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Structure Cristalline et Mol6culaire de la p,p'-Dibromobenzalazine 
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(Re£u le 19 fevrier 1971, revu le 29 mars 1971) 

The crystal structure of p,p'-dibromobenzalazine has been determined because of the similarity of this 
molecule to anisaldazine which is a nematogenic compound. The crystals are monoclinic with unit 
cell dimensions a=7.05, b=4.05, c-23.39 /~; /?=92.15 °. The space group is P21/c. The packing 
shows two groups of not quite parallel molecules. The cohesion between these groups is smaller than 
the cohesion between molecules of the same group whereas in anisaldazine there are many contacts 
between molecules in all directions. The disparity between the melting behaviour of the two compounds 
corresponds with the different packing. 

Dans le cadre de l'6tude des structures cristallines de 
produits donnant une phase n6matique /t la fusion, 
il nous a paru utile de d6terminer la structure de la 
p,p'-dibromobenzalazine, bien que ce produit ne soit 
pas n6matique. En effet, la mol6cule de p,p'-dibromo- 
benzalazine est tr~s semblable ~t celle d'un compos6 
n6matog~ne, l'anisaldazine, dont la structure a d6jh 
6t6 d6termin6e au laboratoire (Galign6, 1968). La 
synth~se de la p,p'-dibromobenzalazine a 6t6 effectu6e 
dans le laboratoire de Monsieur le Professeur Jacquier 
(d'apr~s le proc6d6 de Ferguson & Goodwin, 1949). 

Experimentation 

Des cristaux en forme de petites plaquettes sont 
obtenus assez facilement par 6vaporation d'une solu- 
tion de Br-C6H4-CH=N-N=CH-C6Ha-Br dans du 
toluene. Ces cristaux sont monocliniques, allong6s 
suivant b. Le cristal utilis6 6tait limit6 par les formes 
{001 }, {010} et {100}. II avait pour dimensions 0,28 mm 
de longueur et 0,025 x 0,06 mm de section. 

La densit6 a 6t6 mesur6e par flottation. Les para- 
m6tres ont 6t6 affin6s par la m6thode des moindres 
carr6s, ~t partir de mesures effectu6es sur diffracto- 
m~tre ~t monocristaux. 

Aux valeurs des intensit6s ont 6t6 appliqu6es les cor- 
rections de Lorentz-polarisation, ainsi que d'absorption 
au moyen d'un programme 6crit au laboratoire (Escan- 
de, 1970). 

Le coefficient d'absorption lin6aire pour la radiation 
K7 du cuivre es t /q  = 84,108 cm -1. 

D~termination et affinement de la structure 

Le fait que l'on ait deux molecules par maille indique 
que le centre de sym~trie de la mol6cule coincide avec 
un centre de sym6trie de la maille. 

D'autre part, la faible valeur du param~tre b nous 
a conduit ~ penser que les mol6cules sont dans des 
plans pratiquement parall~les au plan xOz, aussi avons- 
nous commenc6 par l'~tude de la projection [010]. 

Projection suivant [010] 
Une projection de la fonction de Patterson nous 

donne les coordonn~es des atomes de Br et la direction 
de la mol6cule. La m~thode de l 'atome lourd permet 
d'obtenir les positions des atomes de C et N. 

Cette hypoth~se donne pour l'indice d'accord R= 
(IFol-IFcl)/~ IFol u n e  valeur initiale de 0,38 qui 

est abaiss6e ~ 0,20 par plusieurs cycles d'affinement 
bidimensionnel. 

R~sultats cristallographiques pr~liminaires 

a = 7,051 + 0,007 A~ V= 667,36 ~3 
b = 4,051 + 0,004 M = 366,068 
c=23,39 + 0,02 Z = 2  
f l=92,15°+0,1 ° dm= 1,816 + 0,05 

Groupe spatial P21/c d'apr~s les extinctions syst6ma- 
tiques (h0l" l = 2 n + l ,  OkO:k=2n+l). La mesure des 
intensit6s a 6t6 faite h l'aide du diffractom&re semi- 
automatique ~ trois cercles Enraf-Nonius, par la 
m6thode de balayage 0/20 et le comptage s'est effectu6 
~t temps constant. 

La longueur d'onde utilis6e 6tait Cu Kct, les 1018 
r6flexions correspondant /~ 0< 68 o ont 6t6 explor6es. 

Etude tridimensionnelle 
La distance Br-Br intramol6culaire trouv6e sur la 

projection nous indiquant l'inclinaison de la mol6cule, 
nous avons calcul6 une somme de Fourier en plagant 
uniquement les atomes de brome. 

Celle-ci fait apparaitre les pics correspondant aux 
atomes de carbone et d'azote. L'indice d'accord initial 
correspondant ~t cette hypoth~se 6tait de 0,41. Apr~s 
affinement sur les param6tres de position et d'agitation 
thermique isotrope des atomes de brome, carbone et 
azote, les atomes d'hydrog~ne ont 6t6 introduits dans 
leurs positions th6oriques (en prenant C-H = 1,07 A,) 
et l'affinement a 6t6 poursuivi par l'utilisation des 
coefficients d'agitation thermique anisotrope pour les 
atomes autres que les hydrog~nes. Les param&res de 



94 S T R U C T U R E  DE LA p , p ' - D I B R O M O B E N Z A L A Z I N E  

ces derniers n 'ont  pas 6t6 affin6s, leurs coordonn6es 
6tant recalcul6es apr~s chaque d'affinement.  

L'indice d 'accord final est de 0,095 pour les r6flexions 
d'intensit6s non nulles. 

Le Tableau 1 nous donne les valeurs des coordon- 
n6es atomiques ainsi que les 6carts-types obtenus /t 
partir  des 6quations des moindres carr6s. 

Tableau 1. Coordonn#es atomiques (×  104) 

Les 6carts-type donn6s entre parenth6ses portent sur le der- 
ni6r chiffre. 

x y z 
Br(1) 8634 (2) 1168 (5) 1915 
N(2) 916 (15) 4412 (36) 107 
C(3) 1228 (18) 5253 (39) 628 
C(4) 3078 (18) 4323 (38) 921 
C(5) 3302 (20) 5059 (39) 1494 
C(6) 4994 (20) 4113 (39) 1797 
C(7) 6358 (20) 2539 (39) 1495 
C(8) 6172 (20) 1727 (40) 923 
C(9) 4490 (19) 2675 (40) 638 
H(3) - 65 6630 818 
H(5) 2037 6439 1716 
H(6) 5349 4695 2288 
H(8) 7463 296 699 
H(9) 4214 2214 175 

(1) 
(5) 
(6) 
(5) 
(6) 
(6) 
(6) 
(6) 
(6) 

Precision des r~sultats 
Les 6carts-types sur les positions atomiques ont 6t6 

consid6r6s comme .ayant le m~me ordre de grandeur 
dans les trois directions x,y ,z  (Cruickshank & Robert- 
son, 1953). Ils varient de 0,0018 A pour les atomes de 
brome 5. 0,016 A pour les atomes de carbone. 

Les 6carts-types sur les longueurs de liaison varient 
de 0,015 A pour une liaison C-Br  5. 0,022 A pour une 
liaison C-C.  

Enfin, les 6carts-types sur les angles de valence 
varient de 0,9 ~ 1 o 

Plandite 
Le Tableau 4 donne les 6quations des diff6rents 

plans moyens ainsi que l 'angle de ces plans entre eux. 
On voit que la mol6cule est essentiellement consti- 

tu6e par trois plans, ceux des cycles et celui du groupe- 
ment central: 

C - C = N - N = C - C  

L'angle entre le plan moyen du cycle et celui du grou- 
pement m6dian est de 4,36 °, la distance entre les plans 
moyens des deux cycles est 6gale 5. 0,28 A; nous 
observons donc une 16g~re torsion de la mol6cule 
autour des liaisons C(4)-C(3) et C(4')-C(Y). 

Les param~tres d 'agitat ion thermique anisotrope 
apparaissent dans le Tableau 2. La liste des facteurs 
de structure observ6s et calcul6s est reprise dans le 
Tableau 3. 

D e s c r i p t i o n  de la  s tructure  

Gdomdtrie de la moldcule 
Les distances interatomiques et les angles de valence 

se retrouvent sur la Fig. 1. 

