1p,0��#2�(���)en,> n �C(*)�45���1��6�1�I�626����)�����;VBD(�2��a2�(* %�"&�0��[26�K2����%�'�4526��J�� � �
(*)o2����I),0� %���=�#26��1>?�����A(*)326����=��`�'�4526��/&��145���1��6�1��BD(�2��o2�(* %� 4 2����I(*)�45���1��6�I(*) �`$ �m+q(*�q %����
2����)t45�� %9H�1)����#26�1&t����8S,;P2������'�4526��[�� � �C(*)P2����o&��1)��� "(*)��#26��1>V������)���2J���1��0���28&���9H�1)�&��
��)t2����L45��)�&�(�2�(���)��I��DS:0�S�S:���"�����B�2��`_?���1�&�(*)��K26�a2����o0�)��5b79H�14526�1&t���1��0���2J2����#2[2������5FH�1452�(�<�

<7(*��45����(�2r;o4��)K�452�0���*��;o&��145���1��6�J���*(����32���;��#2D45����2��(*)L2�(* %�1��(*)o2����I��<���*0�2�(���)e$ {:��0����Jn,> C�+=>

� � !%� � � � ! � �$! ������� !%� !��
� ���
	������ � #$� � !V	���� � � �Q��� !K���-���� �!
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Gaussian BSD, σ = 0.15r

Monodisperse BSD
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