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La structure 61ectronique du borazane BHa-NI-I s est 6tudi6e par la m6thode LCAO-SCF 
clans l'approximation des orbitales gaussiennes. L'4nergie moi6culaire caIcul6e vaut -82,529 
u.a. En utilisan$ une estimation empirique de l'6nergie de corr6lation, on pent pr6dire pour 
l'6nergie de liaison totale une valeur de 69t keal/mole. L'6tude des populations atomiques au 
sens de Mulliken indique une organisation 61ectronique diff4rente de celle 6voqu6e par la 
formule classique B-  ~ N+: l'atome de bore est pratiquement neutre et l'atome d'azote porte 
une charge formelle de -0.822 e. On discute en d6tail la nature des remaniements 61ectroni- 
ques qni accompagnent la formation de la mol6cule, en s'aidant d'un calcul similaire pour la 
mol6cule d'ammoniae. 

Electronic structure of borazane BHa-NH a has been studied by the non-empirical SCF- 
LCAO method, through the use of gaussian orbitats. Total molecular energy has been found 
equal to -82.529 a.u.. Using an empirical estimation of correlation energy, a value of 691 
kcal/mole is predicted for the molecular binding energy. A study of atomic populations accord- 
ing to 1VIULLIKEN has been performed. The electronic structure appears quite different from 
what is assumed in the canonical formula B-  +- N +: boron atom is nearly neutral and nitrogen 
atom bears a negative formal charge of -0,822 e. Electronic rearrangements which follow the 
molecular formation are discussed in detail, using a similar calculation for ammonia. 

Mit Hilfe yon Gaul3funktionen wird in einer nicht-empirischen Rechnung die Struktur von 
Borazan BH,-NK3 studiert. Die gesamte Molekiilenergie ergab sich zu -82,529 a.E. Bei Be- 
nutzung einer empirischen Abschatzung der Korrelationsenergie wird eine molekulare Bin- 
dungsenergie yon 691 keal/Mol vorausgesagt. Die Elektronenverteilmag wird nach MCLL~E~ 
studiert. Die Elektronenstruktur ergibt sich als wesentlieh verschicdcn yon der kanonischen 
Formel B - ~  N+: das Boratom ist annahernd neutral und das Stickstoffatom tragt eine 
formale negative Ladung yon -0,822 e. Die Elektronenumlagerungen, die sich bei Molekfil- 
bildung ergeben, werden im Detail diskutiert, unter Verwendung einer ahnlichen Bcreehnung 
fiir Ammoniak. 

Le borazane B H s - N H  a const i tue F u n  des exemples les plus simples de eompos6 
(diaison de coordinatiom>. Une  conception classique consiste ~ repr6senter la 

l iaison centrale comme B -  ~-N +, en a d m e t t a n t  qne les deux 61ectrons du double t  
de ] ' ammoniac  se par tagen t  6galement  entre  les deux atomes aprSs format ion de 
la liaison. La valeur  61ev6e du m o m e n t  dipolaire, 4,9 D, parai t  de prime abord 
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confirmer une telle description [22]. Dans Ie cadre d 'une 6$ude g6n6rale de la 
liaison de coordination, nous pr6sentons ici les r6sultats d 'un travail  th6orique 
relatif ~ la structure 61ectronique de BH3-NHa. Une description trbs sueeinete de 
la structure 61ectronique de BHa-/qH 3 a 6t6 donn6e ant6rieurement par HOrF- 
~A~r [13]; le caractbre extr6mement simple de la m6thode utilis6e (m6thode de 
~fickel g6n6ralis6e) justifiait une nouvelle 6rude th6orique. 

