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aromatic ring and the oxime side chain. The dimen- 
sions of the hydrogen bonds, O--H...N, are given in 
Table 2. The N-..O distance is slightly longer (about 
0.04 A), and the angle O---H..N somewhat smaller, 
than hitherto met with in most oxime associates. The 
molecules are dimerized by hydrogen bonds around 
centres of symmetry (see Fig. 2, which shows the 
packing of the molecules in the crystal). Apart from 
the hydrogen bonds no unusual short intermolecular 
distances are found. 
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Abstract. C3oH3oC12N2P2, M,=551.4,  monoclinic, 
P2Ja, a = 11.947 (2), b = 14.067 (2), c = 8.557 (4)/~, 
,6=98.08(1)°, V=1423.8(4) A 3, Z = 2 ,  D x= 
1.28 Mg m -3, A(Cu Kte) = 1.5418 A, /z  = 3.3 mm-  1, 
F(000)=576, T = 2 9 5 K ,  R=0.051 for 1697 
observed independent reflections. The molecule is 
centrosymmetric. 

Introduction. La connaissance des structures des 
mol6cules organophosphor6es est particuli6rement 
utile dans la mesure off elle permet de lever 
l'ambigui't6 qui peut parfois exister en ce qui 
concerne les liaisons du phosphore avec les atomes 
voisins. Nous avons donc entrepris ce travail dans le 
but d'analyser l'agencement d'une structure cyclique 
/t quatre chainons, dans laquelle l'atome de 
phosphore est tficoordin6. Cette mol6cule a 6t6 
sommairement d6crite dans un travail pr6c6dent 
(Dubourg, 1990). 

Pattie exp6rimentale. Cristal 0,2 x 0,2 x 0,3 mm. 
Diffractom6tre utilis6: Syntex P21, balayage to-20, 
spectre recueilli i temp6rature ambiante. Radiation 
utilis6e: Cu Ka (,~ = 1,54178 A) avec monochro- 
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mateur graphite. Maille d6termin~e fi partir du 
centrage de 15 reflexions avec 10 < 20 < 25 °. Pas de 
correction d'absorption. La r6flexion 110 contr616e 
toutes les 50 mesures 6tait stable. 20m,x = 114 °, 1915 
r6flexions ind~pendantes mesur6es, 1697 utilis~es [I > 
2,5o"(1)]. Echelle des indices: h = -12/12, k = 0/14, 
l = 0/9. 

La structure a 6t6 r6solue par les m6thodes directes 
de MULTAN80 (Main, Fiske, Hull, Lessinger, 
Germain, Declercq & Woolfson, 1980). La mol+cule 
6tant situ~e sur un centre de symm6trie, seule une 
moiti6 de celle ci a et6 r6v616e. Les param6tres des 
atomes ont 6t6 affin6s en matrices compl6tes par la 
m&hode des moindres carr~s, utilisant F, de 
SHELX76 (Sheldrick, 1976). Les coefficients des 
facteurs de diffusion sont tir6s de International 
Tables for X-ray Crystallography (1974, Tome IV). 
Les hydrog6nes ont 6t6 plac6s en positions 
th6oriques. 

Apr6s le dernier affinement anisotrope, nous 
avions les crit6res suivants: R=0,051,  wR =0,065 
avec le sch6ma de pond6ration: w =  1/[~2(F)+ 
0,00279F2], (Zl/~)m~, < 0,6, S = 1,6. Densit6s electro- 
niques r6siduelles apr6s la derni~re synth6se de 
Fourier-diff6rence: -0 ,3  < Ap < 0,4 e A -3. 
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Tableau 1. Coordonndes fractionnaires (x 10 4) des 
atomes et facteurs d'agitation thermique isotrope 

dquivalents (t~ 2) 

B,~q = (8"n'2/3)Y ; E iUoai*aj*a i.aj. 

x y z B~q 
N(I) 5184 (2) 495 (2) 4061 (3) 3,6 
P(2) 5821 (1) 405 (1) 6003 (1) 3,4 
C(5) 5421 (2) 1113 (2) 2893 (3) 3,5 
C(6) 4689 (3) 1199 (3) 1473 (4) 4,9 
C(7) 4923 (4) 1839 (3) 318 (4) 5,4 
C(8) 5889 (3) 2374 (2) 571 (4) 4,6 
C(9) 6633 (3) 2300 (3) 1960 (4) 4,8 
C(I 0) 6394 (3) 1661 (2) 3099 (4) 4,4 
CI(ll) 6172 (1) 3190 (i) -852 (1) 7,1 
C(12) 7206 (2) - 165 (2) 6027 (3) 3,4 
C(13) 7536 (3) -832 (2) 4952 (4) 4,0 
C(14) 8639 (3) - 1156 (3) 5105 (4) 4,6 
C(15) 9454 (3) -831 (3) 6306 (4) 4,3 
C(16) 9139 (3) - 186 (2) 7361 (4) 4,4 
C(I 7) 8043 (2) 157 (2) 7267 (4) 4,0 
C(18) 6713 (3) - 1245 (3) 3625 (5) 6.1 
C(19) 10647 (3) - 1221 (3) 6445 (5) 5,7 
C(20) 7787 (3) 870 (3) 8517 (5) 6,2 