117,6 119,5 
117,3 117,2 ~ 2 2 , 6 1 2 0 , ~  1~19,1 

~ . , .  "b~; 1,39 \C.8" 
1,z~° ~X~°-,, ~'~/ \~6~ 116.5121,3 . ~'  1'50~( 4 

"~:P~ 7)A¢ 1,93 1 

51,42 6 
Fig. 1. Distances interatomiques et angles de valence. 

o 1/2 

® , , ,  
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x 

Fig.2. Projection parall61e & Oy de la densit6 61ectronique. 

Tableau 2. Paramktres d'agitation thermique (×  104) 

Le facteur de temp6rature est de la forme 

exp [ - (hZfli1 4- k2f122 4-12fl33 Jr- 2hkf112 + 2hlf113 + 2klf123)] 

fill fl22 fl33 fl12 fl13 
Br(1) 170 (4) 735 (15) 22 (1) 32 (6) --27 (1) 
N(2) 153 (25) 779 (117) 15 (2) 42 (44) -23 (6) 
C(3) 110 (28) 587 (117) 17 (3) 3 (45) -21 (7) 
C(4) 148 (27) 553 (112) 13 (2) -33 (44) - 9 (7) 
C(5) 103 (30) 518 (112) 16 (3) - 3 (47) -15  (7) 
C(6) 188 (31) 608 (114) 12 (3) 9 (49) - 4 (7) 
C(7) 215 (31) 425 (103) 16 (3) -63  (46) - 5 (7) 
C(8) 137 (30) 784 (121) 14 (3) 11 (47) - 8 (7) 
C(9) 167 (28) 553 (116) 14 (3) 43 (47) -19  (7) 

B= 3 /?k 2 pour les atomes d'hydrog6ne. 

fl23 
4 (2) 
7 (14) 

19 (15) 
- 5  (13) 
- 1 (14) 

8 (14) 
20 (15) 

- 3  (14) 
- 5  (14) 



J. M A R I G N A N ,  J. L. G A L I G N E  ET J. F A L G U E I R E T T E S  95 

D'autre part, l'angle que fait le plan moyen du cycle carbone C(7), directement li~ au brome s'~carte sen- 
avec xOy est de 76,67 o, alors que celui que fait le plan siblement du plan moyen du cycle et que l'atome de 
moyen d e - C = N - N = C - a v e c  xOy est de 72,57 °. brome lui-m~me s'en ~carte aussi, mais darts le sens 

Un examen d6taill~ des ~carts des atomes 5. leurs contraire. L'angle de la liaison C-Br avec le plan 
plans (Tableau 5) permet de remarquer que l'atome de d~fini par les atomes C(6), C(7), C(8) est de 3°. Les 

F1/4 p1/4 1/4p asin p x 
o .  _ 4 , . ~  , .  . q ~- ..+,i .,_--_4. 

. , r -  s r  , * - -  . j r -  

• . .,,,- 

_;I ~" oBr N C 

Fig. 3. Projection de la structure parall~lement ~ Oz. 

diff6rentes d6formations ont pour effet de raccourcir 
la distance Br-Br intramol6culaire. 

Si nous consid6rons maintenant les longueurs de 
liaison, nous voyons que la distance N - N ,  6gale 5. 
1,45/~ est plus importante que pour l'anisaldazine 
(1,41/~) et s~rtout que darts la benzalazine (Sinha, 
1970) o~) elle est de 1,380/~. La valeur trouv6e ici se 
rapproche de celle admise pour une simple liaison. 

Pour la liaison Br-C aromatique, nous trouvons une 
longueur de 1,93 ~ ,  ce qui est assez important, la lon- 
gueur habituelle 6tant de 1,86/~. (Tables of Interatomic 

Tableau 3. Facteurs de structure observes et ca/culds 

H K L  Fo Fc H K L  Fo Fc HKL Fo Fc H K L  Fo Fc H K L  Fo Fc HKL Fo Fc 
v b 2 ` ` 3 *56  - ` ` g .  b2 

u ~ 2o ,8~  - 28 *UU 
b b 0 bS.5~/ 09 ,  db 
o b 8 I u9 .88 -119 .  o~ 

U LU bo .  U2 71 .16  
b 12 17 .~8  l o *gu  

u U 16  b *71  - 6 , 9U  
U 16 42 .Z~  63 .82  
u l d  ~ 7 . 8 , :  - 37 ,o2  

u b 2.u 2 .3 .g l  Z3 .3U  
0 U 22 8 ,31  Lu ,22  

~ Z6 2 .4 .87  - 25 .7U  
U U 31 .71  3U,``2. 

i U 2 9 .40  8 .~8  
- 1  b Z 67 .79  - 71 .22 .  

l u `  ̀ 50 ,01  -55.9U 
-L U ~ I~ .29  lb~*61 

• u 0 99.10 lU3 .bo  
u 8 55 .07  - 02 .7~  

- U 8 1 b .  U3 - 1 8 . 9 0  
1 ~ LU Zg ,b8  29 .76  

- 1  u LU 73 .77  79 .  i u  
- 1  U 12 09 ,7~  - 7u .92 .  

l u 16 55 .99  - 5 / . 08  
* l  u L`` 29 .~g  30*32 

i ~ 10 ~ I . 9o  51 .12  
- t  u 10 2o ,90  2 .5 .78  

I u 18 10.63 - 1 5 . ~  
" l  U 18  2~ .67  -2 .U,  88  

U ZU 18 .~U  -19 .68  
- •  b ~u 33 .67  3U .~8  

L U 2~ 17,2 .3  13 ,60  
- 1  ~ 2.2. 16 .o8  *L3 ,  Su 

1 2~ 19 .71  - 18 .66  
-1  U 2~  6 .7~  ~ *b6  

u Z 9 ~ , 1 2  78 ,70  
- 2  U 2 39*gZ -39 .16  

v ~ l u7 ,7u  - 97 ,92  
-~  u 6 12.7.3``  13u .~6  

2 u o 79 ,5o  7 ~ . 0 2 .  
-~ u o cz.19 -63 .56  

u o 21 .Ou  -23 .20  
-c v ~ 13.L*  10.2`` 

u i v  ~9 .b~  -50 ,92  
- 2  u l ~  2.g,5~ 3U ,08  

u 1~ ob*2.U o9.5~ 
l v iZ 3 2 . ~  ~ 3 , 3 u  

-Z  b 12 6``.g7 -65 .  bu 
Z U I~  58.77 -OU*9~  

-2  u 1`` 67 .65  67 ,  bZ 
2 t 1o 2~ ,02  z~ ,20  

- 2  ~ 1o  b ,u  - u ,  b6 
2 U i ~  16.01 21 .58  

u zu 66 .13  - 60 ,  U~ 
"~ U ZU Ib .50  16 .52  

Z U ~2  Z l . 89  Zu*2.8 
- 2  U 22. l o .~  *L3 .6b  

2 u L~  17 .~3  - 10 .8#  
-2. U 2`` 1~ ,~9  9 .58  

u 106 .87  93 .62  
- 3  u 2 16.31 1 6 . 3 U  

U 6 LZb*/9-L03*58 
- ~  u 6 24 .68  2 .~ ,78  

3 U 0 39 *63  - 32 . , 92  
- 3  U 6 46 *39  - 68 *UU 

3 b d 75 ,90  6 8 . ~  
- 3  U U 9 3 . 3 2  91 .70  

u 1U 82 .80  - 75 *86  
- b Lu 23 .90  - 23 .3u  
- 3  U 12. 12 ,02  - 11 .ZU  

b U 12. 64 .3b  02 *86  
3 u 16  L b . b ~  7 ,5~  

-3 U I~ 19*3~  29 .64  
3 U 10 58 .~  - 58 *02  

-3 U 10  bu . l l  - 67 .02  
- 3  u 18 2.L.2.o 1g.2 .6  

3 u zu  33* ` `3  - 32 .~8  
- 3  b 2.U 2 .~ .~4  23.2.2. 
3 U 2.2. 9 .~  7 .5b  

- 3  U 2.2 ~ .73  - 5 .~2  
U 2~ l o . 7u  LU*50  
U J 95 ,~8  -91.o2 
u Z 1 3 . b 3  L Z * 2 8  