La m6thode employ6e est oelle du champ self-consistant dans l 'approximation 
des orbitales mol6culaires combinaisons lin6aires d'orbitales atomiques [23]. Les 
fonc$ions de base sent des orbi~ales atomiques ganssiennes au nombre de 9 pour 
les orbitales s du bore et de l 'azote, 3 pour les orbitales s de l'hydrogbne, 3 pour lea 
orbitales px, py, Pz du bore et de l'azote. Ce ohoix constitue un compromis entre 
le degr6 de perfeetionnemen~ du calcul et le temps n6cessaire pour son ex6cution 
sur une caloulatrice 61eotronique: fl a 6t6 guid6 par les mbmes consid6rations que 
dans un calcul ant6rieur [25]. Les exposants des orbitales gaussiennes sent donn6s 
dans le Tab. l :  hens avons conserv6 pour lea atomes d'azote et d'hydroghne les 
valeurs u~ihsdes clans une 6rude de la structure 61eetronique de l 'hydrazine, les 
exposants relatffs ~ I 'atome de bore ont 6t6 d6termlnds de la m4me manibre que 
eeux de l 'a tome d'azote [25]. 

T a b l e a u  1. Exposants des orbitales gaussiennes et dnergies atomiques corres- 
Tondantes (en unit~s atomiques) 

A t o m e  ]~nergie T y p e  E x p o s a n t s  

N(4S) - 54,3535 

B(~P) -24,5217 

H(2S} - 0,4970 

s 7,1927; 59,8376; 204,749; 
887,451; 2 ,6860;  0,7000; 
19,9981; 5909,44; 0,2133. 

p 0,3112; 1,3643; 6,6642. 

s 3,4062; 28,0694; 96,4683; 
419,039; t,3056; 0,3245; 

9,3760; 2788,4~ ; 0,1022. 
p 0,1283; 0,5433;  2,7225. 

s 0,t5'14; 0,88t3; 4,5004. 

Le calcul a 6t6 effectu6 pour la conformation ddcalde et les longueurs de liaison 
suivantes : B - N  = 1,56 •, B - H  = i,19 A, N - H  = 1,012 -~ (longueur de la liaison 
darts l 'ammoniae) [16]; les angles ont 6td suppos6s t6tra~driques. Le groupe de 
symdtrie de la molgcule est alors le gronpe C3v , les orbitales de symgtrie correspon- 
dant  aux fonctions de base utilis6es appartiennent aux repr6sentations irr6duetibles 
A 1 et E et sent donn6es darts le Tab. 2. La structure 61ectronique de l '6tat  fonda- 
mental  est repr6sent6e par:  

(In1) ~ (2al) 2 (3al) ~ (le) 4 (4al) 2 (5al) 2 (2e) ~ . 

Les ealeuls ont 6t6 ex6cut6s en utilisant l 'ensemble de programmes ((Polyatom~) 
6crit au M.I.T. [7] et adapt6 pour la caleulatriee glectronique CDC 3600. Avant  
d'en prgsenter les r6sultats, fl parait  souhaitable de prgciser les limitations de ee 
travail. Dans l 'approximation des orbitales molgculaires off nous nous sommes 
placgs, l 'emploi d 'une base de fonctions atomiques suffisammen~ large nous 
permettra i t  d 'obtenir  une fonction d'onde de Hartree-Fock. D'apr~s les r6sultats 
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obtenus pour  les atomes [t4], on suit que ceci n6cessiterait environ t0  fonctions 
gaussiennes s e t  6 fonctions p pour  les atomes de bore et d 'azote,  5 fonetions s pour  
les atomes d 'hydrog~ne.  I1 serait en outre n~cessaire d ' inclure des fonctions de 
polarisation telles que les fonctions 2p sur les atomes d 'hydrog~ne et 3d sur les 
atomes de bore et d 'azote.  E n  ce suns, ce travail  doi t  gtre eonsid~rg comme seule- 
ment  prdliminaire. 