Discussion. Le Tableau 1" donne les coordonn6es 
fractionnaires de la moiti6 des atomes, l'autre moiti6 
se d6duisant par la symm&rie - x ,  - y ,  - z .  Le 
Tableau 2 indique les distances et angles de valence, 
une s61ection d'angles de torsion ainsi que les angles 
entre normales aux plans moyens des cycles. Nous 
donnons sur la Fig. 1 une repr6sention de la mol- 
6cule effectu6e par le programme PLUTO (Mother- 
well & Clegg, 1978) et sur la Fig. 2 la disposition des 
mol6cules dans la maille. 

Du fait de la symm&rie de la mol6cule, le cycle (1): 
[N(1)--P(2)--N(1)'--P(2)'] a une plan6it6 parfaite. 
L'atome N est plan [Ya(N)=360,0(6)  °] et le 
carbone C(5) est contenu dans (1). Ces r6sultats sont 
en accord avec la pr6sence d'un atome d'azote 
hybrid6 sp 2. En corollaire, nous retrouvons des 
liaisons entre azote et atomes voisins pr6sentant des 
caract~res de double liaison partielle: N - - P - -  
I,732 (2) et 1,740 (2) A et N---C = 1,384 (4) A alors 
que les valeurs respectives des liaisons simples 
seraient de 1,80 et 1,47 ~ (Pauling, 1960). 

Le phosphore tricoordin6 o'3A 3 est fortement 
pyramidalis6: la somme Ya(P) des angles autour de 
cet atome est de 295,1 (5) ° et il est fi une distance de 
0,84 A du plan de base N(1)--N(1)'--C(12). 

Cette structure est fi rapprocher de celle d'un 
compos6 dans lequel le phosphore est impliqu6 dans 
un cycle plan diaza-l,3 phosph&ine-2 (Roques, 
1989). On y rel6ve des angles autour de P et de N 
dont les sommes valent Za(P) = 288 ° et Za(N) = 357 

* Les listes des facteurs de structure et des facteurs d'agitation 
thermique anisotrope ont ~t~ d6pos~es au d6p6t d'archives de la 
British Library Document Supply Centre (Supplementary 
Publication No. SUP  5 4 4 0 2 : 1 0  pp.). On peut en obtenir des 
copies en s'adressant fi: The Technical Editor, International Union  
of Crystallography, 5 Abbey Square, Chester CH1 2 H U ,  
Angleterre. 

Tableau 2. Distances (]t), angles de valence (°), 
selection d'angles de torsion (°) et angles (°) entre 

normales aux principaux plans moyens 

P(2)--N(l) 1,732 (2) C(10)--C(9) 1,385 (5) 
P(2)--N(I)' 1,740 (2) C(13)--C(12) 1,407 (4) 
C(5)--N(l) 1,384 (4) C(17)--C(12) 1,425 (4) 
C(12)~P(2) 1,837 (3) C(14)--C(13) 1,383 (4) 
C(6)--C(5) 1,399 (4) C(18)---C(13) 1,510 (4) 
C(10)--C(5) 1,385 (4) C(15)---C(14) 1,390 (5) 
C(7)---C(6) 1,394 (5) C(16)---C(15) 1,369 (5) 
C(8)--C(7) 1,368 (5) C(19)---C(15) 1,516 (4) 
C(9)---C(8) 1,384 (5) C(17)--C(16) 1,388 (4) 
CI(I 1)---C(8) 1,742 (3) C(20)--C(17) 1,528 (5) 

N(1)--P(2)--N(i)' 79,3 (2) 
P(2)--N(1)--P(2)' 100,7 (2) 
C(5)--N(I)~P(2) 129,2 (2) 
C(5)--N(I)--P(2)' 130,1 (2) 
C(I 2)--P(2)--N(I) 108,4 (l) 
C(I 2)--P(2)--N(I)' 107,4 (2) 
C(6)--C(5)--N(1) 121,0 (3) 
C(10)--C(5)--N(I) 120.7 (3) 
C(l 0)--C(5)--C(6) 118,2 (3) 
C(7)--C(6)--C(5) 120,6 (3) 
C(8)---C(7)---C(6) 119,4 (3) 
C(9)--C(8)--C(7) 121,3 (3) 
Cl(l 1)--C(8)--C(7) 119,6 (3) 
Cl(l 1)---C(8)~C(9) 119,0 (3) 
C(10)---C(9)---C(8) 118,8 (3) 

