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Figure S1. Acceptance ratio of adjacent replicas.
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Figure S2. Replica number of the trajectory at 300
K as a function of time.
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Figure S3. (a) Temperature and (b) potential energy of a replica
1, 6, and 12 as a function of time.
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Figure S4. Canonical probability distribution of the
potential energy with different temperature.
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Figure S5. Fitting of the observed spectrum (red) to 9 Lorentz
functions (black). The components of the Lorentz functions are

shown in blue.



Table S1. Character of Vibrational Modes Selected in the Vibrational Structure Calculations of 30-, 40-, 60-, and 80-Mode Models

mode omega  character model weight

30 40 60 80 NH, NHy NHg NHf (NHps (NH,)r OHs;  OHsgy  Other
7 550 . o 000 000 00l 000 009 005 007 00l 076
9 652 ] o o 00l 00l 000 00l 00l 002 011 000 082
10 662 ] o o 000 000 000 00l 000 00l 000 020 076
13 760 ; o 000 00l 002 002 000 002 003 009 08l
17 1019 ; o 00l 000 00l 000 005 002 003 011 076
19 1185 ] © o o 003 003 00l 00l 002 013 009 003 067
20 1203 ; o o 003 00l 00l 002 002 003 002 017  0.68
25 167.9 ; o 00l 00l 016 016 001 002 00l 002 06l
30 2067 ; o 00l 00l 000 000 009 002 029 000 058
31 2067 ] © o o o 005 007 000 00l 013 000 000 00l 072
32 275 ; o o 002 002 000 000 006 000 000 000  0.89
34 2414 ; o 006 002 000 00l 002 000 00l 000 089
35 2497 ; o o 000 000 000 008 003 003 000 000 085
36 2504 ] o o 006 00l 002 002 008 00l 00l 003 076
37 2591 (NVIV{;;S" o o o 002 00l 002 00l 042 00l 00l 009 043
38 262.6 (NVIV{;;S" © o o 000 00l 010 000 020 000 00l 022 045
39 2713 ] © o o 000 000 000 000 004 000 000 000 095
40 2822 (NVPVI;;S" © o o 00l 00l 003 003 014 002 000 00l 076
41 2906 ; o o 00l 002 003 005 005 002 000 002 080
45 3197 ; o 007 00l 009 005 003 010 002 00l 062



mode omega  character model weight

30 40 60 80 NH, NHy NHe  NHy (NH)si (NH))y OHs,  OHgy  Other
46 3361 ] o o 00l 009 00l 007 019 003 00l 00l  0.58
49 3569 ; o 001 014 011 009 00l 003 00l 00l  0.60
51 387.1 ; o 017 008 00l 000 005 000 003 000 0.6
53 4186 ; o o 000 000 000 000 000 000 000 00l 099
54 4303 OHgeo0p © o o 000 000 004 00l 000 000 000 090  0.06
56 460.6 ; o o 005 003 003 00l 007 003 012 000  0.66
57 465.1 ; o 003 00l 00l 002 004 007 006 000 0.7
59 486.6 ; o 000 00l 006 004 000 00l 000 008 080
60 5039 ] ° o o 005 002 000 000 018 000 014 000  0.60
61 5387 ; o o 00l 010 005 00l 000 00l 005 00l 076
63 554.0 ] ° o o 006 007 003 000 00l 00l 008 000 074
64 5572  OHg-oop © o o 002 00l 000 000 006 004 072 000 0.5
67 6054 (NH))e-wag o o o 000 00l 002 007 000 059 002 002 026
68 6108 NHgeo0p © o o 000 007 040 004 000 008 000 00l 039
69 6329 ; o o 000 000 010 000 000 008 000 00l  0.80
70 6357 ; o o 000 000 009 000 000 008 000 00l 082
71 6617 ] o o o 000 00l 015 002 000 014 000 002  0.66
72 679.0 ; o o 005 014 005 002 003 002 000 000  0.67
73 6819 ; o 011 009 007 005 004 000 000 000 0.64
74 6827 (NIEI;: on o o 004 015 005 017 000 003 000 000 0.6
75 7017 (NHppoop o© o o 00l 00l 002 000 000 08 000 000  0.07
77 312 NHpNHy o o 016 016 005 019 002 000 000 00l  0.40