L'4nergie obtenue pour  la mol6cule B t t a - N t t  s est de - 8 2 , 5 2 9  u.a.. Pa r  com- 
paraison avec l '6nergie des atomes sgpar6s ( -81 ,857  u.a.) on en d~duit une dnergie 
totale de liaison de 0,672 u.a. = 422 kcal/mole, la valeur exp6rimentale 6rant 
inconnue. On suit que eette valeur th6orique est en d6faut  de l '6nergie de corr61a- 
t ion extramol6culaire (c'est s dire de la valeur de l '6nergie de correlation assoei~e 
& la format ion de la mol4cule). Une 6valuation de cette derni~re dolt  permet t re  de 
proposer une valeur thdorique acceptable. En  util isant l 'hypoth~se d 'une  gnergie 
de correlation eonstante pour  des structures iso4lectroniques (voir par  exemple 

Tableau 2. Orbitales de symgtrie~ Tableau 3. Energies 
des orbitales mono- 

A 1 E dlectroniques 

hi + ha + ha hl - �89 (h2 + ha), ha - ha la  1 -15,6823 
h 4 + h  5+h~ h4 1 h h6),h s - h  s - -~ ( a + .2a 1 - 7,5208 
sB x~, yB 3a 1 - ~,28t0 
s~ xzr y~ le - 0,7431 
z~ 4a~ - 0,7273 
z~ 5a~ - 0,5270 

h~, h a, h a orbitales des trois atomes 2e - 0,3978 
d'hydrog~ne li~s s l'atome de bore; h~, hs, h~ 
orbitales des trois atomes d'hydrog~ne li~s 
l'atome d'azote. OZ est l'axe de la molecule. 

[t9]) et les valeurs approch4es correspondantes de 0,715 u.a. pour  l 'hydrazine  [25] 
et  de 0,710 u.a. pour  l '~thane d~lui te  des r6sultats de CLE~E~TI [5], on about i t  
une 6nergie de corr61ation extramol6culaire de 0,430 u.a. pour B H a - N H  a (l'gnergie 
de corr61ation de N 4S 6tunt  prise 6g~le s 0,188 u.a. [3] et celle de B ~P ~ 0,094 u.a., 
eompte tenu de l'effet de ddg~n6rescence [6]). Ceei laisse pr6voir pour l 'gnergie de 
liaison de B H a - N t t  3 une vuleur de 1,102 u.a. = 691 kcal/mole. Ce rgsultat  doit  
gtre eonsidgr6 comme indicatif:  d 'une  par t  les 6nergies de correlation de l 'hydra-  
zine et de l '~thane ne sont  qu'approch6es,  d ' au t re  pa r t  l '6nergie de correlation 
peut  varier 16g~rement pour  diffgrents systgmes iso61ectroniques (0,791 u.u. pour  
l ' a tome d 'a rgon  [4], 0,750 u.a. pour  la mol6cule de fluor [27]). 

Le Tub. 3 donne les 6nergies monoglectroniques des diff6rentes orbitales 
molgculaires. Celles-ci peuvent  6tre dgcrites sch6matiquement  de la manigre 
suivante. Les orbitales i a  I e t  2a 1 sont  des orbitales is des atomes N e t  B, pratique- 
ment  pures (les valeurs correspondantes des 6nergies mono61ectroniques duns les 
atomes N 4S et B 2p grant  - 15 ,629  u.a. et - 7 , 6 9 4  u.a.). L 'orbi tale  3a 1 repr6sente 
essentiellement les gleetrons 2s de l ' a tome d'azote,  avce un faible pourcentage 
d'orbitales s des hydroggnes ligs ~ l 'azote. Les orbitales le et 2e correspondent  
respect ivement  aux liaisons N - I t  et  B - I t  form~es k part i r  des orbitales i0x et py 
de N ou de B e t  des orbitales s des hydroggnes correspondants.  L 'orbi tale  4a 1 dolt  
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4tre consid6r6e comme responsable de la liaison B-N:  c'est une orbitale liante 
form6e d'orbitales 2s du bore et 2pz de l'azote. L'orbitale 5a 1 est une orbitale trbs 
d61ocalis6e, form6e d'orbitales s des hydrog~nes li6s au bore et d'orbitales s e t  Pz 
du bore et de l 'azote. 

L'6tudc des populations atomiques (Tab. 4) an sens de ~ULLIKE~ [21] v a n o u s  
permettre de pr6ciser la distribution 61ectronique ~ l'int6rieur de la mol6cule. On 
remarque imm6diatement que l 'atome de bore est prat iquement neutre et que 
l 'a tome d'azote porte une charge formelle de -0,822.  