*6  u Z 57,52.  55,92.  
& U ~ 2~ .35  2~ .36  

-9  u 6 2 ) * 1 ~  - 18 ,12 .  
6 U 8 bu.  Ob 59 ,9~  

- ` `  U 8 3 3 . b 7  3 3 . 1 ~  
- 6  U 10 3~ .89  - 33 ,2b  

6 V 12. 19 .25  - l ~ . L b  
- 6  U 12 25 ,53  ZZ*L6  
- ~  U lO 8 . 7 1  - 7 , 5d  

6 U ZV L~ .9 /  - 12 . ` ` 2  
- 6  b 20 25 .08  - Z U , 9 V  

6 U 2.2 13 *99  - 15 .1o  
- 6  U 2.~ 6 .77  6 ,7~  
-& U 2~ l l .O l  g .  72 

v 2. 2 .9 ,75  - 20 .  Lo 
-~ v Z 67 .5~  b$ .78  

5 U 6 6b .u7  6~ .Z8  
*5  u ~ &9 .be  - b b .  Z2 
-5 b o 17 ,~9  LS*OJ 

U ~ ~b*89  3 o * ~ d  
- >  U o g . z~  Lo.16 
- b  v l u  31 .03  - 27 .~2  
- 5  u IZ  2 .5 ,76  21 ,56  
- b  ~ X~ 12 .91  - 1 3 , 3 0  
-~ u La ` ` *~6  - 3 . 78  

> U 18 7*bb  -Z *6b  
*5  v l d  8 ,53  7 ,7~  
b u 20 18 .o9  LO.Z2  

-5 v Zo IL.55 -8*50 
- 5  u 12 o , 7 1  5.2.o 

o V 0 19.00 22. ,20  
o v ~ 3~ ,77  - 3 3 . 5 6  

- o  u Z I~,ZL - I ~ . 6 6  
& U `` ~2 . .9o  6~ .do  

- 0  V 6 >L ,33  -~Z .56  
o U 0 Io .21  - I ~ . 0 6  

- o  0 b 37 .~Z  ~3 .2o  
b 0 o L7 .5o  - 17 ,9 ` `  

- o  u 8 1 0 , 3 v  - 15 .70  
b ~ LO ZI,70 19.oZ 

- o  U 11 18 .0 ` `  1~ .6~  
b U i`` Z3 .~  26 .22  
b v 10 ~ ,55  -v.8~ 

- b  v Lo 6 ,5~  3 .  LV 
o u • u  22 .~7  -Z ` ` . 02  

- o  u 18  u .~  - 0 . 90  
- o  u 2.o 6 ,~9  - 3 ,50  

7 u ~ 26 .33  ~5 .26  

- u Z ~*0 - 2 .Zo  
7 u ~ LZ .8L  L3 .1o  

- 7  u `` v . v  - Z . o Z  
7 u 8 Z~ .87  - 3J .1~  

- 7  u Lu 8 .7 ` `  7 . 3Z  
7 v IU  31.U6 3~.00 

u i Z  13.91 -18.16 
v L~ 3 ,53  - 8 . 32 .  

- 7  U 1~ 6 .2b  - L . 8o  
- 7  U Lb L l . b 9  L O . 6 8  

8 v 0 18 .76  Zo ,U6  
8 0 2 u * ~  - Z , 1 6  
8 u 6 U*U -9 .7Z  
8 U b 7 .57  Z3 .9~  

- 8  V 1 0  IU .68  l u , 8J  
U I I zg .0b  - -30 .8` `  
u L Z 9 ~ , 5 5 - 1 v 3 . 6 0  
u 1 ~ >o .  uo - b 3 . 7 ~  
u L 6 5U*8Z )6 *92 .  
U L b 5U .69  57 *32  

1 b 69 *0 ` `  - 53 *52  
U X 1 ~0 .08  -~4 .5Z  
u 1 8 9.56 LU.~6 

L 9 ~ .0  - u * l b  
u 1LO 30 .70  ~0 ,7 ` `  
¢ I 11 18 ,05  3U.Z2. 
u 1 IZ 3 7 . 9 L  - 3 9 . 7 Z  

a I 13 5 6 . 7 5 - 5 7 . 5 o  
J 1 I '* ,?.J.33 ZZ.5O 
J L 15 19 ,81  2~.6o 
J I io  17.36 - l b . o d  
J I 17 7 .1J  - 5 . 26  
,~ I 18 b,O -5 .98  
J 1 2J 17 .23  17 .~  
• ~ I 21 I0*~3 15*16 
a I 22 22 .17  - 21 .~6  
a I 23 11 ,53  - 9 . 06  
• ) I 26 ` ` , 26  2*Z~) 

I ; . 5  8 .~ ` `  7,64.  
j 72 .1o  65 .O6  

-1  1 i 91 , , : 7  -~3 .u ` `  
• i t 103 .75  90.32 

-1 L 2 57 ,76  - b l . ob  
• L Z 65 .32  - 6~ *  7~. 
1 L 3 79  . ` ` 9  - 7 f i . 38  

-I I ~o8  . . . . . . .  5 .  6u .70  - ob ,bO  
1 L ~ ` `T .a l  60 *28  

-1  1 5 51.2¢~ 5 0 . U 8  
1 1 ~ 30 .0 ` `  37 ,5o  
1 L 0 J . a  Z.7~.  

-1  1 b b:~*bb 01 ,18  
- i  t 7 5~ ,71  - o t . ~ 6  

L I 7 1 9 . 0 2  Z , . ` ` 6  
i 1 o 35 ,21  - 3o ,02  

- I  I 8 37 . , 8 -62 .7 ,  
9 63 ,bb  - 07 ,u6  

-1  1 ~ 2 ~ . 6 o  27 .94  
i I l a  Z3*b~, Zb ,b8  

-L  I i a  Z2.9:1 15 ,90  
1 L 11 39 .17  ` ` 2 . 62  

-L I 11 7 ,95  9 . 0 6  
-1  1 i Z  22 *25  26 .66  

1 I 12 ~2 .37 -6~ .6o  
- L  1 ~3 35*ZZ  -~7 ,96  

I I 13 26 ,8o  - 28 .08  
- 1  I 16 29 ,23 -3~ , . k .~ "  

X I 14" 15*63 16.b0 
I 15 6 . ` `9  -•.~`` 

- i  l 15 13 .55  L ' , .  L2 
• I I b  7 .7Z  7 . 4 o  

-1  I 10 1 8 . o 7  19.2~.  