C(9)--C(10)--C(5) 121,6 (3) 
C(13)--C(12)--P(2) 128,2 (2) 
C(17)--C(12)--P(2) l 13,9 (2) 
C(17)---C(12)--C(13) 117,8 (3) 
C(14)--C(13)--C(12) 120,5 (3) 
C(18)--C(13)--C(12) 122,4 (3) 
C(18)----C(13)--C(14) 117,0 (3) 
C(15)--C(14)--C(13) 121,4 (3) 
C(16)--C(l 5)--C(14) 18,4 (3) 
C(19)---C(l 5)--C(14) 19,5 (3) 
C(19)---C(15)--C(16) 22,0 (3) 
C(l 7)--C(16)--C(l 5) 22,5 (3) 
C(l 6)--C(l 7)--C(12) 19,4 (3) 
C(20)--C(17)--C(12) 22,8 (3) 
C(20)--C(! 7)--C(16) 17,8 (3) 

C(5)---N( 1 )~P(2)---C(12) - 75 P(2)---N( 1 )~C(5)----C(6) - 168 
C(5)---N( I )----P(2)---N( 1 )' 180 N( 1 )---P(2)----C( 12)---C(17) 147 

Plan moyen ( 1 ): N(I )--P(2)--N( I )'--P(2)' 
- 8,426x + 9,183y + 3,190z = - 2,618. 

Plan moyen (2): C(5)--C(6)--C(7)--C(8)---C(9)--C(10) 
- 6,714x + 10,092y + 4,638z = - 1,319. 

Plan moyen (3): C(I 2)--C(13)---C(14)--C(15)--C(16)--C(17) 
3,779x + 10,506y- 5,336z = -0,669. 

Angles entre normales aux plans moyens 
(I)--(2) 12 (1)~(3) 84 (2)---(3) 83 

et 358 °. La comparaison avec d'autres h6t6rocycles 
phosphor6s or3/~ 3 fi quatre cha~nons (Appel, 
Winkhaus & Knoch, 1986; Charrier, Maigrot, 
Mathey, Robert & Jeannin, 1986) montre 6galement 
des similitudes quant fi la plan6it6 du cycle et fi la 
pyramidalisation du phosphore. 

Nous avons relev6 quelques faibles liaisons- 
hydrog~ne autour de l'atome de chlore: Cl(ll).-. 

111 

Fig. 1. Trac~ de la mol6cule. 
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Fig. 2. Projection des molrcules dans le plan xy. 

H(C16 i) = 3,00, Cl ( l l ) . . .H(C14 ii) = 2,92 et Cl(11)... 
H"(C18 ii) -- 2,95 A, avec les sym6tries (i) 0,5 + x, 
0,5 - y, 1 + z et (ii) 1,5 - x, - 0,5 + y, - z. 

Les auteurs remercient le Professeur Barrans de 
l 'Universit6 Paul Sabatier de Toulouse qui leur a 
fourni le cristal 6tudi6 ici. 
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Abstract. C17H24 O, M r  = 244.38, triclinic, P1, a = 
10.160 (2), b = 12.230 (2), c = 12.796 (1) A, a = 
105.735 (6), ,8 = 99.58 (2), y = 90.09 (1) °, V =  
1507.2 (5) A 3, z = 4, Dx = 1.08 Mg m -3, , t(Cu Ka) 
= 1.5418 A, /x = 0.461 mm-1 ,  F(000) = 536, T =  
240 K, final R = 0.046 for 4766 observed reflections. 
There are two independent  molecules in the asym- 
metric unit, related to each other by a non-crystallo- 
graphic twofold screw axis. The aromatic  ring is 
essentially planar,  whereas the five-membered ring is 
an almost  ideal C(2) envelope. The torsion angle 
C(9)---C(4)---C(12)---O(1) has an average value of  
23 ° . The geometries of  the independent  molecules are 
compared.  

Introduction. This paper  is the fourth in a series 
dealing with musk compounds  [(I) and (II), De 
Ridder, Goubi tz  & Schenk (1990a,b); (III), De 
Ridder  & Schenk (1991a)]. Besides the classification 

of  the synthetic aromat ic  nitro-free musks given in 
the previous paper,  it is also possible to divide this 
family by referring to the relative orientat ion of  C 
atoms containing gem-dimethyl substi tut ion relative 
to the benzene ring (Theimer & Davies, 1967). This 
results in the so-called ortho and meta musks as none 
of  the known para compounds  show muskiness. 
Musk  tonalid (De Ridder,  Goubi tz  & Schenk, 1990b) 
and musk phantol id  (De Ridder  & Schenk, 1991a) 
both  belong to the ortho musks, while the compound  
described in this paper  belongs to the meta musks. 

Musk  celestolide was discovered in the late fifties 
by Beets and his co-workers (Beets, van Essen & 
Meerburg,  1958). They reported it as colourless 
leaflets, melting point  350.1-350.4 K, having a very 
strong musk odour.  It is also known as musk DTI.  

Experimental.  A sample was recrystallized by slow 
evaporat ion from methanol .  Intensities collected on 
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