Cette situation ne correspond pas litt6ralement ~ l 'organisation de charges 
6voqu6e par la formule classique: 

B -  ~- +N,  

mais reporte des polarit~s de m6me sens sur les deux blocs li~s par l 'interm6diaire 
des atomes B e t  N: 

(H~ B)-  ~- +(NH~). 

Signalons que les r6sultats obtenus par t t o ~ r a ~  en utilisant ]a m4thode de 
tIfickel g5ngralis6e correspondaient ~ une situation extr~mement voisine: les 

Tableau 4. Populations dIectroniques atomiques 

B N H~ Hn 

s 2,916 3,667 t,100 0,631 
px, py 0,879 1,290 
p~ 0,309 1,575 

Total 4,984 7,822 t,100 0,631 

charges formelles eorrespondantes 6taient de -0 ,023  sur l 'a tome de bore, -0 ,509  
sur l 'a tome d'azote, -0 ,136  sur les hydrog~nes lids au bore et +0 ,3 i4  sur ceux 
li6s ~ l 'azote [13]. Certains r6sultats exp6rhnentaux obtenus par Becher relatffs 
aux moments dipolaires de borazanes [l] substitu6s par  des groupes m6thyles 
semblent d'ailleurs indiquer que le moment  de la liaison B - N  devrait  8tre pratique- 
ment  nul; cette confirmation des r6sultats th6oriques a d6j~ 6t6 soulign6e par 
HO~F~A~ [13]. Une analyse plus d6taill4e du Tab. 4 permet  de d6gager les faits 
suivants: en consid6rant que la population de l 'orbitale is  du bore est trbs proche 
de 2, on peut  d6crire l 'a tome de bore dans la mol6cule comme adoptant  la configu- 
ration 2~0, 916 2p ~ 2p ~ 2pz ~ Ceci met  en 6vidence d'une par t  la promotion 
d 'un 61ectron 2s par rapport  s la configuration atomique s~p (fl est probable qu'on 
rencontrerait une situation semblable dans la mol6cule BHa), d 'autre  part  le 
caract~re Hmit6 du transfert 61ectronique de l 'a tome d'azote vers l 'orbitale 2pz du 
bore; confirmation en est d'ailleurs donn6e par la valeur 61ev~e de la population, 
i,575, de l 'orbitale 2pz de l 'a tome d'azote. 

La valeur calcul6e du moment  dipolaire, 6,085 D [polarit6 (BH~)- (NH3)+], 
est sup6rieure ~ la valeur exp6rimentale 4,9 D (obtenue en solution dans le dioxane 
[28]). 1Vials les limitations dans la base d'orbitales utflis6es, en particulier l 'absenee 
de fonctions de polarisation, ne permcttent  pas d 'at t r ibuer  ~ cette valcur th6orique 
une signification tr~s pr6cise. I1 semble toutefois tr~s probable, d'apr~s les autres 
r6sultats obtenus, que la valeur 61ev6e du moment  dipolaire de BHa-INH a ne doive 
pas 6tre attribuge ~ une polarit6 marqu6e de la liaison B-N,  mais s la pr6sence de 
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charges respectivement n@gatives et positives sur les atomes d'hydroggne li@s au 
bore et ~ l'azote. 

Afin de pr@ciser la nature de la liaison de coordination il peut 6tre int6ressant 
d'examiner quel serait d'aprgs ces caiculs le transfert de charge qui r@sulterait de 
l'union d 'un groupe BI t  a s un groupe NH 3. Etant  donn6 qu'avant  liaison ces 
groupes doivent @tre glectriquement neutres on petit d@j~ noter que les prgc@dents 
r6sultats montrent qu'fl se produfl'ait alors un transfert global de charge de 0,285 e 
du groupe NHa au groupe BHa. 