- 17 2`` .  19 -Z3 .12  
1 1 iU 26*bb *Zb*b2 

- 1  1 1~ 1 3 . 1 o  - 1 2 , 9 ' ~  
• I 19 ZZ .~b  - $ z . ~ , b  

- 1  I i 9  d . 0  Z .L~  
1 I ~ 26,V.b / 1 , 38  

-~  ~. 6 . 9 5  0*96 
1 I ZL 12 .69  21 .80  

- t  I 21 8 ,5~  B*SZ 
L I 22 9 *11  - beb6  
1 I 23 6 . ` ` ~  6.60 

--I 1 23 1 / .05  -15.72 
-1 I 26 12*09 - L Z * l ~  

L L 15 5.21 - b . b 8  
- L  1 25 9 ,oh  f i . 7u  

~ 1 ~ 53 "53  69 .72  
57 .80  Sa*Sb 

-2  1 1 O Z * I o  - 6 1 . 9 2  
-Z  1 2 &J*o  / - 39.3~e 

2 L Z 56 ,~7  - 67 ,3o  
Z 1 3 32 .99  - Z~ .  ~l~ 

-Z  L 3 38 .51  38 .7o  
2 L '~ 8 , 88  7 .60  

• Z L • 16 ,95  2 ` ` , 5o  
-~  1 b 36 ,6J  - $Z *b8  

5 3J *  J`` - 2 b . & &  
- 2  : o 22 . . / 7  Z , . 3a  

b L~** L2. 17.58 
2. L t 71 .77  7~ ,76  

-2. L 7 bZ ,  b`` - 55 .36  
-Z  1 8 ~8 .22  - 51 .12  

2. L ~ 76 ,75  - 73 .b  ~- 
2. L 9 ~ S , 9 8  - ~ b , 9 8  

- 2  L 9 42 .6 ` `  ` ` 6 . 78  
Z 1 I J  62.,2.5 61 ,92  

- 2  L I J  2.b* 2.9 2.8*92 

- 2  ~ 11 3~,* ~ J - 3 0 . 9 0  
I i  21 .~  22 .68  

- 2  1 LZ 19 .95 -20 .90  
2 I I Z  13 ,39 -12 .36  
Z I 13  9 . 2 6  1U .2~  

-Z  I 13  1U.09 l O .  gU 
- 2  i 1'* 11 ,18 -13 ,6o  

2 I 16 1 5 , o 3 - 1 7 . 8 0  
2 I I b  3 U .  65 - '~U.~,8 

- 2  I 15 17 ,63  18 ,7U  
2 I 10 ~ I *  ~`̀  ``1.3~ 
2 I 1 7  29 ,68  29 ,76  

I 18 ~U*b5 -21 ,18  
- 2  I 18 7 . 7 9  - 7 .  Zb 

- 19 7.91 O.~U  
Z I 2 u  u .u  - 1 . 8 0  

- 2  1 ZU U.U  b *db  

21 lb*t~O 8 ,30  
Z I ZZ b .~  l . u v  

- 2  1 22 U.u - 1 . ~ 2  
- 2  I 2~ 5 ,89  - 5 , 38  

2 I 23 11 .26  11 .56  

Z`` 1~,, 77 - 15 .56  
I 25  11 . , 8 - lO .Z  ~, 

- 25 1U .$3  8 ,  t~U 
3 i u 33 .10  30.~e2 
3 1 1 1 ~ . 1 ~  1 4 .  UU 

- 3  1 i ' *b*  76 -~ ,5 ,96  
-3 I Z 69.93 - 5u .38  

I 2 1 l * ' ~a  - 0 , 26  
i 3 5~ .10  ~7 *~U  

- 3  1 3 f i 3 . 3 3  5 3 . Z a  
- 3  1 `` 2U ,~  29 ,92  
- 3  1 5 31 ,08  - 33 ,10  

3 i ~ 4b .69  - 3 5 .  o 0  
3 1 0 b~ t  ~4~ 59*56 

- 3  1 0 3U ,87  - 29 .98  
1 7 b~ ,29  ~6.8~* 

- 3  1 7 1 5 .  b3 - 1~.. 8~ 
3 1 t~ 3 6 . 3 1  -Z9 .3~  

- 3  i 8 11.~I  -13.Uu 
3 L 9 ZU*b2  -21 .0~  

*~  1 9 10.52 18.12 
3 • IU  b * b  -), Z~, 

- 3  I I v  3,~. ,~9 3~,. uO 
3 t 11 1 2 . 7 9 - l ~ o Z 2  

- 3  t i i  29 .76 -3u *32  
-~. I 12 Z` ` . bu -28 .16  

: I 12 3u * ' 3  27 -3~  
i ~  33 .49  3 1 . ~  

- 3  I 13  10 .96  1o .22  
- 3  I 16  16 .27  16.96 

3 I 1~ 4 6 . 9 ~  - 66 *~0  
- 3  I 15 O.b  -3 ,uZ  

3 I i f i  2O.  SU-27 .58  
-~  ~. l o  O*b  - 1 . 9 b  

3 1 1o 1 3 . 1 0  I O .  9tt  
-3 1 17  b*U - 2.I+6 

i 17 30 *86  37 ,16  
1 18 U*U - 2 . 4~  

- 3  I 18  24 .~ ,7 -23 ,66  
} i 1 9  6 . 3 2  8 .3~  

- 3  I 19 6 . 4 6  ~ ,30  
3 I ZO U*U -2 .62  
3 I 21 1 6 . U 5  - 14 .08  

- 3  1 g l  20 .67 -10 .50  
3 I 21 21*16 17*90 
1 I 23  23 .84  21 .98  

- 2"* b * O  U.90  
I 2~ 1 1 . ~  - 1 1 . ~ 8  

- ~  I 25  5 .58  - l * ob  
3 I Zb 12 .~ ;8 - l u .  bu 
6 1 U 9 *20  - 9 . 30  

- 6  1 1 b*G -3 ,02  

-~  • 2 20 ,77  - 25 .14  
~e 1 3 76 .3Z  69 .~8  

-~  1 .~ 36*4Z  33 *9U  
4 L ~ ~0 .42  - 03 *38  

- 6  1 ~ ~3 .97  ) 2 . od  
- 4  I 5 37 .62  - 3o *vZ  

-~  1 o 20 ,5>  -Zb ,  Sd 
6 1 0 Zu ,Su  17 .60  

I 7 1 7 . ~ 1  L5,50 
- 9  1 7 3 1 . 8 7  ~ 1 . 6 8  

6 1 e ~.89 - b . 8~  
- 6  1 ~ ~ .07  8 .0 ,  
- 6  1 9 8 .~9  - 8 *9J  
- 6  I l u  u ,u  -~ .uv  
- ` `  i I t  ZZ*58  -Z l . ~o  

- 6  t 1~ Z 3 . 5 0  ~ 2 * 7 0  
`` I 1~ 1 5 , ~ 9  - 11 .b~  

-` `  1 16 1~ .25  1 3 .7o  

- 6  • i b  10 .~7  - i o , v~  
- 4  t l b  1J .27  - g , 3L  

`̀  t I b  17.59 l~ .~O 

6 I 17 9*~ I  - ~ * t d  

- 6  1 • o  7 ,9~  7 ,~a  
-6 I 1~ I Z . Z ,  I a .92  
- ~  I Zu b .uu  0.ga 

. 6 I 21 I b .o~  13*Dd  
-6  1 Z3 ~ ,u  - l . oo  

6 L 2 3  ~ ,03  d . ` `~  

b 1 0 65 ,91  - 63 ,22  
5 1 L 25 .50  -Z~ .3O  

1 Z7 .~4  21 . ` ` 2  
- 5  t 2 9 .Z2  9 .18  

- 5  L 3 ~*U Z. b8 
b 1 6 1 7 * ~ 8  - L d .  l Z  

" 5  1 `` L~t~b Ib *To  
5 I 5 ~ * 1 3  - 2 *68  

- 5  1 5 2U .gU  -Zo ,Ub  
fi 1 b 7.30 -1 .38  

-5 1 o 20 .3~  - 2~ .58  
5 1 7 2~ ,60  -Z2 .2~  

- 5  1 8 12.62 ~2.~6 
-5 1 ~ 1~ .09  -t@.bU 
- 5  1 IV  5 ,~7  - o * 1 ~  

5 I 11 9 ,2o  - 1~ ,2~  
- f i  i IL  ~ .00  o .o~  

b t 11 Z5 .3o  ~ l .  tV 
- ~  I t2 7* IV  - 7 . 9J  

5 I 1~ 17 *02  / u . 16  
:~ 113 i ~ . ~ 6  9 . o o  

16 0 . 0 5  6 . ` ` 8  
5 I 15 I i . 0 9  1 ~ . 3 ` `  

- b  I 15 / Z , b3  -LV.Z~ 
fi I Io  2u ,28  - 18 ,28  

-5 i 16 11.~5 -u*7~ 
-~ I 17 11.29 e * b a  

5 l 1~ ZS.  T I  Z3 .~  
- 5  1 i d  ~*O 2 .b6  

b i 19 ZS .vL  26 .38  
-5 I 19 7 .57  - 5 ,  IZ  

5 I Zo 6 ,33  - 15 ,86  
- 5  I 20 b*O -Z *3g  

I 21 5 ,51  - b . 9 ` `  
- 8  I 11 b .o  Z . ~ b  
- 5  I 2Z U*U - l * u d  

0 1 V 11 .~1  - 12 . }2  
0 1 1 23 .75  -~6 .~Z  

-b  i I ¢U .1~  27 .71  
o I 2 1 ~ * 0 1  13 ,50  

- b  I 2 ~ 5 . h ~  ~ o * 3 b  
-O I 3 u .u  - 3 .~Z  
-O l ~ 1 8 . o ~  -19.~U 

o I ~ 1 8 . 9 ~  ~ u * l b  
-b  1 ~ 12*3Z  11.00 

o 1 b 2 ` ` .Zo  -ZS .  Tb 
- o  1 o o . 5 9  -U .52  

O 1 7 Z o * 6 b  - 31 .b8  

b 1 b Z 3 . ~ Z  Z 3 . b o  

O L ~ Z9 . l b  3 1 . 0 8  
--0 ~ 9 14 *15  - 12 ,bL  
0 I 1J i 5 . o 5  - I ` ` . 5 6  

