
02 May 2026

AperTO - Archivio Istituzionale Open Access dell'Università di Torino

Original Citation:

Raman modes in Pbca enstatite (Mg2Si2O6): An assignment by quantum mechanical calculation
to interpret experimental results

Published version:

DOI:10.1002/jrs.4942

Terms of use:

Open Access

(Article begins on next page)

Anyone can freely access the full text of works made available as "Open Access". Works made available
under a Creative Commons license can be used according to the terms and conditions of said license. Use
of all other works requires consent of the right holder (author or publisher) if not exempted from copyright
protection by the applicable law.

Availability:

This is a pre print version of the following article:

This version is available http://hdl.handle.net/2318/1570591 since 2016-06-22T16:32:31Z



This full text was downloaded from iris - AperTO: https://iris.unito.it/

iris - AperTO

University of Turin’s Institutional Research Information System and Open Access Institutional Repository

This is the author's final version of the contribution published as:

Stangarone, Claudia; Tribaudino, Mario; Prencipe, Mauro; Lottici, Pier Paolo.

Raman modes in Pbca enstatite (Mg2Si2O6): An assignment by quantum

mechanical calculation to interpret experimental results. JOURNAL OF

RAMAN SPECTROSCOPY. None pp: 1-12.

DOI: 10.1002/jrs.4942

The publisher's version is available at:
http://doi.wiley.com/10.1002/jrs.4942

When citing, please refer to the published version.

Link to this full text:

http://hdl.handle.net/2318/1570591



F
o
r P

eer R
eview

����������	�
���������	���
����
���
����������		
������������������������
����

��������
������
��������������
���������	���	�

���������	
��

������������	
��
���������������
����������������������		�����

�

����������� ������!�"�#�����#�� $��������	�����%��#��� �������� �&��

�� �'��"��(��������������#��
�����������#�� $����)*+
��,-��,������������.�

����������� �������#�� $��������	������� �'��"��(����	��� ���

�/���/�����0������"���-)���1��)�	��� �������.�

�

2�.3���"4����5�� "���������.��6� �"���6������ ����'"�#��#�������"��#�����
7�� �����8!+�!	�

#��#������ �

�

7"���#��


��� � "��#���� �9� ���5�� "������� 5�'�� 7�� � #��������9���� 9��"�� ��� #����"�� �����.� 0� �5��

5.7���� 8������ �� � :���;�� <�=>� 	5�� #��#������� ����� "5�3� �6#���� �� �0����� �� 3��5� �5��

�6������ ���� ����� 9���� �����������3��5� � � �7"�������'���0�� ��99��� #�� �9� ?)� #�@�>� � 	5�� A�� ����

��#5� �#��� "�������� � ����3��� �5�� �""�0 �� �� �9� 
��� � 9������"� ��� "��#�9�#� '�7����� ��� ����">�

	5�"� � �7���� ��� �""�""� A�� ������'��.� �5�� #� ���7���� "� �9� � ��� ��� B�����5������ "����#5� 0C� � ��

�6��� ���B�����5������#5�� "�� ������ �����#���� "C�'�7����� ">������'�����5����""�"�7"������� ��9�
)D!��9����,�0�� ��5������ �����"���"�� ���9�-1���� ���E��9����5���E���� ���D��"���"����� ���������5��

������'��#� ���7���� "��9��5��#���� "������#5������3��5� ���99��� ��"���">��

	5�� ��"#������ � �9� �5�� 
��� � ����"� � �7���� ��� ������� �5�� ��F��� �6������ ���� ���G"� ���

"��#�9�#� "���#������ '�7����� "�� � �� ��� �� G� �5�� #5� 0�"� � � #�."���� "���#����� ��� �5�"�� �9� �5�� �����

9��A�� #��"�3��5����""������������������ ��#����"���� >��

	5�� ��"���"� ���'����  �3� #���"� ��� ��� ��9.���"�� "����7��� ���G"� 9��� �5�� � '�"��0���� � �9� �5��

� ���#�."����� �������� 0� �9�!�� � ���0� � � �5������ ����� "���"�� � ���9�
�� � � �5�� �����5������ � ��

�#��5������"���">������'���3��5�'��7�� ��7��������� ��9.��5�"�����G"�35�#5����������������"���#������

9������"����G�������5������7� ����"�� #�">�

�

� �

Page 1 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

�� �����#��� �

� "������� B�0�����DC� �"� � � � ����7��� � �� �� ��F��� #���� � �� �9�  ������� �.��6� �">��

� "������� 9���"� �� "����� "������ � "����"� 3��5� 9����"������ B!������DC� � � �5�� �� ����� ���5��.��6� ��

B"��#��0���������C��35�#5� �"��� ��#G�9���� 0��� ����� � ���9�#�� ���������9�#��""��7��0�"��9� �5��

����5� #��"�� � �� �������� ���>������'���� � "������� �"� � � ������� �� #� "����� �� �9� ��5��� ��� ����.�

7����"�� �����������"��35������"��#�9�#�#��""��9�� ��99��� �������#5� �����"���G�"���"� ����B� "�������

#5� �����"C>�����"���"��� ���9��5��9�3�"���#������ ����"��5���3�"��7"��'���� �#�."����� ��9�������"����

�����������."��������� ���'��'���"���"�� ����� ����.� �7����� <�=>� � �������� �� �5��� "��������5�"�"�

����������� ��#� "����� �"��9�"��������#�����#"�<-=>�

� "���������"���."���#�����6����.����5�"�>�
��5��05� �5�����5��5��7�#��5�"�� �"� �5����"��

#���� ���� �#�� �#����+�� #�� �� "������� �"� ��"�� 9�� �� ��� ����� �������������7��5� �"� �� A�� #5���

����"��7��������#��� ���"��� "��7����5�"��7���3�*11H�>�
�� � ���7�� ��#� ����� "�� #�� �� "�������

��� "9���"�� ��5��5�05����""����� ��5�05�������������8���+��� ��8	��+���5�"�"��"5��� 0��5��"����

"��#�� 0������ 7��� 3��5� A����� ��99��� �� "���#����� <,=I� ���5�� "������� ��� "9���"� � � �5�� �����

������ "����������5�05�������������� ����3����""����<)=�� ��� ����8����+���5�"�����5�05����""���
<D��*��

E=>� �5�"�� ��� "���� "� 7��3�� � �5�� � "������� �5�"�"� 5�'�� �� #� "�����7��� ������� #�� � � �5��

�5�����. ���#� � �� 0���5."�#��� 7�5�'����� �9� �5�� ������ �� ���I� ������� "� 7��3�� � ��99��� ��

���.����5"���5����"���#������� ���5����'�7����� ������������"�5�'��7�� ��5���9����3����.�� '�"��0������

��������#� ����� "�� �����5�05����""����� ��������������<J=>��

�6�� "�'��"��#���"#���#�"�����"�3�������9������� �� "������I���� 0�"��#���"#���#����5��"��

��#��@
��� � 5�"� �� "��#���� � ����"��� "� #�� ��� � ��."�"� � � �� ��#�������� "#���� �5�� ���.����5�#�

'�������"��9�� "���������9�� ���6�����0��5�������'��� 0�� ��99�#��'�������9����5������� ��9�#���� �<�1=>��


��� �"��#���"#��.�5�"�7�� ��������� ���� �.��"�����������"#���� ����7��3�� �#�� �@�����5�@�

� �������� "�������<-��1=�7�����"��������7���5��#5���#���#����"���� ��9����5�� "������@���5�9����"������

"�����"������ "�B���5��.��6� �"C����'��� 0���� "����������� ���5�����5��.��6� ��#����"���� �<����

���� �-=>�	5��5�05� ������������� ��5�05����""�����5�"�� ��� "���� "�3������"�� � '�"��0�����7.�
��� �
<�,�*�E=��� �����������"��#������� � ���7�� ��#� ����� "�3����#����#���������"#��7���5��5�05����""����

� �� 5�05� ������������ ����� 7�5�'����"� <�)�� �D=>������'���� ��  ��7��� �9� "�����"� �6�������� 
��� �

"��#���"#��.������� ��9.��5��� "��������5�"�"�� ���#G"�� �����������"�<�*=>�

	5��
��� �"��#�����9�#�� ��� �����5�� "�������3������"��"���������7.� �����#���������� 0>�


���� ���� 0�"���.�3�"����9������7.��5���5��.�<�E=��35��#��#��������5��
��� ����G���"���� "��9�

���5�� "������� 7.���� "� �9�����#����� �. ���#"�� #������ 0� �5�� ��"���"�3��5� #���9���.� ������� ���

�6������ ����"��#����� ����������� ��#��""�������$���� >�8�3�'������������5����������� �� �����#�����

�. ���#"���5����99��� #��7��3�� �#��#�������� ���6������ ������"���� "�3�"�A��������0��B�������11�

Page 2 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

#�@�C>�
���������#�"��9�������5���6������ ������"���"�3�"�������� ���7.��!	�A�� ������#5� �#���

� '�"��0���� "4�35����
��� � ���G� ��"���� "� �9� ���5�@� � �� #�� �� "�������3����#��#������� �"� �� 7.@

�����#���9�#��#������ "��9� �5��� ��0���#"�� �� "��7������"��9� �5����99��� �����.����5"� <�J=>�
��5��05�

�5�"�� #��#������ "� ���� � � #��"��� �0����� �� 3��5� �6������ ���� ������ ���G� � �� "����"� 3����  ���

#�������>� � � 9�#��� �5�� 5�05�  ��7��� �9� ����3���
��� � ���G"� B��1� � � ���5�� "������C���G�"� ���G�

�""�0 �� ����#5���� 0� 0���"G����������'������� 0����G">�	5���9�����#��#������ ��9��5��� �� "����"��"�

��A������������'������#����#���""�0 �� ����>�>������ G���0�'� ��6������ �������G������#��#�������� �>�

��"�� ��#� ��.��3��5� � �5��:�������F�#��<�1=���!	�������� 0�3�"����9������"."������#���.��'�����

"����"��9��� �����9������"I�� �� "����"�� �����G���"���� "�3����#��#�������� �����������9������5��� ��

#�� �� � "�������� 5�3�'��� �5�� ��"���"� 3����  ��� �7F�#�� �9� 9���5��� "���.>� 
�� 0� �5�� �!	� 7�"���

#��#������ "�� �5�� �5�����. ���#����������"�� ���5�"����� "���� ��9��0���-����5�05����""����3����

#��#�������� ����������
�"�������� �<��=>�

8����3����"#�""��5����"���"��9� �3�"�������� "��9�
��� �"��#�����9����5�� "�������9����9��"��

��� #����"��7.���� "��9��
;�	
��,�<��=�������.� 0��5��5.7����8������ �� �:���;��<�=��35�#5��"�

�����#�����.�"����7��� ���#��#������'�7����� ���9��A�� #��"���"����� "�������9�����+���.��6� �"�� ��G��

����"�����F�������� ��"������ ���<�-���,���)=�� ��� ��5��@�����0��#��"����7����<�D=>�!����
��� �"��#����

���� "���������� � �� �5�� ���G� �""�0 �� �� �"� ��"#�""��� � � #������"� � 3��5� #��������� ��� � ��

�6������ ���� ����������I� �5�� #� ���7���� � �9� ��#5� ����� ��� �5�� '�7����� � �"� �""�""��� ���9���� 0� ��

7����� 0�� �����#����"���� ��9��5��'�7����� �������"�� ��7.���� "��9��"�����#�"�7"������� ">���"���

�5��"��#�9�#�#5� 0�"��9��5��#�."����"���#�����3��5�!�@�0�"�7"������� ��������������� �����""����5�'��

7�� �������������5�����5�� "�������
��� �����"������ ��05�� ���F���"���#������9������"��99�#�� 0��5��

#5� 0�"�� �
��� ����G���"���� ">��

	5�� ��"���"�� #�������� 3��5� �5�� �'����7��� ����������� ������ 3���� ���'���� �5�� 7�"�"� ��� ������

������"�� �
��� ����G�#5� 0�"�3��5�#����"���� �� ��#���� ������� 0�� � �������"�����">��

�

���������� ���������"�

	�� "�������� �5�� 
��� � "��#���� �9� ���5�� "������� 9���� 9��"�� ��� #����"�� �5�� 9����3� 0�

��0����5��3�"� �"��4� �C� ���'�� �5�� 0��� �@"�����3�'��9� #��� "I� �C� ���9���� �5�� #��#������ � �9� �5��

#����"�� �� 0�� ��0��"���� �5�� "����#� ������� �>�>� ��� ��G� 0� � ����##�� �"� �5��$������� ��� �� �5������

� ��0��"� <�*=I� -C� #��#������ '�7����� ��� 9��A�� #��"� � �� �5�� #�������� � ��.��#��� #��#������ � �9� �5��

"�#� �� ������ 
��� � �� "��� �9���� �5�� ������$���� � �9� �5�� #�."���� "���#����>� 
��� #��#������ "� 3����

���9������ 3��5� �
;�	
�� #����� 35�#5� �����."� ��#���$��� ���""�� @�.��� 7�"�"� "��"� � �� 5.7����

8������ �� >�

Page 3 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

	5��#� ���#����7�"�"�"��"��"�������E@)������9����0��EE@-��K�9������� ��E@,�������9����>�

	5��#5�"� �8������ �� �B:���;�C�3�"���5.7����8!+�!	�� ���7�"���� ��5��0� �����$���0����� ��

�����6������ �B��
C��6#5� 0��9� #��� ���:��������"���7.�:��� ����5� �<�=����6���3��5��DL��9�

�5���6�#�� � @��#���8������@!�#G��6#5� 0���� �������.� 0��5���;��#��������� �9� #��� ��������"���

7.�����<�E=>���#5����#� ��0���9��6�#��8������@!�#G��6#5� 0���"��""� �����9����5��#����#���������#��� �

�9� �5�� ���"��#� � �� '�7����� ��� ���������"�� �"� ���� "������� � � ���'���"� 3��G"� �5��� �����.� �5�"��

5.7����9� #��� ��"�<�,���J@-,=>��

�������.� ������$���� � �"� #� ��#���� 7.� � ��.��#��� 0����� �� ���5��"�� ������$� 0� #����

���������"�� ��9��#��� ���#����� ���">�	5���A����7����������#�����������"�������$���7.��
;�	
��

����5�������������� ������� �� ��#��������3��5��5���6������ ���������<)=>��

/�7����� ��� 3�'� ��7��"� � ��  ������ ����"� 3���� #��#������� 3��5� � �5�� ������ �9� �5��

5���� �#������6������ ��7.����0� ���$� 0�����""�3��05����8�""�� ������6��35�"������� �"������5��

"�#� �� ����'���'�"� �9� �5�� 9���� ���� ����� �9� �5�� #�."���� 3��5� ��"��#�� ��� ��""� 3��05���� �����#�

��"���#��� �">�	5��9��"������'���'�"��9��5��� ��0.�3��5���"��#������5�������#���"���� "�����#��#�������

� ��.��#���.� <-)=��35����"� "�#� �� ����'���'�"� ���� #��#�������  �����#���.� 7.� "���� 0� ��� 1>11-�M� �5��

 �#�������"���#��� �"�3��5���"��#������5���A����7�������"���� ">��


�����'�� 
��� � � �� "����"�3���� #�������� �"� 0� �� 9���.� � ��.��#��� ������#5>� ��� #��7� �"�

� ��.��#��� 0����� �"� <-)=�3��5� "������ "��9� 9��"�@������ � �� "�#� �@������#�������������7���8������N

!�#G+2�5 N�5����A����� "�<-D=�9����5���� ����� ��A�������#���7�������"�� "�"�������#���#�9����"�� ��5��

��99��� �������"�� �����#��� ">�!����5���� ������"�� "����5���������5��������#��� "����#� "������35��"��

9����5��A�������#���"�� "����5��������"�6�����"�#����"�� �� 0�����5��"�6�� ���� �� ��#���� � �"��9�

�5��������$�7����.� �� "��>�	5���5��"5���"�9���#� '��0� #���9� �5��#�������������7����A����� "�3����

"��� ��� �5�� ��9����� '����">� 	5�� ���0� ���$���� � �9� �5�� 8�""�� � �����6� 3�"� ���9������ ��� "�6�

� ���� �� ��G�'�#���"�� ��5����#����#���"��#��B�� G5��"�� ��C>�

!���� "��#���� 3���� #��#������� 9��� �� ���.#�."����� �� ���5�� "������� ��3���� � �� 9��� �� "� 0���

#�."����� ���99��� ������ ����� �� ��������$���� ��B"���!�0>����9����5����������!�0>���9����5��9�����C>�
���

�5��#������"� "�� �� �5��� ��."�"��9� �5����"��#5���#����"��#�����"����� ��9������ ��� �5��� ������"���

���.#�."����� ����3���� "��#������35�#5�#� �7����"��.�#��������3��5� �5�� �6������ ���� ����� 9����

������������"�"5�3"�!�0>��>�� �	�7��"����5���6������ ����������9����5�� "�������9�������'���"�3��G"�

���� #�������� 3��5� ���� #��#������� � �">� 	5�� #������"� � 3�"� #������� ���� � �"� 0� 7��5� �5�� ���G�

��"���� "�� ���5����� �� "����">��

�


�"���"�

�

Page 4 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

������ ��."�"��

	5�� ���5�� "������� 
��� � "��#����� �"� � �� �9� �5�� ��"�� #�����6� � � �.��6� �"�� 7�� 0� �5��

��"�����9��"���#5��"���1�
��� ��#��'������"I� ���#� �7����"#��7���7������#������ 0� ���3��5���5���

� "����������.����5"�� ���5����"���#����>�

�.��6� �"�����#5�� �"���#���"��3��5� �����5������#5�� "���� 0� �5��#��6�"��� �� �3��������"���"�

B���� ����C�� �7��3�� >�	5�����"�����"���#������ ���"��05��.���"��������#��5���� ��35����"��5�����

�"�� �����0��������.5���� ��5�"�� 0�#���� "�� �"�6�� ����05�9����#����� ���� >�� ������� "���������0�

#���� "� �##��.� 7��5� �5�� ��� � �� �5�� ��� "���"� � � "�6@9���� #����� ���� � B"��� !�0>� �C>� � � ��+��

�.��6� �"���5��������.5���� ��"���05�9������ ��5�"�"�#���� "�3��5��� �#������"�5�05����5� ��0����G��

��� � �� ��>� 	5�� ��99��� �� #����� ���� � ��A������ �"��������� �� #5� 0�� � � �5�� �����5������ #5�� "�

���� 0��� �>� � ���+�� �.��6� �"�� �5�� #5�� "� ���� ".�����.� �A��'��� ���35����"� � � �5���� �#�� �#�

���+��".�����.���5�.����� ����"� #���5��#5�� "�������"���������99��� ��.��35�#5���� "��5����5�.�����

��'������ ����3���9��5��9���������5������#5�� ">�	5�����5��5��7�#�� "��������##��"�7.��3�  � 0��9��5��

���+#�� ���#���������� 0�������7#��".�����.�� �������7����� ���#����'�����>���G��� ��5�����+���� ��5��

������ "��������5���������3��".�����.�� ���� �� ��#5�� ">�

���5�� "�������5�"���05��9�������� ��"�B�0�����DC������ ���#������>�>�E1�����"���A���� 0��,1�

'�7����� "�B- ��35���� ��"� ��7����9�����"������ ���#���C>�
�� �5��#� �����9� �5���������� �$� ��� �5��

".�����.��""�0 �� ���9��5���,1� ����������"��9����5�� "��������"4�

������������������������O�-1
0P�-1��0P�-1��0P�-1�-0P�-1
���P�-1����P�-1���P�-1�-��

	5���������5���9������1�
��� ��#��'������"�B-1��	��-1��	��-1�-	�� ��-1�
	C��E*��
��#��'������"�

B�J������J����� ���J�-����-1�Q"��� �R�
������"I��5��������"�#����"�� �� 0������������ "����� "�5�'��

���������� ���-��".�����.>��

� � ��+�� �.��6� �"� 9�#���� 0����� � ��."�"� 0�'�"� ��"�� ��� -1� 
��� � �#��'�� ����"4� ��"�� #� � 7��

�6������ ����.���� ��9������ �������$�����05���6������ �"�<�-��-*=>��� ��5�����+��".�����.��3��5�'��D1�


��� � �#��'������"�� �9�35�#5� -1� #� � 7�� �7"��'��� � ���������� ������$���� � B
0C� � �� -1� � � #��""�

������$���� �B�0C>��

	5�� � ��� #����� ���7���� � � ����� ���5�� "�������� ���7��"� ��"�� �5��  ��7��� �9� �5�� ����">� 	5�� 
0�

".�����.� ����"� ���� �5�� ��"�� � �� "�� � �� �"�9��� 9��� �5�� �����"�� �9� �� ����� ��� ��9�#���� � � ��

"��#���"#���#�� ��."�"4�� ������"���"��#�����#� "�"�"�����"��#��������.��9�
0�����"�B!�0>��C>�	5��

�0�����"�����0� �����.�3��G���� ��#� �7����� ��9����7.��5��� ��."�"��9�"��#����� �#��""�������$���� �

#� 9�0������ � <�E�� -E=>�8�3�'���� �5��5�05� ��7����9�����"�5� ���"���#���9����6������ ����� ��."�"�

��������'������� �#��"�����G">�� �������� ���5��"��������"#������ ��9��5������"�� �����"��9���9� ����

"���#������'�7����� "��"���99�#���4��5���.��6� ��"���#�����5�"��������#�."�����0���5�#�#� "���� "���������

Page 5 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

��"���3�".�����.��� ������3"�"�0 �9�#� �����.5��������9������� >�� ��5����� '�"��0���� �� �������$���

"��#�����9����5�� "���������5���5��.�<�E=��� �0���������"����� �������� ��9.�"�##�""9���.������5��
0�

� ��"�����9��5����0�� ���-0�����"��7��� � ���9��5����0>��

� ����'���"������"�<���������E=��5������99��� ��G� ���9�'�7����� "�3������� ��9���4��C�'�7����� ��9�

#���� "�� ����� ��������.5���� ���##���� 0�3��5�'��.� 0�#� ���7���� �9�����5�������5������#5�� "I�

�C�7� �� 0��9��5�������5������#5�� "��� '��'� 0�7��5����� ���9��5���3��".�����.��A��'��� ��#5�� "I�

-C�"����#5� 0�� ����5�����,������5���� ��3��5��� ���#� ���7���� �9�����5������ �����#���� ">�	5�.�

3������� ��9�������"��#�9�#�0������9�3�'� ��7��"���>�>�0�������9���3�'� ��7��"�7��3�� ��11�� ��

,11�#�@��� 0�������7��3�� �,11� � ��E11� #�@��� � �� �����5������ "����#5� 0� ���5�05���3�'� ��7��">�

8�3�'�������5��05��5���7�'���""�0 �� ��#� ����'������������� ��.�� 9������� ��������""�0 �� ��

�"������#�����6��"� #�����'���"�A�� ������#5� �#���� '�"��0���� �� ��5����+���.��6� �"�"5�3���

�5�����#��7� ���� ��9��5���7�'��'�7����� "���05��#� ���7��������5��"���������<�,��--=>�
"���"#��7���� �

�5��9����3� 0�����5�"����������� � 0����"�.��5�����������"������>0>������@��7� �� 0���"��� 0��"����3����

��G��.�5�'����"�0 �9�#� ��#� ���7���� �� �7� �� 0�� ��"����#5� 0�9�����5�������5������#5�� >�� "������

�5�� ��"#������ � �9� �� 0�'� ������ "5����� � ��05�� � �5�� ���'���� 0���#5� �"��� � �� �##�� �� 9��� �5��

��99��� ��#� ���7���� ">��

	��� ��'����5����99��� ��#� ���7���� "��9��5�������#�'�7����� "��3��5�'�����9��������7����� 0�� ���

��#����"���� � �9� �5�� '�7����� ��� ����"4� �5�.� ���� ��#����"��� � � ����"� �9� � ��� ��� � �� �6��� ���

����� "��9�"������9� ���� ��">�	5���6��� �������� "�#����"�� ������������ "�� ����� "����� "��9��5��

� ��"� 7�5�'� 0� �"� ��0��� 7��#G"�� 35���� �5�� � ��� ��� ����� "� ��� �5�� ������'�� ��'��� �"� �9� �5��

#� "������'������">�� ��.��6� �"���5��� ��� ���#� ���7���� "�#����9�����5��7� �� 0����"����#5� 0��9�

�5�� �����5������ � ��"��35���� �5�� �6��� ��� #� ���7���� � #���"� 9���� �5�� '�7����� � �9� �5�� �����5������

#5�� "�3��5����� �� ��� �����9������� I��5��'�7����� "��9��5������ ���������"�9����� ��5���� 0���9�

�5�� �6��� ��� #� ���7���� >� 	5�� ��"���"�� � � ����"� �9�  ��7��"� � �� ���#� ��0�"� ���� "������$��� � � �

	�7���->�

	5��#� ���7���� ��9���0�'� ������ ��� �5���'������'�7����� �3�"���"���""�""���7.���� "��9� �"�����#�

"�7"������� ��9�!�������#���""�9����0���""�� ��5������ �����"���"��"��������.�� ����0��5����� ���9�
�E��� ��-1����"�����"�9����5���6.0� �� ��"���#� ���"��#��'��.>�	5�"��#��#������ "������#��'�����7.��5��

G�.3�������	������35�#5�����3"��5������9�#���� ��9��5�������#���""��9���"��#�9�#��������9� ���

7.�� ���>�:��5����	�����#��#������ "���5�������#���""��9�� �������#� �7������9�����3��5����� .�

����9�#���� ��9��5�����#��� �#�3�'��9� #��� ����0������.�������$���� ��"� #���5����""��9��5������"�

���� ������"� �� � � �5��"� 0��������#������#��� �#�8������ �� >������'���� �9���9��A�� #.�#��#������ �

3�"����9������3��5�"�� ����������#���""�"�� �3�9��A�� #��"�'����"�3��5���99��� �������#���""�"�

9���"���#��������"�#� �7��#��������9�����5��8�""�� �������.�#�������>�	5�"�5�"��5����'� ��0�����

Page 6 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

"�������� �5�� #� ���7���� "� ���� ��� �5�� #5� 0� 0���""� �9� �5�� '�7���� 0� ����"��3��5� �5�"�� 9���� �5��

� ��������#�9��#��#� "�� �">�	5��#5��#���9��5����#5�5��'����!����""��� "������9����0��"�������3�"�

���9������� �����������""�""��5����""�#� ���7���� �9����5��!�@�0�"�7"������� �� ��5��
��� �"��#����

�9�� "������@9����"���������5��.��6� �">��

	5��#� ���7���� "��9��5��7����� 0�� ��"�9����� "�������#� �7��9�� ��9�����#5�'�7����� ��������

� �	�7���->��

� ��5��9����3� 0�0� �������� �"�������"#�""����� ������������� ��9.��5��'�7����� ���7�5�'�����

���'���� 0�� ���0�'� �3�'� ��7����� 0�>����

�

�

������ 0�� �����#����"���� �


"��6��#����9�����5����"���"�� ���+��#�� ��.��6� �"�<�-=��3��9� ���5�����"��9������5��.��6� ����"��

����"� ���� �� #��7� ���� � �9� � ��� ��� � �� �6��� ��� #� ���7���� "� B!�0>� -� � �� ,�� 	�7��� -C>� � ��� ���

#� ���7���� "� ���� ��"�� ��� 5�05��� 3�'� ��7��"�� 35���� �5�.� �##�� �� ����"�� #��������.� 9��� �5��

��"#������ � �9� �5�� 
��� � ����� � �� "����"�� � �� ��#���"�� 3��5� ��#���"� 0� 3�'� ��7��">� 	5�"� �"�

A�����"�������9���
0�� ���0�'�7����� ">�	5���6��� ���#� ���7���� ��"�#������� ���.��7��������"��7��

9���5�����'������ ��������5������'�7����� "�#� ���7���� �� ���0�� ��5������ �����"���"�'�7����� >�

:��5� ��5��� ��� ���#� ���7���� �B!�0>�-C�9�'���� 0�"�#� �7����� ��9������5���3����"�����������

� �!�0>����35������ 0�"���������������"�
�����
)4��C�7���3��)1�#�@���35�����5��� ��� ���#� ���7���� �

�"���""��5� ��1LI��C�7��3�� ��)1�� ��-)1�#�@��35��������"�7���3��1LI�-C�7��3�� �-)1�� ��D11�#�@��

35��������� ����.�� #���"�"�7��3�� ��1����������5� �E1LI�,C�7��3�� �D11����E11�#�@���35��������"�

7��3�� �*)�� ��E1L��� ��)C� 9���5�05���� ��0.�3�'� ��7��"�35���� ��� �"������ �5� �E1L>������.�

� ��� ���#� ���7���� ��"� �'���9�� ��B	�7���-C>��

	����5������ #� ���7���� � ���� ���"� �5�� �'������ '�7����� � 9���� 3�'� ��7��"� �7�'�� *)1� #�@�>� 
�

#� ���7���� ��9��0�� ����� ���������"��"����"� ������5����3���3�'� ��7��"����"��.�7��3�� ��11�

� ��,11�#�@���7��������5������� ��� ���� ���6��� ���#� ���7���� "�0� �����.����'���>��

�

���� ������"�����#�"�7"������� �

	5�� �"�����#� "�7"������� � �9� !�� � � �5����� � ����� "���"� � ��#�"� �� ��3 "5�9�� �9� �5�� ���G�

��"���� "�9�������"�7���3�*D1�#�@��B!�0>�,C>��

� ��5��"�7"������� ��9�!��9����0�� ��5�����"����� �5����3 "5�9�� 0��"���6���������)1�#�@�I�

7��3�� ��)1����,11�#�@���5��3�'� ��7�����3 "5�9�"�7.�� ����� ��7��3�� ��1�� ��,1�#�@�>�	5��

��3 "5�9�� 0��"���3������5�05���3�'� ��7��"�� ���"� ������"� ��9���3�'� ��7��"�5�05����5� �*D1�

Page 7 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

#�@�>� � 	5�� "���� "�7"������� � 9��� �5����� "���� "5�3"� �� "������� ��� ��� 7���3��5� �5����6����� "5�9��

�7"��'���� �9�3�����"������3���� ��0.������7�����11�#�@�>��

	5��#��������!���"�����#�"�7"������� �� ����� �����"���"���#���"�"��5��3�'� ��7���7.�,1�

��� D1� #�@�� 7��3�� � �11� ��� ,11� #�@�>� 	5�� ��6����� ��3 "5�9�� � #���"�"� ��� ��� �11� #�@�� � ��

��#���"�"�9����,11����*D1�#�@���"5�3� 0������ �� #����� ������� �>��

�

���� �����"�����#�"�7"������� �

	5�� �"�����#� "�7"������� �3�"� #��#������� 9��� ��#5� �9� �5�� �3����� ����"� �9�
� � ���� #5�� "�

"��������.�� ��9�����#5��9��5��"�6�".�����.�� ���� �� ���6.0� "I���05��"��������#��#������ "�3����

���9������B������6��� ���� �����0�'� �� �!�0>����� ���->��

�6.0� ��"�����#�"�7"������� ���3 "5�9�"� �5��3�'� ��7��"�9�����"������"��35����"��5�����

�"�����#�"�7"������� ��99�#�"�"�0 �9�#� ��.��5��#��#�������3�'� ��7��"�� �.��7�'��D11�#�@�>�� �9�#���

�6.0� "� ���� � '��'��� ��"�� � � '�7����� � ���� ��� �5�� ��+��@��� �'� � �9� �5�� � ��� ��� �����5������

#� ���7���� "�������""�"�0 �9�#� �>�	5���"�����#�"�7"������� �#5� 0�"��5��3�'� ��7��"�7.�������5� �

)�#�@��� �.�9����5����
�� ����� ���5����
�� �����9���"��������"�7��3�� �,11�� ��D11�#�@��� ��

�7�'��J11�#�@���� ��9����5���-
�� �����7��3�� �D11�� ��J11�#�@�>�
��3�'� ��7��"�5�05����5� �

J11�#�@���5��#� ���7���� �9����5������ ���������"��"���6�������"��#����.�����6.0� "�����5��5�05�"��

3�'� ��7��"��35����"��5���-�#� ���7���� �7�#���"� ���"�0 �9�#� �>��

�

��"#�""�� �

�

���G"��""�0 �� ��

���7� � 0��5����"���"��9��"�����#�"�7"������� �� ��7����� 0�� ��"���#����"���� ��3������� ���

�5�����'���� 0�'�7����� ��������� �9�����#5�3�'� ��7����� 0�>�������"�9�����#5��� 0��#� �7��9�� ��

� �	�7���-�35����3��� ��."���5�������� �� "��� �����0 �"��#����G"�����������7.��� �<�)=��#��������

3��5� ���� #��#������� ����>� �����'���� �5�� ����� � 5�"� 7�� � ��"#��7��� 7.� ��� "� �9� �5�� 0���5�#�

� ���9�#��"�9�3����������3�B5���4++333>������3>� ���>��+S"00+9�1111>5��C��35�#5�������� �"��5��

'�7����� ��������� ��9���#5�������7.�� ��."� 0��5����0� '�#���">��

	5���� 0����9� ����"� B
�C� �"�9����*J�#�@��� 9��"�������� ����)1�#�@�>� ��� "5�3"�"��99��6��� ��� �����#��

��'��� �"��3��5����� �� ��� �����9������� ��9� �����5����>�	5�������3��5��5��5�05�"�� � �� "��.� � �

�5�"�0������"�9�� �����*J�#�@��B
0C��35���������5������"#�������"��99�.���� 0��5��7��6�"�� ��35�����5��

#� ���7���� ��9�#5�� �
����'���"I�5����7��5��0�#���� "��������00���7.������5������7��������0�������

�6�� ��9����5���0�� ��5�����"���>�	5�"������5�"��9�� �7�� ��'�����G����"���"��
��� �"��#����5�'��

7�� ����"�����9�����11�#�@���7�������"����0 �"��#�9����5����� ��9�#���� ��9��5�����5��.��6� ���5�"��

Page 8 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

<�=>�	5������� �9��� �5������������*�#�@�� B
0C� �"����5���"������� ��� �5��� �����*J�#�@���7���5�����5��

#� ���7���� ��9��5����#5�� ��"�������� � �>�����"����E��#�@��� ���1E�#�@��������"��#��'��.��9���0�

� ���-0� ".�����.�� �"� ��������� 7.��� � <�-=>� 	5�.� ���� �0�� � "��99� �����#�� �"#������� "��35����#5�� "�

'�7������ ����5��B11�C���� �>�
��5�05���3�'� ��7��"���5��'�7����� ��9��0�� ��5�����"���"�7�#���"�

"�0 �9�#� �>�

� ��5��"�#� ���� 0��B
�C�3����#�0 �$����3��"�7�� 0�"4��

�C�9�����)1����-11�#�@���35�������#� ���7���� "������������ � ��3��5���"��#�������5���#���� ">�	5��

���G�3��5�5�05������#� ���7���� ��"�����,E�#�@��B��0C>�� ��5�"��� 0���7��5�#5�� "������ '��'���� ��5��

'�7����� ��7����5������� �#� �7����99��� ��9����5���3��#5�� ">�!����6����������1D�#�@��B
0C���5��
�

#5�� ����9���"�����@�-@���7� �� 0��35����"��5����#5�� �"3� 0"���0���.�� ����5��B11�C���� �>�� ��5��

��5���5� �����5�"�7�� ��7"��'����5�������D��#�@��B��0C���-D�#�
@��B
0C�� ���**�#�

@��B
0C���5��#5�� "�

'�7�����3��5��5��"��������� 0������ ���� 0��5�����6�"��7���3��5�����99��� �����#� ��0�I��

7C� � � �5��"�#� ��"�7�� 0���9����-11����-)1�#�@��� �5��#� ���7���� ��9��0�� ��5�����"���� � #���"�"�

#� "�"�� ��.�� ���#5� 0� ��"���6���������7����-�)�#�@�� B
0C>�8���� �5����#5�� � �"�����"��"����� ��.�

� �� �5��
�#5�� �'�7����"� 9��� �5��7� �� 0��9� �5����������3��5��0�� � �5�����"���>�	5���� �"���"����

#� ���7���� ��9��5��� ��� �����9������� "��9��5�������5�����B	�7���-C>�	5����"��� �� "�����G�� �����

� ������"���#��#�������"��#�����"��5��� �����-,-�#�@��B
0C��35�����5������� ��"�#5���#����$���7.��5��

����� 0��9�7��5������5������#5�� "������������� �����'�7����� ">����5��5������ �����#���� "�'�7������

7����5���"�����#�#� ���7���� �9�����5����@��'�7����� ��"�5�05��>���

	5���� 0��7��3�� �-)1@D11�#�@��B
-C��"�#5���#����$���7.�� �����"���A�������#� ��0���9�7��5���0���

��'��� �"��9� �5�� �����#��� �� � ��� ���"���� "��9� �5�� �����5����>�	5��#� ���7���� �9�����5�� � ��� ���

�����5������ '�7����� � � #���"�"� "�����.� � ��� � � "���� ����"�� �5�� �"�����#� #� ���7���� � 9���� �5��

�6.0� "���.�7��"�0 �9�#� �>�� ��5�"��� 0������3���7���"�0 �9�#� ��#� ���7���� �9�����5������ ��������

��""��� �6�� ��� 9������� �"� "����� ���"� �>�
�"�� 5�����5�� �� 0�� #� � 7�� 9���5��� ��'����� � ��� �3�� "�7@

�� 0�"4� �� 9��"�� � �� B
-�C� 7��3�� � -)1� � �� ,*1� #�@��� 3��5� 7��� #��� � ��� ��� � �� �6��� ���

#� ���7���� �� � �� �� "�#� �� � �� B
-7C�� 35���� �5�� � ��� ��� #� ���7���� � 7�0� "� ��� ���'���� � �� �5��

#� ���7���� ��9��5������ �����#���� "�"����"������#���"��0�������.>�	5��
-���� 0���"�#5���#����$���

7.� ��3� � �� "��.� ���7���"� � �� �������"� B"��� !�0>� �C�� 35����"� � � 
-7� 9�3� ���G"� ���� ���"�����

�6������ ����.>� � � �5�� 
-�� "�7�� 0�� 7��5� #5�� "� '�7������ 7��� 3��5� ��99��� �� ��'��� �"� � �� �5��

'�7����� � �9��0� � � �5����� "���� 0�'�"� �5�� 5�05�"�� #� ���7���� >� 	5�� �������� #� "�"�� 0� �9� �5����
0�

����"� ��� -E*� #�@��� ,1D� #�@�� � ��,�D� #�@�� �"�  ���3���5.>�	5������� ��9� �5�� #5�� "� 9��� �5�� 9��"��

����� �"� �� ���'���� 0� "����#5� 0��9���� � "���� �5��
������5���� I� 9��� �5�� "�#� �������7��5� #5�� "�

'�7����������6.0� �"3� 0� 0���� 0� �5�����6�"� � � �5����#5�� �� �� �5�� �����5����� ����� 0��7�'��� ��

7���3��5��7��6�">�!����5����"��������9��5��������������,�D�#�@����5��'�7����� �� '��'�"�7��5�#5�� "��7���

Page 9 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

������5��
�#5�� ��35�����5������� ��9������5������"���� �.���������5������6.0� >�� �0� ������� ��5��


-� �� 0��� � ��."� 0� �5�� �6.0� ���""� "�7"������� �� ��� "���"� �5�����"�� �9� �5�� #� ���7���� � ��� �5��

'�7����� � #���"� 9������� ���������"�� �>�>� �5�"��5�'� 0� "5������ 7� �"�3��5����� �����#���� "��

��"��#��'��.>� � � �5�� "�#� �� "�7�� 0�� B
-7C� 9�3� "�0 �9�#� �� ���G"� �6������ ����.� �7"��'�������

���"� �>�
 ��6#����� ��"��5��� �����)J,�#�@��B��0C�35�#5�3�"��"#��7����������@��@���7� �� 0�� ��5��


�#5�� �#��7� ���7.��5��'�7����� ��9��5�������0��5���3��5��5���3���0�� ����� ����>��


� 9����5� �� 0�� B
,C� � � �5�� "��#����� �##��"� 7��3�� �D11� � �� *D1� #�@��� 35���� �5����"�� � �� "��

���G"������5�"�����DD1�� ��DE1�#�@���7��5�
0�����">�	5�"��� 0��3�"���9� ����"�7� �� 0�$� ��<��=��

35�����5��#� ���7���� �����5���'������'�7����� �#� "�"�"��9�� ��� ���'�7����� "��9��5�������5������3��5�

�5��#5���#����"��#�7� �� 0��9��-@��@�->�	5�����G����DD1�� ��DE1�#�@��"5�3"���99��� ��#� ���7���� "�

9�����5��
�� ����#5�� ">�

� ���9�9�5��� 0��B
)C��5������ �����#���� "�#� ���7���� ��"���""��5� ��L>�	5������"�� ��5�"�9� ���

����� �9� �5�� "��#����� ���� #5���#����$��� 7.� � ��� ��� "���� "� �9� �5�� �����5������ � �� 7.� �� ��99��� ��

#� ���7���� � �9� �5�� �3�� #5�� "� ��� �5�� �'������ '�7����� >� 	5�"� �� 0�� #� � 7�� 9���5��� ��'����� � � �3��

"�7�� 0�">�:��5� �
)�������"�����#5���#����$���3��5���5�05���#� ���7���� �9�����5���-��6.0� ���5��

��"�� � �� "�� �"� �5��
0������ ��� EDD� #�@�� � �� �5�����7�����  ��� '��.� � �� "��� #� "�"�� 0��9� �3��
0�

����"����J�,�#�@��� ��J--�#�@�>�!���
)7�"�7�� 0����5��5�05���#� ���7���� �#���"�9������@���� ��

���"����#5� 0�3��5� ��5�������5���� >�� ��5�"���"��"�7�� 0���3��9� ���5��9� ��������������3�'� ��7��"�

5�05����5� ��111�#�@���35�#5��"���"#��7����"�".������#�� ���".������#�"����#5� 0��9���@��3��5� �

�5�������5����>�

	5���7�'���7"��'���� "�#� �7����"��.���������� �����"��9�7� ����"�� #�"�� ��#�."����#5���#���

��A������ �"�B	�7�����C>�	5���'���0��7� ����"�� #�"������� 0���� ��5������ ��������.5������5� �

� ��5�����#� ����������5����4������� "��5����5������"�3��5�5�05���#� ���7���� �9�����5������ �����

"���"� ���� �5�� � �"� 3��5� �5�� ��3��� 3�'� ��7��>� 	5�� "���� 0��"� 3��5� � �5�� �����5���� � 7� ��

��"�� #�"4� �5�� ��@�-� ��"�� #�"����� �5�� �� 0�"�� � ���5����@�-� "����#5� 0�����"� ���� �5�"��3��5� �5��

��3���� ��0.���� 0���@��"����#5� 0�����">�	5��5�05�� �� "��.�� ��5�05�3�'� ��7���
0����7�������

�1���#�@��� ���1�*�#�@���"���"���������������@���'�7����� "�� ���5����@�����"�� #�"������5��"5����"��

� ��5�������5���� >��

�� �����"��9�#�."����#5���"��.�<-J�@�,�=��5���-��6.0� "������'��7� �����"� #���5�.�����7���0� 0�

7��3�� ������5������ ����#��'���5����#5��0��#� ���7���� �9�����5���3���������"�� ���5���������"��

35����"��5������ �����""���5���������� ���7� ���>�	����5������7� ����"�� #�"�#5� 0��#� "�A�� ��.�

� �� �� #5� 0�� � � �5�� ����#�����""� 9������ � ����� �������"� �� 5�05��� "5�9�� � � �5�� 5�05�"�� � ��0.�

����">� �����'���� � �.� �5�� ��� � �� ��� ����"� ���� 7� ���� ��� �5�� ��� #���� "� B!�0� ��7C�� 35�#5�

�##�� �"�9����5��#� ���7���� �� �"��������"�7��3�� �-)1@)11�#�@���9��5������ ������6.0� "��7���

Page 10 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

 ����9� �5���->�	5��#� ���7���� ��9� �5���-���� �5������"�� '��'� 0��5������ ���������"� �"�A�����

"������"� #���5�.����� �5��#5�� �7���0� 0�����">�� �9�#�� �5����#� ���7���� ���� �5��'�7����� �7�#���"�

"�0 �9�#� ��� �����"������������#5�� �7� �� 0�3��5� ��5��D11@*11�#�@���� 0�>�

�

�!�@�0�"�7"������� �� �����5��.��6� ��#����"���� �7.�
��� �"��#���"#��.�

�

� ��5����������"�7"������� ��9�!��P�9����0�P�7��5�#���� "�5�'���5��"����#5��0����5���9�����5��

"��#�� 0����� ���"�  ��� #5� 0�� ��� 0� �5�� 35���� #����"���� � �� 0�� �9� �5�� "����� "������ � "����"�

� "������@9����"�����>�!��P�5�"���5�05�����""�� �������0���"�$���5� ��0�P���5�"��0�� ��!����� ���� ����

�� ����.� �5�� �3�� #���� �#� "������� � ������ 7��� !�� � ���"� ���9��� �����.� �5������� ��"������� B� ��

"��05��.����0��C�������.5���� >�<,-=>��

	5�� � ���#�."����� �� ��"���7���� � #��99�#�� �4� 2�� O� <!���=K<�0��=+<!���=K<�0��=� �"�

���������������� �� ��<,,@,D=��� ��'����"�� �'��#� �#�� ����������5�#����5��.��6� �"�7��3�� �1>��

���1>1�>�����"�� �������� �����G���9����5��#���� 0�5�"���.�� ����������#"��'��#� �#"�� ��"��3�.�#������

����� �"�<,*@,J=>��

� �!�0>�)��3����������5��
��� �"5�9��'"�#����"���� ��9�"�'��������G"���� 0��5���0�����D�@�

!������D�"����">�	5���6��#����� ��"��5����5��� #���"�����""��9�!����#���"�"��5��� ��0.��9��5������"��

������"���5�"��35������"�0 �9�#� ��#� ���7���� �9�����5������ �����#���� ��6�"�">�	5�"��"��7"��'���

9����5�����G"�������E11�#�@���7����5���6������ ����.����"��������G�3�'� ��7��"���#���"��3��5�!��

#� �� ��������5� �#��#�������7.�"�������"�����#�"�7"������� ��9�!��3��5��5����05�����0>�
#�����.���5��

�����3�'� ��7��"����� �� ���� �.�� ��5����""��7�����"��� ��5��9��#��#� "�� �"��35�#5������ ���� �

������������5��7� �� 0��.���� ��7� ���� 0�5">�	5��5�05����� �#������"��9�!���������"��� 0���7� ��

�� 0�5"�� ����3���#�����7�#�#� ���7���� "�����5���6.0� �7� �� 0�B	�7�����C4�����������"���9���5���

#� ���7���� � ��� ��#���"�� �5�� � ��0.� �9� �5�� ����"� 35� � !�� �6#5� 0�"� 9��� �0>� 
����� ��.� �5��

#� ���7���� �9������""��35�#5�#� �7�����������7.������"�����#�"�7"������� "�B!�0>�,C��� ���5���9���

�5��#5� 0� 0�"���#����������#������7���B!�0>�)C>��

	5���7�'��#� "�������� "���� ���5����9�������"����5�05���3�'� ��7��"�BT�E11�#�@�C��35�#5�

�����"#��7�������5��� ��� ���'�7����� "��9��5�������5����>�
#�����.���5�����G"����EDD�� ��J--�#�@�����

"5�3�� � � #���"�� � �3�'� ��7��"�3��5�!��#� �� ���35����"� �5�����G� ����1�1� #�@�� "5�3"�5�05���

3�'� ��7��"�� ��0���#5������5��.��6� �">�
0�� ��#5� 0�"�� ������5������7� ����"�� #�"���� 0��5��

�0�����D@!������D�"����"����"��7����G� �� ����##�� �>�� ����5�� "�������� ����7����5���3������ ��

�������"�����#��"��.�7�� ���������35����"��5���-@���7���0� 0��6.0� ���"�� #�"������� 0��>�
"�!��

� #���"�"���5��7� ����"�� #�"�� ��5�������5���� �#����#��"�����0��5��4��5����"�� #���9����3��5��5���-�

��#���"�"��35�������� ������ #���"��B	�7�����C�<)1=>�	�� ������ ��'���0����5�������5������"�$�����"�

Page 11 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

 ���#5� 0�>�
"�"5�3 �7.� �"�����#� "�7"������� � � �!�0>�,� �5������"����EDD�� ��J--�#�@�� ������"��

�99�#����7.��5���-������#�'�7����� "��� �����#���"� 0��5����@�-�7� ����"�� #��3��5�� #���"� 0�!������

�"� ���"�����"� 0��5��� �5�������3�'� ��7���� #���"�"����>�	5�����������1�1�#�@������ �.��������

'�7����� "� � '��'� 0� ���� #�5��� ��.� ��#���"�"� ��"� 3�'� ��7��� 3��5� �5�� � #���"� 0� ��@�� 7� ��

��"�� #����##���� 0����� �5�05���#� �� ���9�!�>��

�"�����#�� ��."�"������#�"���"���5���!�@�0������� 0�#� �5�'����"�0 �9�#� ���99�#��� �
��� �

���G� ��"���� ">� � � ������� � ����������� ���5��.��6� �"�!�� �"� ����"�� #��������.� #� 9� ��� � ��� �5��

��� "����� � ���0� � � �5����� "���� <,*=I�!���##����"� ��� �� ���0����6�� �� �5�����"���� � �.� � �!�� ��#5���

���5��.��6� �">� � � � �5�� �"�����#� ������� 0� �9� �5�� �������� � 0� 7��3�� � ��� � �� ���� �5��

#� 9�0������ � � � 35�#5� �0� 9���.� �##����"� �5�� ��� "����� �"� � � �������� ������� #��"�� ��� �5��

�6������ ���� �7"��'���� �� 35����"� 35� � !�� �##����"���� � �� �0� ���� �"� � � � ��@�������� � �>�


##���� 0��������#��#������ "�� ���"���9��5������"��5����"#���� #.�7��3�� ��5����������� ��� ��@

�������� �����"� �"� '��.� "����� B!�0>� DC�� 7��� � � �5�� ������'��.� "��� 0� ���G� ��� -1�� #�@�� �� ���G���

��99��� #��7��3�� ���������� ��� ��@��������#� 9�0������ ��"�9�� �>�	5�"������#�����7����#� �������

�����'������99��� #�"�3��5� �!�@�0������� 0��"� #���5��"�7"������� ��9�!��� ������3 "5�9�"��5�����G�

��#5�������5� ��5����9�!��� ���>�	5��9�3��6������ �����'����7��������9����5�����G����-1��#�@��#� �

7��7������9������� ��5����������������B!�0>�)C��#� 9���� 0��5����5����������-1��#�@���"������� �����

���7��9���!�@�0�� ���#�."����� �������� 0>�
���5�����5���G �3���0��� ���6������ ����� '�"��0���� �

3�"����9���������'���9.��5���99�#���9�!�@�0�#���� ������� 0�� �
��� ��#��'������">�
##���� 0����

#5� 0�"� ��� 0� �5�� ��0���� �9� #���� � ������ 0� � � ���5��.��6� �"�� �� "� "���'�� ���G� 3�"� 9�� �� 7.�

	��� �� ��<,)=��7.���� "��9��
�"��#���"#��.���#5 �A��>��


�� 0��9���5��� ������� ��#���� � "�7"������� "� � ����5��.��6� �"�� ��G�� �5����� 9����0� � ���

���"����� ��
��9����0�� ������ ������� ��	�"���"���5�����"�����#G��9�
��� ��6������ ���������� �

���5��.��6� �"� 3��5� "�#5� "����� "������ ">� 8�3�'��� 3��5� �5�"� ������#5� 3�� #� � ���'���� "����

"�00�"��� �� ��5���6��#��7���#5� 0�">�!���� "�� #����5��� ��� #���9�
��� ����5�������5������"���"�3����

��"��.� �99�#�� �5�� �����5������ "����#5� 0� ����"� ��� 5�05��� 3�'� ��7���� ����#� 0� �5���� 9��A�� #.�

3�'� ��7�����"�
��� #���"�"��5�������5������7� ����"�� #�"�<)-��),=>�� "�������5��� ��� #���9�
��� ��5��

��� "���� 3���� �99�#�� �5�� ����"� � '��'��� 3��5� ��� '�7����� "4� 3�� #� � 9���"��� �5��� � � � #���"� 0�

���� ���9�
��0��"�� ����5�����"�����35�#5�5�"�"5������7� �� 0��5�05���#5��0��� ����3�����""�� ��

�5���9����#� �"5�9���5��'�7����� "�������99�#����7.��5�����"�������5�05���� ��0.>�
��5��05�
��� �

������ � �������
�@��#5����5��.��6� �"�������"����#G� 0���5�����"� #���9������5������
���"��6��#�������

7���6������ ����.�"�0 �9�#� �>�� ���+���.��6� �"���5��5�05�"��� ��0.����G�����1�1�#�@��� �����"����

��#���"�"� ��� J)-� #�@�� � � �5����@	"#5����G� �.��6� �� B��
�����DC��35���� 5��9� �9� �5�� �����5������

"���"������##������7.�
��<))=>���G�3�"���3��#� ��6��#���5����5�����9����0��6#5� 0����3 "5�9�"��5��

Page 12 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

3�'� ��7����9��5�����G�������������5�����"����'�7����� >�� �9�#���5�"��99�#��3�"��7"��'����7�.� ��

�5���99�#���9��5�"����� "���� "��� ��5�����0����D@�0�����D��.��6� �"�
<)�=>�

�


��� �����"�� ��"���#����4�������� "�3��5�8�+8	�
��� �7�5�'�����

�

	5�� �7�'�� ��"#�""�� � "5�3"� �5��� #5� 0� 0� ��""� � �� 7� �� ���������"� ���'���� �� #���� ���

� ��������� ������� �����.�������#���5�������7�5�'������ ���"�� "�����#5� 0� 0�#����"���� ��� #���5��

����� �""�0 �� �� 5�"� 7�� � ���9������ #����#��.>� !���5�������� �5�"� ������#5� #� � 7�� �6�� ����

#� '� �� ��.� ��� � ��."�� �5�� 7�5�'����� �9� 8�+8	� 
��� � ����"� � � #������"� � 3��5� 8�+8	�

"���#����������>�!����5�"������"���� "��������"���0����#� ��������"� #���� ��7����9�� �"����5�05�A�����.�

"� 0��� #�."���� U
�� ����� ���� �'����7��� � �� � �.� 7� �� ��"�� #�"� ���� ����9���� 7.� ���""���� � ��

������������#5� 0� 0>�8����3�� F�"�� ��G�� � ����##�� ��5�05� �����������+���""����7�5�'������9� �5��

���7�������DD,+DED�#�@���5����#��#����������DDE+DJ-�#�@��B!�0>DC��35�#5��"�� �� "��� ��3������"��'����

� ���5���9�������� �����.��"�9���9������0 �"��#������"�"�<�����*��)�=>��

	5�����7�������DD,+DED�#�@���"���"#��7����"���7� �� 0��9��5�������5������#5�� "�<J=>�8�3�'����

�##���� 0��������#��#������ "����9������3��5��"�����#�"�7"������� �B!�0>�,C����#� ���7���� �9�������

� ����� ����"� �"� ��"�� ���"� �>� 	5�� "����� �9� �5�� ���7���� �##��"� �"� � �.� � �� �9� �5�� �3�� ".�����.�

� ���� �� �� �����5������ #5�� "� �"� � � ��� � � '��'��� � � �5������� '�7����� "4� �5������� ��� DD,� #�@��

� '��'�"� �� '�7����� � �9� �5���� #5�� ��35����"� �5��� ��� DED� #�@��� �5��
� #5�� >� � ���+�� �.��6� �"� ��

"� 0�����������D*1�#�@���"����"� ���� ���5����� "���� �9������������.��6� �"��"����G���7.��5�����G�

"����� ��� DD,+DED� #�@�� �9� �5�� 9������.� � �A��� ���G� ��� DD)� #�@�� <)1�� )�=>� 	5�� 5�05��� � ��0.� �9� �5��

'�7����� �9�����5��
�#5�� �#� �7���6���� �����G� 0�� ����##�� ���5�������5������7� ����"�� #�">�� �

9�#��3��5� ��5�������5���� �����
�7� ����"�� #�"�����"5�������5� ��5�������B� ��'���0���>D�J�'"��>D,1�

M�� ��� ������#������5���-�7���0� 0��6.0� ��35�#5���"��#� ���7���"�3��5� ��5�"�'�7����� ��>D)-�'"�

�>D*)�MC>������'�����5��"5��������"�� #��7��3�� ����� ��� .�������9��5�������5������#5�� ���>�>��5��

��@�����"�� #����"���""�7��3�� ���@��
��5� �7��3�� ���@����B�>11��'"��>1)-�MC>�	5�"���"�� #���

35�#5� �"� �5�� "5����"�� 7��3�� ���+��� #���� "�� ��0��5���3��5� �����5������ �6.0� "�� �"� "����"��� ���

�99�#��"�0 �9�#� ��.��5�������5������#5�� �'�7����� >�

�� �!�0>�*�3�����������5��3�'� ��7��"��9��5�����G"����DD,+DED�#�@��
���5��7� ����"�� #���9�

�5��"5��������@�����"�� #��� ��5��������.5���� �B�C�� ��
���5���'���0��	@����"�� #��B7C>�	5�������

3�"�#�����������3��5��5����@����� ���'���0��	
@����"�� #�"�9����5�����G����DED�#�@��� ��3��5��5��

��@��7�� ���'���0��	�@����"�� #�"�9����5�����G����DD,�#�@�>�	5�����G���"���� "�3������"����������


�� �5���-@�-@�-�G� G� 0�� 0���B#C���������������5����"��6��#�������'��.�3��5�� ���@#5�� �G� G� 0��

�>�>�#5�� �7� �� 0>���#5��9��5��
��� ������� �!�0>�*�3�"����������0�� "��"���#���������������"���G� �

Page 13 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

����5��"�����6������ ����#� ����� "4��'��.���� ��#����"�� �"������0�'� ��@	�#� ����� >�	5��
��� �

���G���"���� "����5�05����""����� ��������������3����� �����������9������ �<�)=�� ��V�#G���<�D=�����5��

�@	�#� ����� "��9��5����������"� 0���#�."�������"����� �"�<)�=>�
�"� 0����� ������� ��3��5����""����� ��

������������ �"� #�����.� �7"��'���3��5� �5����@�� ��"�� #�"I� �5�� "���� #����� 7�� �7"��'���� 7���3��5�

5�05�����"���"�� ��9��5���������� �"��9�����5���'���0�������5������7� ����"�� #��B!�0>�E���� ��7C>�	5��

���0��� ��"���7���� � ��G��.� #���"� 9���� �5�� 5�05��� ������'�� �6������ ���� � #����� �.� � � "���#������

������� ���� ��� ���� ����������3���#5� 0�"�� �7� ����"�� #�"�3��5����""����� ��������������� ��5��

�����5���� >�� ��5��#� ����.�� �5���-@�-@�-�#5�� �G� G� 0�"5�3"�"�������� ��� �"�9��� �5��
�� ����

#5�� "�B!�0>�*#C>����������"��5���9�����5����5�������#5� 0�"������������ �����"��.�7.�7� �� 0�3��5�

�5�����#���� �� ��7.�� ��������5������"����#5� 0�����5����5� �7.��5��#5�� �������� >�:��#� ��5���9����

�6��#���5����5�"������"��A�����"��� 0�� ��3�������"����7����3����7��'��.�"� "���'������ .�"���#������

"�7"������� �� ��5�����"���>��

�
�
�� #��"�� �

�

	5�� "�������� � �9� �5��
��� � "��#����� ���'����� 7.� #��7� ��� �!	�3��5� �� 8������@!�#G�

�6#5� 0�� #� ���7���� � �"� '��.� #��"�� ��� �5�� �6������ ���� "��#������ 7��5� � � ���G� ��"���� � � ��

� �� "����">� ��� "5�3"� �5��� A�� ���� ��#5� �#��� ������� 0� #� � 7�� �"��� ��� � �������� �5�� �7"��'���

�6������ ���� "��#���� � �� 9� �� �� G"� 7��3�� � #�."���� "���#����� � �� "��#���"#���#� 9������>� ��� 0�

9���5�����5��"�������� ����'���"����5������#���9����3��G�� �35�#5��"���""�7�������������5���7"��'���

"��#������"��#����.�� ��5�"��#�����6�#�"�"�"�#5��"����5�� "������>��

:��5�'��"5�3 ��5���A�� ������#5� �#���#��#������ "��#��7� ���3��5���#���9�����"#������ �

�9� �5�� ����"� � �� �6������ 0� "���� $���� #��������� ��� #�"�� ����"� �9� �
;�	
��,� B�>�>� �"�����#�

"�7"������� ����7����� 0�� ��"���#����"���� C��� �7�������""�""��5��� 9��� #���9�7� ����"�� #�"�� ��

#���� � ��""�"� � � �� 0�'� � ����>� 	5���9����� 3�� #� � �""���� �5��� �5���� ���� ����"� 35�#5� #� � 7��

��9� ��� "� "���'��� 35�"�� 3�'� ��7��"� ���� �������� ��� �5�� "���#������ #5� 0�"� 3��5� ���""�����

������������� ��#����"���� >���

� � �5�� ��5��� 5� ��� �����#���""�"� � �� 7� �� ��"�� #�"� ���� �������� ��� �5�� #����"���� � � ��

���'���� �� #���� 9��� �5�� ��"�� "�0 �9�#� �� ����"�� 35�#5� #� � ����� ��� �� "��#�9�#� #���� � "�7"������� ��

3��5� � "���#������ "���">� !��� � "�� #���3�� 5�'�� 9�� �� �5��� � � �5�� ���G� ��� EDD� #�@��� �'� � ������'��.�

�� ���#5� 0�"�� ��5�������5������7� ����"�� #�"��B	@�-C�7��3�� �� "�������� ��9����"���������������

"�0 �9�#� ��#5� 0�"�� �
��� ����G���"���� ">�	5�"��0�� ��#� �7������������������#�#����"���� ��9���

� "�� #�� !�@�0� ��� 
�@��� #� �� ��� � �� ��G�"� 
��� � "��#���"#��.� �� ���7�� 9��� �� "���� "��#�9�#�

#����"���� ���������� ���� ���>�>������7��9���� ���#�."����� �������� 0>�

Page 14 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

:�� 7����'�� �5��� ���� ������#5� �9� #��7� � 0� �6������ ���� "���#������ ����� � �� ��� �������

A�� ���� ��#5� �#��� #��#������ � #� � 7�� �����.��� ��"�� � � ��5��� �� ����"� � �� �� ����� 9������"��

���'��� 0��5������#���7�"�"�� ��5� �"�9���9�������6������ ����
��� �� '�"��0���� "�� �������#���� "�

����� �����"#�� #�">�

�


#G �3���0�� �"�

�

	5�����5��"�3�"5�����#G �3�3�0��
� ������������� ���5����� � .���"���'��3��"�9����5����

�##��������'��3�� ��#� "���#��'��#����#�"�>�
� �������������"���"���5� G���9���"� �� 0��5�����0� ���

9���"�9������5�� "������>��

�

�

��


�9��� #�"�

�

<�=�V>�:��� ��
>�>���5� ����������
������!!�I�*-���-)��D>��

<�=�
>�����#5���"���>���'���������>�!����7� ���
>���'�"���
>4������������������������! !I���1��

,1D@,�)>�

<-=��>�
�. ������>���""�W�.��W>��>�W�#G"� �����������������������!!"I��E���,)J@�,D�>�

<,=�
>�W>�
 0����
>��5�����"���>��>�
�""���������� ##�I�-)E��-��@-�,>�

<)=�8>�;� 0��X��>��5�"��������������� ����>� ##$I���B)C��-11@-�1>�

<D=�W>��>�V5� 0������>��
��� �����!>� ##%I��1*1N�1*,�

<*=�W>��>�V5� 0���>�
�. ������>��� ��0 �#��
>��>�:� 0��W>��>�
��� �����!>��! &I�JEB)@DC��JED@

JJ�>�

<E=�W>��>�V5� 0���>�
�. ������>��� ��0 �#���>��W>��>���""���������������!��������������! 'I���E��

�)1@�)J>�

<J=�
>�W>�
 0����X�W>��>�W�#G"� ��
��� �����!>��!!�I�E*B,C��))E@)D�>�

<�1=��>�������� ��
>����������
��� �����!���!! I�ED����D*N��*,>�

<��=��>�8�� 0���>�8>��5� ��	>�8�� 0���>�8>��� ��W>�
>�U���
��� �����!���!!!I�E)��,*-@,*J>�

<��=�
>�:� 0���>��>�W����99���>�
>�8�"G� ��2>��>�2��7�����2>��>�/�"G���#��
��� �����!���!! I�ED��

*J1NE1D>�

<�-=�
>����������
>�2�� $��� ���>��>��#5�������������� �����!>��!!#I������*@-�>���

<�,=��>��>
�""�X��>�
�. ������������� �����!>� ###I�����)E)@)EJ>�

<�)=��>��>��� ���������!�"��������������!!&I�D)B)C��J�-@J��>�

Page 15 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

<�D=�
>�V�#G����X��>�8>��5����
��� �����!���!!#I�#$B��@��C���D-E@�D,D>�

<�*=�
>�:� 0��2>�2��7������>��>�W����99���>�
>�8�"G� ������������%����������!!'I�-)��)1,@)�,�

<�E=��>��5���5��.���>��5�"����>��>��5�3�5��.���>�2>���� 0���>��>��5���������������
���&���!�"�

������ ##"I�)E�*)D@*D)�

<�J=�;>��>�;��X�
>��>�:� �$#�'��#5��
��� �����!���!!#I�J,B,C��,D�@,DD>�

<�1=�
>�����#�"���>���7�#������
��� �����!��!  I�JD��,-*N,,->�

<��=��>�����W>�2� 0��:>������
>��>����7����  ����������������!��������������! &(���E��D-@*,>�

<��=�
>���'�"���/>�
>���� ���"���>�
�������
>����� �����>�V�#�'�#5@:��"� ��!>���"#������>���'��������

2>��������>��>�8����"� ���>�W>���"5���>��R
�#����>���� ������>����"(��;>���Y�����'�(
)*$�

+���,�� ����!��� �'��"��.��9�	��� ���	��� ����! '>��

�<�-=��>���� #������>��� ��'� ����>�	��7���� ����>����"� ����>�>������#���>�>��������� �����!���! �I�

�,��,)*@,D,�

<�,=��>���� #������>���"#5�����>�2����� ���>�����"�����
>���7���
>���'�"�������������%���������

�! 'I�,)BEC��*1-@*1J>�

<�)=��>���� 0��� ����>���� #������>��� ��'� ����>����"� ����>�	��7���� ����>��>������#������5�

� ��� ���� ������
��� ��� 9��� #����! '���>�����"����""����>�)��������������������*-./��

�"��012*��

<�D=��>�
�����"���>����7��"#5����>��� ��'� ����>����"� ����>�
 �Z���>��>���������>��� �������>�

���'����@����� ����>���� #������>�	��7���� ����>��>������#���W>�
��� ����#���"#>��! $I�

,DB)C��)1�@)1E>�

<�*=��>���� #������>��#� �'� ���!>���"�������>������ ����>���'���������>���� ���
>���'�"���������

������ �������!  I�-E����-@�-J>��

<�E=��>������:>�;� 0��
>��>���������������
���� #""I�-*��*E)N*EJ�

<�J=��>��>�V�#�'�#5@:��"� ��!>���"#������>�
�������/>�
>���� ���"��
>����� ����
>���'�"������%����

�������!!'I��)���E*-@�EE�>�

<-1=��>��>�� 0���� ����>���� #�����
>���""������������ �����!>��! !I�����DJ-@*1�>�

<-�=��>��>�� 0���� ���
>���""�����>���� #������>���!%��"��! �I�-*���)@-->�

<-�=��>���������������
>����� �����>���"#5����2>��������>��0��� 0���
>���'�"���������%����������

�!  I�-����**)@�*E,�

<--=��>���� #���������������%�������>��! �I�,-B��C���)D*@�)DJ>�

<-,=��>��#� �'� ���
>������"�'���>���� #����������������� �������! �I�-J�D,J@DD-�

<-)=�2>�������/>�
>���� ���"�X��>��>�8����"� ����������������������>��!! I�E�B�C���@��

<-D=��>�!���������>�
[�����
>����� ����
>���'�"���������%��������>��!!"I��JBJC���,)1@�,)J>�

Page 16 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

<-*=�W>���#5�������
���%������������!��������������!����3�������������������!!������!�"���4�!���

��������������)��"���� #%�I�--*@-,D>�

<-E=�
>��5�����"���
��� �����!�� ###I�.$���--@�,,�

<-J=��>������� ���>���� ����>�	>����3�����W>�W>�����G���
��� �����!�� #%&I�)E��)J,@D�E�

<,1=��>��� ��'� ����>�	��7���� ���!>���$$�������>�����"�� ����>��������.��
��� �����!���! &I�JE��

��,�@��)�>��

<,�=��>��� ��'� ����>�	��7���� ����>������ ����>����'�������>��������.��
��� �����!>��! 'I�JJ��

*1,@*��>�

<,�=��>��������>�	��7���� ����>��� ��'� ����>������ ����!>���$$�������>�����������>�����"�� ���
���

 �����!���! $I��11����1J@���E�

<,-=��>��>����� �05�������>��>����� ��/>�	�$$�����
��� �����!>� #"$I�*1��JE*@JJ)�

<,,=��>��>�	��� �� ���	>���99��������� ���>�
>������ ������>��>����� �05������/>�	�$$�������������

 �����!���!!�I��,��)�)@)-D�

<,)=��>��>�	��� �� ���	>���99��������� ���>�
>������ ������>��>����� �05������/>�	�$$�������������

 �����!���!!�I��,��)-*@),*�

<,D=��>�:� 0���>���� ��;>�V5� 0��:>�
>��� 5�����>�W>��""� ���5�������������������
������!!$I�

DJ��)***N)*EE�

<,*=��>�	��7���� ���!>�	�����#����������� �����!>� ##�I�,��,)-@,D->��

<,E=��>��>����� �05�������>��>����� ���>������9����>�	��7���� ���
��� �����!>� ##$I�E1��J�-@

J�J�

<,J=��>������9���W>��� 0��.���>��>����� ����������� �����!�������!>��!!$I��)1��-�J@--,�

<)1=��>��� ��'� ����>�	��7���� ����>�
�����"���>����7��"#5����>����"� ����>��>������#���������������

 ����>��! $I�,����*J@�EJ>�

<)�=��>�	��7���� ����>��� ��'� ����>����"� ����>��>������#���
��� �����!���! �I�J*BE@JC���--J@

�-,*>�

<)�=��>�����������	>�����\@]� �\��!>���"������
>�2����� ���������
>�W>�
 0����
��� �����!���! �I�J*��

�*,�@�*,E>���

<)-=�!>��>��G��������>��5�"���8>��5�"5���
��� �����!�� #%'I�)J��),J@))*�

<),=��>�	��7���� �>��������� �����!>� ##�I�E���*-@�*J>��

<))=��>�2>��5�������>����� "��8>��>�;������
�>��� ����>� #"&I�DE�����-@���)�

�

�
�
�
�

Page 17 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

�

�

�

�

�

�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
� �

Page 18 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

	�7��"�

	�7����4��6������ ����� ��#��#�������"���#���������������">�	5��7� ����"�� #�"������'���0��'����">�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
� �

�

)������*��	��
� ##$��
�+��

��
	�,��-�
�

�+��

��� �E>��� �E>�E)�

��� E>E��� E>ED,�

��� )>�*E� )>��)�

.�� E-1>EJD�M-� E,D>E�M-�

/
�0�1�� �>�)�� �>�D��

/
 0�1�� �>1**� �>1E*�

/�
20�1� �>D�J� �>D,1�

/�
30�1�� �>D,�� �>D)��

Page 19 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

	�7����4��������"� �7��3�� ��5����1�#��#�������
��� ����G���"���� "�� ���5���6������ ���������
9���� ����������4� ^_� �"� �5�� ��99��� #�� 7��3�� � _� #��#������� B�5�"� 3��GC� � �� �6������ ���� B9����
����������C>�� � �5��"����"��#"�0�'� ���� �5��7�������9� �5�� ��7������ �"� �5�� ��7����9����G"�#� "��������
`a^aT� �"� �5�� ��� � �7"������ ��99��� #��� � � 3�'� ��7���� � �� ��6� ^_� �"� �5�� ��6����� �7"������
��99��� #��� �� � ^_� �"� �5�� �� ����� �7"������ ��99��� #�>� � � �5�� �� � "��#������ �5�� � �� "����"� ����
#��""�9�����"�"��� 0��������������3��G�6�� ��"5��������>�
�

� � � � � � � � � � �
��
	�,��-� 5
�6��!!&� �������������4��!!#� 7������	� ###� 8����������4��! &�

9���0 � ����� 9���0 � :� ;9� 9���0 � ;9� 9���0 � ;9� 9���0 � ;9�

%#� �2��� E-� "� @,�
� �

E-� @,�
� �

" � �3���� �1D>E� 3� @�D�
� � � � � �

 !"� �3&��� ��)>,� 3� @E�
� �

��)� @*�
� �

 �%� �2��� �-,>-� �"� @*� �-->E� @D>E� �-,� @*� �-*>,� @�1�

 $#� �2��� �))>-� 3�� ,�
� �

�)-� D�
� �

 � � �3 ��� �D�>)� '3� @��
� � � � � �

 ��� �3&��� �DD>*� 3� @��
� �

�DD� 1� �*1>�� @,�

 "'� �3 ��� � � � � � � �
�J1>�� @D�

 #$� �3 ��� �JD>J� 3�� @�� �J*>)� @�>D� �J*� @�� �JD>)� @��

�! � �2��� � � � � � � �
�1�>�� 1�

�!�� �2��� �1D>)� 3"5� @�� �1D>,� @1>)�
� �

�1E>-� @��

�&�� �2��� �-E>�� �"� @�� �-J� @�>*� �-*� @�� �,1>�� @,�

�&"� �3���� � � � � �
�-J� @�� �,�>�� @,�

�'"� �3���� �,,>E� �"5� -�
� �

�,)� -� �,D>-� ��

�%!� �2��� � � � � �
�D�� J� �D1>E� J�

�%%� �2��� �*E>�� 3� @��
� � � �

�*�>D� D�

�#�� �3&��� � � � � � � �
�ED>)� �1�

&!$� �2��� -1�>)� 3� -� -1�>)� �>-� -1�� -� -1->�� ��

&�$� �2��� -�->-� 3"5� ��
� � � � � �

&�%� �3&��� -�*>*�
�

@��
� � � � � �

&' � �3���� � � � � � � �
-,1>-� ��

&' � �3 ��� � � � � � � �
-,�>J� @��

&'&� �2��� -,->)� "'"� 1� -,->J� @1>)� -,-� 1� -,)>,� @��

&%#� �3 ��� � � � � � � �
-*,� )�

&"%� �2��� -E->E� 3�� -� -E)>�� �>J�
� �

-E�� D�

'!�� �2��� ,1�>�� �� ,� ,1�>E� ->)� ,1�� ,� ,1�>D� ,�

'��� �2��� ,��>*� �� ,� ,��>*� �>J� ,��� ,� ,�,>�� ��

'$ � �2��� ,,)>)� 3� D� ,,)>J� )>)� ,,D� )� ,,)>,� D�

'$"� �3 ��� � � � � � � �
,,E� �1�

'$"� �2��� ,)E>E� '3� 1�
� �

,)*� �� ,)E>D� 1�

'%'� �3���� ,*�>J� '3� ��
� � � �

,*E>*� @)�

'" � �2��� � � � � �
,E*� @D� ,EE>-� @*�

$&�� �2��� )�,>J� �� ��� )�*� E>D� )�J� �*� )�E>�� *�

$'�� �3&��� � � �
),1>E� 1>J� ),1� �� ),�>J� 1�

$$�� �2��� ))�>)� �� 1� ))->)� @�>)� ))-� @�� )),>)� @-�

Page 20 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

$��� �3&��� )E1>-� �� @�,�
� �

)E1� @�,� )E�>�� @�D�

$#'� �3 ��� )J,>)� '3� @�� )E�� �->1�
� � � �

��"� �2��� DD->E� "'"� )� DD,>E� ->D� DD)� -� DD,>J� ,�

�#&� �2��� DED>�� '"� *� DE*>�� )>*� DE*� D� DE*>*� )�

%�!� �3���� *)1>*� 3� J�
� � � �

*)�>*� *�

"��� �2��� E)�>�� �� �)� E)->�� ��>D� EED� @�1� E)�� �)�

#�'� �2��� J�D>D� �� @�� J�*>J� @->,� J�*� @-� J�J>D� @)�

#&&� �2��� J-)>�� 3� @�� J-D>)� @->�� J-*� @,�
� �

 ! �� �2��� �1��>-� '"� 1� �1�->�� @�>D� �1�,� @��
� �

 !�%� �2��� �1-�>J� "'"� @D�
� � � � � �

 !&#� �2��� � � �
�1-,>*� ,>*� �1-,� )�

� �

� /<;<1� � �
)�

�
,�

�
)�

�
)�

�
����;9�

� �
@�D�

�
�-�

�
@�1�

�
�)>E�

�
�
��;9�

� �
1�

�
1�

�
1�

�
1>1�

�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�

Page 21 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

	�7�-4�7����� 0�� �����#����"���� ��9��5��'�7����� �������"4��5�.�������#����"���� �����"��9�
� ��� ���B��	C�� ���6��� ���B�U	C������ "��9�"������9� ���� ��">�	5���6��� �������� "�#����"�� ��
���������� "�� ����� "����� "��9��5��� ��"�7�5�'� 0��"���0���7��#G"��35�����5��� ��� �������� "�����5��
������'����'��� �"��9��5��#� "������'������">�!����C�� ��7C�#���� ����9������!�0>���
�
�
�
�

7����������� ��������� �
��
���
�
��=����

�����
���
����>���
�����������
?
����
���

7��
��	��

��
��

9����0 �� � @A�� :B�� ���
��2� ���
��3� 2�
��� 3�
��� 
 � 
��

�
��

��� �

*J� B
0C� JE>�� �>E� )J>)� �D>*� 1>�� �>D� J>,� �,>)�

E�� B��0C� JE>D� �>,� **>,� ,>E� 1>�� �>�� D>*� ��>1�

�1E� B�-0C� J*>)� �>D� �->D� )J>�� 1>,� �>�� �>,� �,>E�

��*� B
0C� JD>)� ->)� �*>1� **>)� 1>,� ->�� 1>J� ,>D�

�
��

�����

�)J� B
0C� J,>D� )>,� E1>)� �1>,� ,>�� �>�� )>E� ->,�

���

�D�� B��0C� JD>-� ->*� )E>D� -�>)� �>�� �>,� ,>D� ,>��

�DD� B�-0C� EJ>J� �1>�� )�>�� �E>�� )>1� )>�� �)>1� �,>)�

�J)� B��0C� JE>E� �>�� �,>D� )*>-� �>1� 1>�� �>�� �*>1�

�1D� B
0C� JE>-� �>*� ,J>�� �,>D� 1>*� �>1� �>*� �,>)�

�-D� B
0C� J�>1� J>1� �,>D� )*>E� �>1� *>1� �->E� ->E�

�,E� B��0C� E)>*� �,>-� �J>�� ��>�� D>J� *>,� ��>1� -E>D�

�**� B
0C� EJ>�� �1>E� �1>-� )->�� �>,� J>,� �1>�� �D>-�

-1)� B
0C� *E>-� ��>*� -)>D� �D>-� *>,� �,>-� �E>,� J>*�

���
-�)� B
0C� E�>-� �E>*� -*>E� J>E� �->E� )>1� ,D>�� D>��

-�*� B�-0C� *J>�� �1>E� -�>J� �D>�� �->1� *>E� ,->1� E>*�

-,-� B
0C� E*>�� ��>J� -J>E� ,J>,� )>,� *>)� ->,� *>-�
�
��

���&�

-E*� B
0C� D->J� -D>�� -J>E� ,1>D� �1>D� �)>)� �D>J� �>J�

���

,1D� B
0C� )J>�� ,1>J� ,1>�� -J>E� ��>�� �E>*� ��>)� *>)�

,�D� B
0C� ,1>1� D1>1� ))>1� -�>,� -,>�� �)>E� �1>1� ->)�

,)�� B
0C� )E>*� ,�>-� -1>D� )1>�� �*>*� �->*� �1>D� E>*�

,)E� B
0C� ))>-� ,,>*� DD>D� �,>)� -)>D� J>�� �*>)� �>,�

,*,� B��0C� �,>J� *)>�� ,J>1� ,�>E� -*>D� -*>)� D>D� �>,�

)-D� B
0C� �)>J� E,>�� ��>D� E->1� ��>1� *->�� �>�� �>��

���
))�� B
0C� �,>D� E)>)� -*>J� ),>D� -�>�� )->-� ->E� ->*�

)DD� B�-0C� ��>-� **>*� -�>D� )1>)� -1>J� ,D>J� ,>�� ��>E�

)J,� B��0C� �D>�� E->J� EE>)� ->-� E�>E� �>�� ->*� ,>D�

�
��

���'�

DDE� B
0C� �*>�� *�>J� �>�� EJ>D� �>1� *�>1� ->J� ,>,�

�
DJ-� B
0C� ��>1� *J>1� J1>J� �>�� **>�� �>E� ->*� ->,�

*D1� B��0C� �*>1� E->1� �D>-� *->1� ��>J� D�>1� 1>-� 1>)�

�
�

�
���
$� EDD� B
0C� �,>�� E)>E� 1>�� JJ>J� 1>�� E)>*� 1>1� 1>1� ���

Page 22 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

J�,� B
0C� �1>*� EJ>-� D*>,� -�>D� )E>,� -�>1� 1>,� 1>)�

J--� B
0C� �1>D� EJ>,� D*>,� -�>�� )*>J� -�>)� 1>�� 1>-�

�1��� B
0C� D>)� J->)� D�>D� -*>*� )E>�� -)>�� 1>�� 1>,�

����1�*� B
0C� ,>�� J)>J� J>D� J1>�� J>1� ED>E� 1>�� 1>��

�1-J� �B
0C�� ,>)� J)>)� J,>-� )>)� J1>-� )>�� 1>�� 1>��

�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�

Page 23 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

	�7�����4������5����1�
��� �'�7����� �������"�#��#������9������5�� "������>�!��A�� #��"�� ��
� �� "����"�5�'��7�� �#��#�������3��5��
;�	
�#���>��
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�

:�'� ��7����
B#�@�C�

".�����.� � �� "��.��
:�'� ��7����

B#�@�C�
".�����.� � �� "��.�

*E>D� B
0�C� *1�>-*� �)�>E� B��0C� 1>�E�
��*>1� B
0�C� �,D>*�� �D1>*� B��0C� E>�E�
�)J>,� B
0�C� -*>))� �E,>-� B��0C� ,>*)�
�J->,� B
0�C� �)>D)� �J,>J� B��0C� D)>1��
�1�>-� B
0�C� �D>))� ��,>�� B��0C� �,>E)�
�1)>J� B
0�C� �->*1� �,)>�� B��0C� �)>11�
�-D>-� B
0�C� �11>J�� �E�>J� B��0C� )>DJ�
�DJ>*� B
0�C� �D>�*� ,)*>)� B��0C� 1>11�
�**>-� B
0�C� -->,J� ,DE>1� B��0C� -�>D��
,�)>D� B
0�C� �,�>1J� ,EE>D� B��0C� �>*,�
,)�>,� B
0�C� ,J>1-� )��>-� B��0C� ->���
,)E>,� B
0�C� D>�*� )-�>-� B��0C� *>*J�
,E�>�� B
0�C� J>DD� )J,>1� B��0C� ))>-*�
)-)>D� B
0�C� D,>�*� D�1>�� B��0C� �,>E*�
))�>1� B
0�C� *J>*E� �JJ>�� B��0C� ->1��
)D�>)� B
0�C� �J>-�� -�1>*� B��0C� �>D��
DDE>,� B
0�C� D��>�)� -,1>J� B��0C� �1>**�
-1,>E� B
0�C� �11>,*� -,*>*� B��0C� ��>1)�
-�)>�� B
0�C� �-E>J�� -*J>1� B��0C� 1>���
--)>D� B
0�C� �->JJ� -J,>)� B��0C� �>,,�
-,->,� B
0�C� �111>11� ,1D>,� B��0C� �)>)1�
-E*>�� B
0�C� �-*>J�� ,��>�� B��0C� �,>,��
,1D>-� B
0�C� �-D>�1� *-)>-� B��0C� �>1E�
DJ�>E� B
0�C� DDD>�J� *)E>*� B��0C� 1>�,�
ED)>E� B
0�C� �E>�,� EE)>J� B��0C� ->**�
J�,>)� B
0�C� �E>E-� J�E>*� B��0C� 1>�)�
J-->,� B
0�C� ��)>�-� J,)>1� B��0C� 1>,��
�1��>D� B
0�C� )J1>E)� �1�->-� B��0C� ,>-*�
�1�D>*� B
0�C� D)->-�� �1,->,� B��0C� �J>*,�
�1-J>,� B
0�C� �1,>))� �1DD>D� B��0C� �>D*�

Page 24 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

�

�

�
�
�
�
�
�
�
� �

:�'� ��7����
B#�@�C�

".�����.� � �� "��.��
:�'� ��7����

B#�@�C�
".�����.� � �� "��.��

E�>�� B��0C� ,>*)� �1*>*� B�-0C� DD>),�
�D1>1� B��0C� 1>11� �,)>�� B�-0C� ->E)�
�D->J� B��0C� *>��� �)E>�� B�-0C� ��>EE�
���>1� B��0C� 1>�,� �DD>�� B�-0C� )>,,�
�-*>)� B��0C� ,,>)�� �J)>D� B�-0C� 1>-,�
�,E>�� B��0C� ��J>J,� ��,>*� B�-0C� �>*D�
,�D>)� B��0C� J>J�� �-->,� B�-0C� ,>1*�
,,E>E� B��0C� �>D)� �D->1� B�-0C� �>-J�
,*->J� B��0C� �1>)�� ,)1>�� B�-0C� 1>)J�
,**>,� B��0C� �>E)� ,DJ>D� B�-0C� E>)��
,JE>,� B��0C� �>��� )�->,� B�-0C� *>-E�
)�*>�� B��0C� �->,�� ),�>*� B�-0C� E>11�
))->�� B��0C� �J>�E� ),J>*� B�-0C� E>)��
D1J>E� B��0C� ->E)� )DD>-� B�-0C� 1>���
�E)>1� B��0C� D>�*� D)E>E� B�-0C� �>-,�
-1->)� B��0C� 1>1J� �JD>�� B�-0C� 1>)-�
-��>�� B��0C� �D>J*� �JE>E� B�-0C� )>1)�
-,1>E� B��0C� ,>�-� -�E>-� B�-0C� �->*��
-)J>1� B��0C� �E>*J� -�D>D� B�-0C� �>*1�
-EE>D� B��0C� �J>1J� -D,>1� B�-0C� �>,-�
,1�>�� B��0C� �>E,� -ED>,� B�-0C� 1>*)�
,�,>*� B��0C� �>--� ,��>�� B�-0C� D>),�
*,E>E� B��0C� D>��� ,��>*� B�-0C� ,>DE�
*D1>1� B��0C� ��>,,� DEE>1� B�-0C� 1>11�
EJ->J� B��0C� �>DJ� ED)>*� B�-0C� ��>D-�
J1D>�� B��0C� �>E�� J-�>*� B�-0C� �1>�,�
J,�>E� B��0C� 1>)1� J)*>�� B�-0C� 1>J*�
�1�D>*� B��0C� �E>,�� �1�->E� B�-0C� *>-��
�1�)>�� B��0C� E>*,� �1�D>,� B�-0C� D>E,�
�1D�>D� B��0C� J>��� ��)�>)� B�-0C� 1>1*�

Page 25 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

	�7>���4��6������ ����7� ����"�� #�"�� ����5�� "�������� �����5�9����"������9��������������>�

�

�

�)����C�*��	����

���
�����

�+��

���	�-
������4� ##���
D���
�����

�+��


 0� 2� �>1�)� �>1ED���

0� 2� �>�)-�� �>�J-�

0��2� �>11)�� �>��E�

0� 3� �>1D)�� �>�J)�

0� 3� �>�*��� �>1E)�

0��3� �>1,��� �>����

����� �>1**� �>�-)�


�0� 2� �>1J1�� �>1J1�

0��2� �>1-*�� �>1-*�

0�&2� �>�E*�� �>�E*�

0� 3� �>1)D�� �>1)D�

0��3� �>JJ,�� �>JJ,�

0�&3� �>,,E�� �>,,E�

����� �>�)�� �>�)��

�
20� 2� �>D�,�� �>D���

0��2� �>)J1�� �>D1,�

0�&2� �>D,D�� �>D-D�

0�&2� �>DD*�� �>D)��

����� �>D�J� �>D�D�

�
30� 3� �>D�-�� �>D�J�

0��3� �>)EJ�� �>D1-�

0�&3� �>D*,�� �>DD-�

0�&3� �>D*J�� �>DD*�

����� �>D,�� �>D-E�

�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�
�

Page 26 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

��

�

�

����������	
����
�	�������
���
��	������
��	��
�
�
	��������
�	��������������������������
�	����	�
������� ���

���
������
�	�����	�	�
����������
�	�

��!����
�����
�
��
�	���"�	������ �#�����$�������������	�

���
�������	���%�	�

��
	
���	��������������&	��		��������	������	�	�
�"�����	�����
�	�#��������'��(�����
�	�$�
��������

�))��*+  ��)�����)���,�-���

�

�

Page 27 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

��

�

�

���������	
��
��	������������������
�
�������������	��������������������	��	
���	� �	��
�!��������
�
�	"�
	
��	�����������#���$�
��������
�������������%��������	�&�
�������$���	�$&������'����
���������������(�

"	��	�����������������	����������������
&&�)�

���**����**�+,-���

�

�

Page 28 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

��

�

�

���������	�
���
����������������
�����������	����������	�������	
����
��	�������������	
������������������
���	��������������������������������	������������������������	�������	�	�	�������	������������	��������
������
�����������	�	
�����	��
�	�������	
����	������	�	��
��������
��	�����	��	
������������
��	�����������
�����������

	
�� !"�#�������	����������
����
�����������������������$����%�	
����	���������	��
�	���������������	
��

�����������	��	�
�������	
��	�	��
���������	�%��
����	
���$	���������	��
�	���������������	
����
��	�������

	
��	�	��
�������
�������	
��	������	�������������	������
!&"$ '&���()!�$�)!�*+�,��

�

�

Page 29 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

��

�

�

���������	�
���
��	
����������
����
���
����	
������������������������
������������	��	
�������
����
�
���
���������������� ���!������
���"##��	
���$������������
��� 
��	��
��

������� 
�
 �������������%���

�&%'�$(���)(��'�(��*+,-��

�

�

Page 30 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

��

�

�

���������	
	���
���������
�����������������	��
�����	������
���������������������������������	����	����
��
�����������
	����� ���������!���	
�����	����"����
���	���	
	���	�	�#$%���

&''"�()

�*(��"�(��+,-.��

�

�

Page 31 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

��

�

�

���������	��
����
���
��
���������������������
���������
��������������������������
����������� ������!��	�
����������������
�
���
��"�������
��������������������������������
������

#�#$������%&#�$�&#�'()	��

�

�

Page 32 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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



F
o
r P

eer R
eview

��

�

�

���������	
	���
����	������������	�����	���	�����������
����	���	�����������
������
����������	���
��
���	�����������
�����	������	 ��	
	���
����!��"��#$	%������������	����&�� ��	
	���
����!��'(��#)�	%���

����	
���	������	�������
�*+,-

�.,//�+�,//�012 ��

�

�

Page 33 of 33

John Wiley & Sons

Journal of Raman Spectroscopy

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