NHg-o0p



mode omega  character model weight

30 40 60 80 NH, NHy NHse NHp (NHi)si (NH»r OHs  OHg  Other
78 7484 ]LHP‘IFI\(I)I:IY © o o 012 043 004 010 000 000 000 001 029
79 7518 NHmoop © o o o 023 005 004 025 002 002 00l 00l 037
8 781.1 ; o 009 006 00l 00l 000 003 000 000 080
84 799.1 ; o o 013 004 003 005 002 003 000 00l 070
85 8048  NHy-o0p o o 020 002 002 004 00l 003 000 00l  0.66
91  879.8 - o 000 000 00l 006 008 000 000 005 0.9
92 880.8 (Niz;s" © o o 000 000 000 00l 074 000 000 001 024
104  987.4 ; o 004 002 000 000 017 000 003 000 073
109 1014.1 ; o 000 002 008 006 000 000 000 012 073
125 1158.4 ; © o o 000 000 000 00l 000 065 000 000 035
128 11824 ; o o 00l 000 000 000 017 000 015 000 067
133 1213.1 ; o 000 000 002 014 000 003 000 006 074
134 12212 ; o o 000 000 003 004 000 003 000 013 077
137 12462  CyNas-str o o 000 009 023 000 000 000 000 000 067
139 12765  CsNystr o 023 002 000 000 007 000 003 000 0.64
140 12879  CeiNp-str o 000 000 000 016 000 008 000 00l 074
156 1380.4 %I{H'i; o 000 000 000 000 009 000 015 00l 075
157 13817 %I{H'i; o o 000 000 000 000 000 000 00l 019  0.80
161 14067  OHDT © o o 000 000 000 000 00l 000 031 005  0.63

CH,-b



mode omega character model weight
30 40 60 80 NH[ NHV NHs4 NHF (NH2)31 (NHz)F OHs1 OHs4 Other
162 1407.4 %HH'b; o o  0.00 0.00 0.00 0.01 0.01 0.00 0.17 0.09 0.72
-
183 1539.7  NHgs-b o o o o 000 0.00 0.63 0.06 0.00 0.00 0.00 0.00 031
184 15652 NH;-b o o o o 050 0.01 0.03 0.20 0.00 0.00 0.00 0.00 026
185  1568.5 NH;-b o o o 023 0.00 0.04 0.44 0.00 0.00 0.00 0.00 028
186 1591.1 NHy-b o o o o 000 0.78 0.00 0.01 0.00 0.00 0.00 000 021
189 16621 (NHy)b o o o o 0.0 0.00 0.00 0.00 0.00 0.83 0.00 0.00  0.17
190 1670.1 (NHy)s-b o o o o 0.0 0.00 0.00 0.00 0.94 0.00 0.00 0.00  0.06
139 1276.5  CgNp-str o 023 0.02 0.00 0.00 0.07 0.00 0.03 0.00  0.64
195  1738.1 CO; o o  0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 0.13 0.00 0.00 086
228 34278 NHpstr o o o o 096 0.02 0.00 0.01 0.00 0.01 0.00 0.00  0.00
229 34587 NHy-str o o o o  0.03 0.93 0.00 0.04 0.00 0.00 0.00 0.00  0.00
230 34750 NHgstr o o o o  0.00 0.05 0.00 0.95 0.00 0.00 0.00 0.00  0.00
231 34981 YN © o o o 000 000 000 000 100 000 000  0.00 0.0
(NHZ)SI
232 34989 sym-(NH,)y o o o o 0.0l 0.00 0.00 0.00 0.00 0.99 0.00 0.00  0.00
233 3587.0 asym- o o o o 000 0.00 0.00 0.00 1.00 0.00 0.00 0.00  0.00
(NHZ)SI
234 36047 NHg-str o o o o  0.00 0.00 1.00 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00  0.00
235 36166 Y- o o o o 0.0 0.00 0.00 0.00 0.00 0.99 0.01 0.00  0.00
(NH,)r
236 36825 OHg-str o o o o  0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 0.01 0.99 0.00  0.00
237 37735 OHgstr o o o o  0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 1.00  0.00