- b  L l o  l o .~L  * t b , 2v  

-b i I I  12.13 9 .Z~  
o 1 iZ  1.97 1.o2 

- o  I 12 IZoZa  11 .2~  

b 1 i`` Ib .17 ~ 9 . 3 o  
- o  I 1`` J , 5~  2 , vZ  

I 15 25 ,27  2o ,Zo  
I 15 5.94 o .Ub  

o I 1o ~ l . b ~  -2b.bO 

b I 17 15.7~ - I o . o o  

7 • o l t . JZ  - i x . ~ . .  
7 1 • v . a  ` ` .Or  

- r  1 1 Ll.``o o.5o 
7 1 Z ` ` . I t  - 7 .~  

-7 £ 3 1 ~ . 7 6  - I b . g v  

- 7  ~ 6 U ,~a  -~ ,~b  

- 7  1 b J ` ` . l J  Z b . ~ o  

- 7  1 b t~.~u 13.b~ 
7 l 7 l J , o2  - I I . ~ o  

- 7  l 7 a * J  1 . b 0  
7 1 b 15.3`` • o . ~  

- 7  L 9 6.1o -o .~6  
7 I 1~ 3 . U Z  ` ` . Z 6  

- 7  ,1 • a  ~ .a~  -7 , ` ` ` `  

- 7  I 11 1¢ *00  •1 .~Z  

7 1 1~ 17 .16  -Zb .5~  
-?  1 13 9 , J ,  - b ,~  
-7  I I ~  ~ .e~  -o .9 ` `  
- 7  1 15 3 ,97  1.``~ 

d • a ~ , i ~  u . , o  
6 1 I 12.~` `  L I * ` `~  

-d  1 t J .~  - t . 1 o  
8 t 2 I Z . 6 o  - I ~ . 5 o  

3 1~.~0 - 1 6 . o ,  
-8 1 ~ b .21  -o .~b  

i `̀  I 0 .17  10. I~ 
- d  1 6 u .3~  - Lv .5~  

-=  1 ~ 7 .2~  o . . 2  
- d  1 o ~ . JZ  O .1~  
-u  L 7 5 .u7  -~ .u ` `  

Z J 19 ,20  2~ ,u ` `  
a 2 t 09.9~ *o~ , ` ` u  
J 2 ~ ~6* ` `7  29 *~0  
a Z `` 6 . 9Z  7 . 3 2  
J Z b 1 3 , 7 9  1 5 , ~ 8  
J 2 ~ 11 *19  • t *2` `  
J Z 7 ~9 ,o l  - ` ` 5 . 76  
J Z 8 b . 9 o  - 6 . 2~  
3 2 9 6d .7~  55 .06  

a Z 11 2 ` ` . 19  - 27 .58  
a 2 13 6. ` `U ~ .~b  
a Z 1`` o . ~  - 3 . 18  
a 2 15 Zb*~5  2 ~ . 7 ~  
J Z 1o o ,U /  5 *82  
a Z 17 28 .~  - 27 .~U  
J 2 l a  3 .97  - i . 3 ` `  
a Z 19 23 .o j  Z l *~b  
a 2 ~a a .~  v . 18  
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T a b l e  3 (suite) 

HKL Fo Fc HKL Fo Fc HKL Fo Fc HKL Fo Fc HKL Fo Fc HKL Fo Fc 
: 21 b.U - 3 . 1 0  

22 • . 9 o  3 . 5 6  
U 2 23 7 . 1 8  - % 8 6  

2 2 "  b. t )  - 1 . 5 5  
u 2 25 11.38 12 .91  
1 2 U 28.22 2 • . 3 0  
1 2 1 23.U8 - 2 1 . 8 6  

-1 Z 1 9U.37 82.72 
2 Z 4 . 8 4  - 1 . 7 8  

- 2 2 • l . q O  37.12 
-I : : 2 2 . ~ - 2 2 . , 2  

b6 .78  - 6 5 . 5 8  
1 2 • • . { ) 9  - 3 . 1 U  

-1 2 • IU.C9 11.2& 
2 5 5 5 . 8 3  5 7 . 9 ~  

- 2 b 21 .52  25 .86  
1 Z b 0 . 1 8  9.U2 

: I  ~ 6 1 2 . 5 1 - 1 1 . 1 5  
t 1L. SU 12 .88  

2 7 oo.  15 -7U.V~ 
2 8 11.75 - 1 3 . 5 U  

- l  2 8 3.7"~ - u . u b  
1 2 9 3g .g8  • 5 * L •  

- l  2 l u  O.G - 1 . 3 u  
1 ~ l L  2 2 * *  25-22 

iZ  13.19 11.76 
--l  2 IZ 7 . 2 "  - b tU6  

1 2 13 3 1 . 8 b - 3 1 . 6 2  
- I  2 l J  2 • . ~ H , - 2 o . 3 5  

11 5 . b l  - 3 . 3 2  
-1 2 1 •  L7.g8 19 ,66  

1 2 15 • 3 . 2 5  11 .12  
-1 2 15 8.115 - 7 . 9 •  

I Z 10 U*~ 1.b2 
- i  2 16 12.11 11.72 

1 2 17 26.U8 - 2 5 . Z 0  
- I  2 17 11 .21  12.6~ 

1 Z 18 7.78  10 .31  
-1 d 18 5.5~ - 5 . 2 o  

1 2 19 6.9b -1.62 
- i  2 19 1 9 . ~  - 1 8 * 2 U  

1 2 2u U.~ O. 9Z 
- I  ~ 2u U.~ 2 .78  

21 21 .55  2 . ° °  
-1 2 21 17.73 1 , . 8 5  
12222 9 .57  - 0 . 7 ~  

• 22 t , . b  I .UO 
2 23 15.11 - I ~ . 7 8  

- Z 23  • . 73  -~ .70  
1 Z 25 11.51 1 1 . , 0  

- 25 3 .45  - ? . 3 2  
2 2 u lO.3d  -LU.02  
2 2 1 ~6*bZ 32 .74  

-Z Z 1 5 .62  3 .8u  
2 Z 2 1 3 . 4 3  l u .  98 

-2 2 2 2 2 . ( , 9  - 1 9 . 8 0  
Z 2 3 72.8b - 0 1 . 7 2  

-~ 2 3 ~ . ~  -39.98 
• 17.  - 1 5 . 3 £  

-2  • 29 .17  28. gu 
_: : ; , 5 . 9 5  7 o . 3 .  

7 , . 3 5  76,0U 
~ : , 7 9  . 9 8  

25 .85  2 4 . 2 •  
2 2 7 3 . 5 8  -U.  3U 

-Z 2 7 32 .07  - 3 3 . 0 •  
2 2 U 8.91 8.&6 

-2  2 8 • . 6 3  3.5U 
2 2 9 12.12 - 1 3 . 5 8  
2 2 IU U*~ 0 .20  

-2  2 10 b . O  • . o 0  
2 2 11 3 • . 7 •  37 .85  

-2  2 11 21.7U 2 • . 7 0  
2 2 L2 0 . 0  2 , 5 0  

-~ ~ ,2 ~., -3.12 
13 • 3 . 5 4  - 1 1 . 1 8  

: : 1 1  • . g l  2 . 00  
- 11 11 .98  - 1 0 . 9 ~  

: 2 1 5  2 2 . 2 •  21 .32  
- 15  28 . . ~ *  29 . • ,  

2 2 l o  6 . 7 7  3 . 1 6  

-2 2 16 O,U - 1 . 5 0  
2 2 11 I U , / 8  l O .  b b  

-2  2 17 ~.U - 3 * 3 2  
2 Z Ld g .21 -LZ .20  

-2  2 18 12.$5 13. L0 
2 2 19 13.52 - 1 3 . 2 o  

-Z 2 le  1 • . 0 3  - 1 3 . U o  
2 2 20 14.39 -15 .3 •  

-22 ~ ;  • .3 ,  o.9, 
Z I * U ,  19. U• 

-2  2 2L 1 3 . • 1  1 1 . 8 ~  
-Z 2 -;2 U.U - u . 5 2  

Z 2 23 l b .  ZL - L Z . • 6  
-2 2 23 13.83 - 1 2 . 2 8  

2 2 •  ~ , 0  0 * 3 8  
- 2 2e 3 .u2 2 .2b  

3 ~: 0 I Z , u l  - 8 . • J  
3 2 1 6 2 . 2 /  57.7~ 

-3  2 l 2 5 . b •  - Z 2 . 9 •  
3 2 2 3 .79  2*00 

-3  2 Z 8 .78  8 .1o  
3 2 3 5u.~6 -.42. q~ 

-3  2 3 3 .5o  - 3 . • •  
3 Z • 8.23  - • . 8 •  
3 Z 5 28 .96  23.6Z 

- 3  2 5 37.2g 35 .6J  
3 2 6 8.60 - 5 . 5 ,  

-3  2 b g,9L - 7 .  L~ 
3~ 2 1 23*bU 2~.8U 

- ~. 7 3• .3&  -35 ,  3b 
- 3  Z ~ g*&2 1U.31 

3 2 9 • 3 . 3 7  - ~ .  72 
-3  2 9 3 U . 2 6  3 0 . 8 d  

3 2 lu  5,~)b -~.SJ 
3 2 11 • 8 .  L~ 6 8 . 3 o  

-~ Z 12 U.U ~*Lu 
3 2 13 Z3.,~'* -2V*U.  

--t. 2 L3 13 .81  - L 3 .  Lo 
3 2 l •  • . 3 8  - 0 . , ~  

-3  2 l •  b.bZ b.22 

-3  2 15 19.17 1 9 . b •  
3 2 1o 9 . L l  - l ~ . 7 Z  

-3  2 Lb ~*.65 -1.gd 
3 2 I T Z6.12 2~.•-"  
3 2 l~ u .u  L.LZ 

- 3  2 L8 5 . 6 9  - o .  ~ ,  
3 Z I g  , ' ~ . 9 8 - Z o . 6 8  

- 3  2 19 9.65 b.2d 
3 ,~ ZO 5.05  - L . 5 ~  
3 2 gL 2 u . 5 ,  17.5,* 

-3  Z 21 b.56  3.7'~ 
-3 2 2 2  ~.0  ~ . .  
-3  Z 23 5.b? - 5 . 2 2  

• 2 l 5 1 . / 0  ~ 9 . • 6  
- •  Z L •9 *86  - • b *  88 

• 2 2 23,63 -ZL.16 
- •  2 2 9 .95  9 . 5 •  

• ZZ : • * 9g  - 2 , 2 b  
" ,  ZS.Zb Z0.98 
• 2 • &*•2 - 7 * 7 8  
• 2 5 25.91 - Z • . b •  
• Z 6 6 .71  - • . O d  

2 1 5 2 . 8 8  • b . 8 •  
-~  2 7 Z2*l)b -2 L. 55 

• Z 8 5 . 3 9  Z.TO 
- •  2 8 9 . 3 /  1.28  
- •  2 9 39*28 •U,U2 

• 2 10 O.U • . T u  
- •  2 LU U*U - , ) .88  

• 2 1L 23.U8 L / . L ; I  
- •  2 IL  16*78 - 1 5 . 1 2  

• 2 12 0.53  • . 3 •  
-4  2 1 ̀ ) u.O - 0 . 5 6  
- 4  2 13 ~ .19  3 . 5 0  

• 2 L•  L0 .18  "-SOS• 

15 • • . 1 0  - 3 2 . g 0  
- •  2 15 9 . S ;  9 . 5 •  

• 2 l b  18.51 - 16 .U6  
- •  2 l& U*O - 2 . 5 2  

- •  Z 11 1 • . 7 2  - 1 1 . 1 2  
• Z 18 0 . ~  - 3 . 6 8  

19 1 8 o 1 2  - 1 1 . o 0  
- ,  2 19 12.57 1 ~ . 0 8  
- •  2 20 0 .0  1 .31  

• 2 21 ~ . ~  - • . 3 u  
I ~  2 2 i  4 "4~  0 "58  
- ~ : 2 2 7 . 1 8 , . 2 2  

0 11.7~ - 1 5 . 8 ,  

-I : I 5 . ,  -2.7+ 
17.11 - 1 9 . 1 u  

-5 2 2 17.15 - 1 5 . 2 2  
5 2 ~ ~*87 • . l O  
5 2 3 22.2B 2 i . 5 6  

- 5  2 3 , 2 . 5 1  39.3~ 
--5 2 • • *~9  --3058 

5 2 5 37.39 - 3 6 . 3 2  
-5 2 5 ~1.13 - 2 0 . • 8  

5 2 b O*U - • . 2 U  
5 2 I 33.71  33.30 

8 3 . 9 •  - ~ . 0 ,  
5 2 1o 0 . ~  -2 .7U 

-5 2 1~ J,O 2.2U 
5 2 11 1 9 , 9 8  - 2 0 . • 6  

-5 2 11 20 .11  - L 8 . • Z  
5 2 12 22 .53  - 2 2 . ~ •  

-5 2 12 o.31  • . 7 8  
5 2 13 20.U3 22.U~ 

- 5  2 13 23.19 ~1 .78  
5 2 11 ~.O - 1 . 3 ~  

--5 2 1 •  b.95 --•*02 
5 ~ 15 LS.UU - 2 5 * 8 8  
5 2 16 ~*0 3 . • •  

- 5  2 16 • . 9 •  -o.7u 
5 2 17 1 3 . , 7  l~.bO 

-5 2 17 ~.d -1082 
5 Z 1~ J.U -3 .2U 

- 5  2 18 , . J 1  Z , 7 •  
- 5  2 19 b.92 6 .71  

6 2 b 6 . • 9  b .88 
6 2 1 16.g1 - 1 7 . 8 2  

6 Z 2 6 . 1 5  - 7 . 7 ~  
b 2 ~ 31.7b 31,3b 

-b 2 • 15.39 l • . b •  
b 2 , 3 . 7 5  - 1 . 1 1  
b 2 5 2 • . ~ 3  - 2 6 . U •  

-6 2 5 21.52 - 2 ~ . 5 6  
-6 2 6 0 . 0  0 .12  

b 2 6 J .~  1.9b 
0 Z 7 0 . o  2.22  

-b 2 7 11.53 15.52 
-b 2 ~ UtD -~.~O 

b 2 9 9 .72  11*62 
-b 2 9 b . ~  - 0 . 1 2  

b 2 13 O.O u ,72  
-b 2 ku Oed - 0 . 9 2  

6 2 11 28 .19  - 2 9 . U •  
: 1 1  • . 7 8  -b .Sb  

12 O*O -O .L2  
b 2 13 2 3 . 3 3  2 5 . 6 0  

-b 2 13 9 . 3 1  8 .51  
6 2 11 O*O - 0 . 7 2  

-6 2 11 O.u - ~ . 7 6  
b 2 15 8.05  - 1 u . 5 8  

-b 2 15 8 .19  - b . 8 8  
-b 2 16 O.g 0 .38  

1 2 ~ 0 .0  3.3;3 
L 21 .95  - 22 .4U  

- ; : 1 1 • . 5 2 1 6 . 7 U  
1 2 3 16.17 15 .96  

-7  2 3 b.15  - 5 . • 8  
~ : • L . S b  2 . 5 4  

- 5 10.19 - 1 0 . 1 2  
7 2 6 g .~  • . 98  
7 2 7 17.98 - 2 1 . 7 1  

- ; : 7 1 6 . 6 3 1 5 . 2 2  
3*98 - 5 . Z •  

-7 2 g.U - 0 . 3 8  

2 9 1 5 . 3 ,  20 .11  
- 9 11 .29  -12 .U0  
-7 2 11 5 .72  2 .75  

b 3 1 17.26 - 2 0 . 2 •  
3 2 19.g9 - 2 0 . 4 4  
3 3 2 3 . 0 5  22.7U 

O 3 • 3 5 . 0 3  36.5U 
o 3 5 17.21 - 1 8 . 8 U  
U 3 0 2%17  - 2 0 . • 2  

3 7 10.93 i X . b •  
0 3 8 8 .9o  1 U . 2 ,  
0 3 10 8 .24  12.12 

~ l i  1 3 . ~ 7 - 1 1 . 1 8  
0 3 12 3 • . 7 8 - 3 7 . 2 8  
O 3 13 9 .28  1U. 36 
0 3 11 8 . 5 2  1 2 . • •  
0 .~ 15 9.01 - 9 . 8 6  
0 3 16 3 .61  - 3 . 0 8  
U 3 18 9 .77  - 7 .  U2 
0 3 20 15.23 13 .00  
o 3 21 9 .51 - 1 0 . 5 2  

1 2 6 . 3 5  - 2 1 . 3 ,  
-1 3 I 6 . 1 b  5 . 8 •  

3 2 3 3 . • 3  - 3 5 . 9 ~  
- 3 2 0 .11  - • tO8  

1 3 3 18 .40  20 .70  
-1 3 3 3 .81  -2.UU 

1 ~ • 23 .19  21 .76  
- • 0 .15  - 9 . 1 &  

1 3 5 16.87 - 1 5 . 5 U  
-1 3 5 2u .25  - 2 1 . 1 0  

1 3 • 3.81 - 3 . 8 6  
- I  33 6 2 3 . . 2  25 .32  

7 g.O O. l o  
-1 3 7 15.59 18.32 
-11 1 8 28 .58  -28 .2U  

19.U8 - 2 3 . 7 2  
1 3 9 21 .53  23 .94  

-1 3 9 I U . • 5  - 1 1 . 1 2  
-1 3 XU 2.U8 8 . 0 ,  

1 3 IU 1 2 . 7 7  18.12  
1 3 1 1  1 5 . ~ ,  - 2V .32  

12 17 .11  - 1 7 . 2 0  
-1 3 12 2 .81  - 1 . 6 2  

3 13 5.7Z 8.12 
- 3 13 10 .56  12 .4~  
-1 3 11 i • . 7 5  - 1 5 . 1 6  

3 15 O.O - 1 . • •  
- 3 15 1 1 . 9 9 - 1 7 . 3 1  

16 5.45  8 ,52  3 
- 3 16 23 .13  2 • * 0 •  

3 17 i 3 . , • - 1 2 . 8 0  
- 3 17  • . 99  1 .9U  

18 9.21 - l u . 1 6  3 
- ~ 18 • . • 3  - ' ~ . 02  

1 1 1 9 1 2 . 7 5  9 .36  
- 19 3 .58  - 3 . 0 6  
: I  ; 2u  O.O - 1 . 5 0  

21 5 . 9 1  - 3 . 3 1  
I ". 3 9 ~  3 . 1 .  

15 .4 •  - 1 7 . 8 6  
1 23 .£8  2 1 . 1 1  

2 3 . / 0  - 2 2 . 5 2  
: I ~ 3O. l l  3,  o0 

11 .30  11 .90  
-~ 1 : 1 8 . 7 5 - 2 0 . 5 2  

6 .0~  - 1 , 9 8  
-2  3 • 1 0 . 1 •  - . 1 1 . 6 •  

2 3 5 L~.TU 1 5 . 1 •  
-2  3 5 13 .70  - 1 3 . 9 •  

2 3 o 21 .8~  18 .12  
-~ 3 6 10*75 1 0 * • 8  

2 3 7 20*87 - 1 9 . 3 0  
7 1 5 . 9 •  15 .86  

- 2  1 8 39 .17  - 3 5 . 5 0  

6 . 7 6  1 1 . 3 4  
-22 : 9 X2.82 - 1 3 . 7 8  
I 1U 11.86 11.92 
-2  3 1O 15.11 17.08  

2 33 11 8 .69  - l o * • b  
- 11 8 . ~ b  8 . 5 2  

3 12 • . 2 5  - 5 . 2 ~  
- 3 12 5 .~b  - 3 . 0 0  

2 3 13 U*U 0 . • ' ~  
-2 3 13 U.u U.•8  

2 3 11 9 .98  --12.26 
-2 3 1• b.u  - ~ . 7 ~  

2 3 15 • .TU 9.Uo 
-2  3 15 7.22 - , . 5 0  

2 3 16 1 • .~2  13 .u2  
-2 3 Ib  0 .  o , . 1 2  

2 3 11 1 • . 3 7  - l b . 8 2  
- 2  3 ).7 * ' . 85  5 . 2 b  

3 18 20*b2  - 1 8 . • ~  
- 3 1 8  1 U* 41'• -9.9b 

2 3 19 11.b~ 11.22 
-2 3 19 6 . 1 7  - 7 . 2 •  

2 3 2U 5 .17  6 . 6 •  
-Z 3 2U 5.~.b b.2Z 

3 3 u 15.~J 1 3 . 8 8  
3 3 1 9 . 6 ' .  - 9 . 3 ~  

- 3  3 1 15.8• 1 ~ . 7 •  
3 3 Z 7 .39 u. le  

-3  3 2 2 5 . 8 •  - 2 5 . , 6  
3 3 u.O -~** • 8  

-3  3 3 11.56 -11*56  
3 3 ~ • 5 . , d  - 3 8 . 3 8  

" I  : • 29 .98  3 0 . 9 •  
5 28 .99  2~,12 

-3  3 ~ 12.35 12.5~* 
3 3 6 22 .6u  1~.95 

-3  3 6 12.97 -15 .8 •  
3 3 7 -)2.25 -kT .  11 

-3  3 7 7.3U - 5 . 9 2  
3 ) 8 ] .8.69 --lO.Sq ~ 

- 3  3 a 17.12 - 2 d .  ZZ 
3 3 9 I Z . U •  12 .38  

-3  3 9 8,71 - 1 2 . 4 •  
3 3 1U 0 .0  - 1 . 3 ~  

-3  3 10 11.32 13 ,8q .  
3 3 11 b .99  Z . • •  

" I  I 11 l o . 6 u  11 .71  
12 15.1o 1~ .98  

-3  3 12 15.15 - 1 5 . • e  
I 1 13 , . 22 -~7 .32  

1• 19 .29  - 1 9 . 2 6  
3 3 15 0 .33  1 ~** 8~ 

16 15.51 11 .18  3 
3 17  0 . ~  - 1 . 1 2  

"I I "  7.•3 -~.2• 
19 3.81 3 .52 

-3  3 19 5.91 - 7 . 8 •  
3 u 2 . u 3  - 1 1 . 2 0  

" ~ 1 2L-u7  Z0.72 
• 7 .75 8.9U 

- •  3 2 5 , 1 b  - 7 . d 2  
• 3 3 13.7U -12 .  • •  

- •  3 3 11.19 -11 .55  
• 3 . 19.81 -18* UZ 

" •  3 • 7075 11*98 
• 3 5 13.23 12 .25  

-~  3 S 13 .28  I 2 * • v  
3 o 18.21 l b . • O  

- •  3 6 10.81 - l b .  Oe 
• ~ ~ 11 .UU - 8 . 7 ,  

- t  8 .19  - 1 1 . 7 0  
4 3 8 6 .71 2 .16  

"& 3 8 9*bb 1 1 . • 0  
• 3 9 8.02 - o . 6 •  

- 4  3 9 d *V  - t . • 8  
3 10  15.51 - l • . • b  

- •  3 IU 0 .0  - 2 . 4 2  
• ) 11 15.87  11 .81)  

- 4  3 I I  9.02 8 .16  
4 3 12 19 .67  1 7 . 9 6  

-: 112 13.1,-1. .22 
13 • . 1 •  - l g .  26  

- :  1 1 3  • . 1 5  - S . , ~  
11 18.32 - 1 5 . 3 1  

- •  3 14 6 .81  8 .50  

• 3 l b  15.37 12,$b 
- •  3 15  5 . b 2  • . 5 0  
• 3 16 5.u6 u.Sd 

"~ 3 16 7 .12 - 5 . 3 5  
- •  3 17 3 .o  - I . I Z  

5 3 0 , . 8 1  - 1 3 . q u  
5 3 1 1 3 . 9 5  I • . 7 u  

-5 3 1 5 . 2 •  - Z . b i  
5 3 Z 21.d5 2 3 . 2 .  

- 5  3 2 6 . q 2  3 . 3 ~  
3 ~ 1 1 . 8 5 - 1 , .  1o 

- 3 3 . b  ~.Su 
5 3 • 13.21 - 1 2 . 6 ,  

- 5  3 , ~.u 2 . 3 5  

5 3 5 7.9~ 6 . u ,  
5 3 6 8.91 - 6 . 8 •  

-5  3 6 l ~ . z l  - 1 2 . 9 u  
5 3 7 7.09 5 .1~ 

5 3 ~ 1 • .82  15.2~ 

5 3 9 1 3 . b ,  - 1 6 . 9 ,  
-5 ~ 9 O,2Z 6 . Z 6  

5 3 10 1 7 . ~  - 2 1 . 9 u  
-5 3 1J b.9~ - 7 . 5 ~  

) 3 l i  11.36 1 ~ . 7 ,  
-5 3 11 q . ~ l  - 5 . 9 ~  

5 3 12 1 2 . 6 ~  1 ~ . 6 ~  
-5 3 12 3.90 -3 .3b 

5 3 13 3.35 . . • b  
-~ 3 Z3 5,7o - 3 . 7 o  
- 5  3 l q  5 . ~ o  , .U~  

6 3 d 1 ~ . 3 5  - 1 5 . 5 •  
b 3 1 b.71 6 . 7 b  

--o 3 1 7 .oa - b . 6 6  
b 3 ~ 31J  2elb 

-~ 3 2 12.55 1 ~ . 5 0  
6 3 3 O.u - 2 . 9 ~  

• "~ 3 3 12.31 13.3o 
b 3 • 8 .19 7 . ~  

"-6 3 • 7 . ~ 2  - 5 . 9 •  
b 3 5 b e t •  - 7 . 7 0  

- 6  3 5 ~ . o  i . 90  
b 3 6 1 3 . 7 7  -15.5~ 

-b 3 6 O*J - u . 6 8  
b 3 ? 9 . 9 ,  9 .e8  

-8 3 7 e ,33  - 7 . 9 b  
b 3 b Ib .93 ~ * 4 v  

-~  3 ~ 6 .11 b . q b  
3 9 • . , 9  5.92  
• 0 12.55 - 1 2 . 8 ,  

O • 1 • . 2 5  - 1 . b 8  
# • Z 16.eb 1 1 . 9 0  

o • • boo - 5 . 2 8  
• 5 g . d  u . , u  

1 • 0 19 .10  - 1 5 . 7 0  
-1 • t 7.>5 7 . I v  

1 • Z qo '7  --1*b~ 
--1 • 2 23.55 21.16 

• 3 O*~ - 2 . 7 0  
• • 7 .58 13.~o 
• 0 b.2b 1 . • •  

: 4 1 5 . 0 5  , . 2 ~  
- • 3 .96 0 . • 8  

Z • 2 1 • . 9 3  - 1 3 , • 2  
-2 • 2 14.28 1 • . ~ •  

2 ~ 3 6 .21  - 5 . 5 2  
2 • • 25 .35  2~ .95  

-2  • • 21 .02  - 1 5 . 8 o  
3 • 0 19.51 16.11 
3 • 1 5 .91  2*88 
3 • Z 2b.87 - 2 2 . 8 8  

- :  • : • . 1 1  - 1 . 1 0  
• 5 . 7 •  3 . 8 b  

3 • 4 7.b1 2 .74  
• • O 3 . 6 5  9 .12  
• • 1 • *52  6 .28  
• • Z 5 .98  --TeUO 
• • • 6 .85  2 .15  

Distances and Configuration in Molecules and lons, Les mol6cules poss6dant un m~me y moyen sont pa- 
1958). rall61es entre elles et d6cal6es de + a ce qui amine le 

brome au voisinage du groupe m 6 d i a n - C H = N - N = C H - .  
Organisation de la structure Nous sommes en pr6sence de deux s6ries de mol6- 

Les Figs. 2 et 3 montrent les projections de la struc- cules non parall~les situ6es en z = 0 et z =½. Les axes 
ture parall~lement 5. [010] et 5. [001]. de ces mol6cules font un angle de 7,10 ° et les plans 

Tableau 4. Equations des plans moyens A x  + By + Cz + D = 0 

A B C D 
Plan d6fini par cycle benz6nique 0,420 0,879 - 0,231 - 1,915 
C(6) C(7) C(8) 0,398 0,885 - 0 , 2 4 2  - 1 , 7 9 9  
C H = N - N = C H  0,435 0,849 - 0,299 - 1,720 

Angle avec 
le plan 

moyen du 
cycle 

1,44 ° 
4,37 
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moyens des cycles correspondant font un angle de 
51,2 ° entre eux. L'empilement, pour une s6rie de 
mol6cules parall~les, est 'hexagonal', c'est-5.-dire, que 
chaque mol6cule est entour6e de six autres, la distance 
entre leurs axes variant de 4 5. 5/~,. 

Tableau 5. Ecarts au plan moyen du cycle 
benzdnique 

Br(1) - 0,045 
N(2) -0,136 
C(3)  -0,045 
C(4) 0,003 
C(5) 0,001 
C(6) - 0,008 
C(7) 0,009 
C(8)  -0,004 
C(9)  -0,002 

L'empilement de ces mol6cules parall~les est tr6s 
compact puisque les distances entre les plans des cycles 
sont de 3,5/k pour les mol6cules se d6duisant par une 
translation + b, et de 3,3 A pour celles se d6duisant 
par une translation + a. Ces distances sont faibles et 
sont 5. comparer 5. celles rencontr6es pour des mol6cules 
5. noyaux condens6s (Kitaigorodskii, 1961). I1 faut 
cependant remarquer que les noyaux ne sont pas 
exactement superpos6s. 

Les principales distances interatomiques intermol6- 
culaires se retrouvent dans le Tableau 6. Nous voyons 
que les contacts entre deux ensembles de mol6cules non 
parall~les font essentiellement intervenir les atomes de 
brome qui sont distants de 3,86/~. Cette valeur est tr6s 
proche du diamStre de van der Waals du brome qui est 
de 3,90 A. 

Conclusion 

La conformation mol6culaire de la p,p'-dibromoben- 
zalazine se rapproche notablement de celle de l'anisal- 
dazine, mais le mode d'empilement n'est pas identique. 
Pour l'anisaldazine les mol6cules sont imbriqu6es de 
telle sorte qu'il existe de nombreux contacts entre 
groupes terminaux et m6dians, et la compacit6 de cet 
empilement ne pr6sente pas de diff6rences notables 

selon les directions envisag6es. Ici, par contre, on peut 
distinguer deux ensembles de mol6cules. A l'int6rieur 
de chaque ensemble, les mol6cules sont parall61es et 
l 'empilement est tr~s compact, alors que les contacts 
entre les mol6cules non parall~les sont moins serr6s et 
beaucoup moins nombreux. 

Tableau 6. Distances interatomiques intermoldculaires 
faisant intervenir Br(1, I) 

Pour la num6rotation des atomes et des mol6cules voir Fig. 2. 
La mol6cule VII se d6duit de la mol6cule I par une translation 
+b. 

Br(1-I)-Br(1, VII) 4,05 .~, 
Br(1-I)-Br(1, V') 3,86 
Br(1-I)-Br(1, IV') 6,24 
Br(1-I)-N(2, III) 4,77 
Br(1-I)-N(2, III') 5,26 
Br(1-I)-N(2, VI') 5,077 

Nous constatons donc que les modes d'empilement 
dans le cristal sont diff6rents suivant que l 'on a affaire 
5. un cristal donnant une phase n6matique 5. la fusion 
ou 5. un cristal donnant un liquide isotrope. L'environ- 
nement d'une mol6cule doit rester semblable au mo- 
ment m~me de la fusion d'ofl l 'obtention de mol6cules 
sensiblement parall~les pour l'anisaldazine et d 'un 
d6sordre 5. grande distance pour la p,p '-dibromoben- 
zalazine. 
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