Pour 6tudier plus en dgtail la nature des remaniements 61ectroniques qui 
accompagnent la formation de la moldcule BHa-NH 3 nous avons d6termin@ 
l'aide de la re@me m6thode une fonction d'onde 61ectronique pour la mol6cule 
d'ammoniac. L'@nergie totale ainsi eaicul6e s'61bve s Et = -56 , t12  u.a. aiors que 
l'exp@rienee donne Et = -56,573 u.a. 

On notera que l'gnergie caleulge par KALDOR et StIAVITT [18] en utilisant des 
orbitales de Slater n'est que de -56,099 u.a. et que d'autre part cetle obtenue par 
Jos~I  [17] selon la m6thode des bases atomiques confondues vaut:  -56,084 u.a.. 
L'@nergie d'ionisation obtenue vaut  t0,99 eV; elle est @galement tout & fair com- 
patible avec les dorm6es de l'exp6rience. Enfin ladite fonction d'onde conduit 
un moment dipolaire de 2,09 D un pen supgrieur an moment experimental (t,48 D). 

L'analyse de la population 61eetronique indique l'existence de 7,79 @leetrons 
associ6s ~ l'azote et de 0,736 61cotton associ6 s chaque atome d'hydroggne. 

D'apr~s ces r@sultats, la charge globaie port6e par l 'azote dans Ia moI6cule de 
borazane est sensiblement la m@me que dans l'ammoniae. Par contre les atomes 
d'hydroggne du borazane seraient nettement moins riches en 61ectrons que ceux de 
l'ammoniac. L'6dification de la liaison entrainerait done un transfert trgs net 
d'@lectron depuis les atomes d'hydroggne du groupe NI t  a vers le groupe Bt I  a 
(environ 0,3 e au total). 

I1 nous a paru int6ressant de rapproeher ces rgsultats de ceux que l 'on peut 
obtenir en calculant les charges & partir d'une mdthode d'it@ration tournante [11] 
bas@e sur une m6thode d'approximations successives proposge par ailleurs [8, 9] 
et d@velopp@e de manigre & devenir applicable aux liaisons donneur-accepteur [12]. 
Le tableau ci-aprbs rassemble les valeurs des charges formelles ainsi d@termin@es. 

Charges darts la mol@cule hypoth@tique BI t  3 

qB = A- 0,024 

Charges dans l 'ammoniac 

q• = - 0,26i 

Charges dans le borazane 

qH (prOs du bore) 

qB 
qN 

q~ = -- 0,008. 

qH = -F 0,087. 

= -- 0,022 

= -- 0,680 

= § 0,374 

qa (prOs de l'azote) = § 0,122. 

On retrouve bien dans le borazane la pr@sence d'atomes d'hydrog~ne positifs 
du c5t6 de l'azote et celte d'atomes d'hydrogbne n6gatffs du c5t6 du bore. On note 
aussi l'existence d 'un transfert d'4lectron depuis les atomes d'hydrogbne de 1'am- 
moniac vers le groupe BH a. Le moment 61ectrique dipolaire eorrespondant ~ cette 
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distribution de charges vaut :  6,25 D e~ cette valeur reste en bon accord avee Ies 
donn6es de l'expgrience et avee le rgsultat de notre prgc6dent ealcul. 

Mais les ealculs par  la mgthode d'R6ration tournante font apparaitre un trans- 
fert  de charge entre l 'azote et le bore eux-m~mas qui n 'apparai t  pas dans l 'a fonction 
d'onde du champ self-consistant. Par  aflleurs ]a polarit6 de la mol6cule d 'ammoniae 
serait plus faible si l 'on an croyait les r6sultats de la mSthode d'it6ration tournante 
que si l 'on se reportait  ~ la dire fonction d'onde. Bien entendu la comparaison est 
d61icate car la notion de charge atomique n 'est  pas claire [10] et les grandeurs 
calcul6es dans les deux m6thodes ne sont pas rigoureusement comparables. I1 nous 
parai t  quand m4me instructif de rapprocher les valeurs des transferts 61ectroniques 
calcul6es par  divers proc6d6s pour la liaison N H  de l 'ammoniac. 

~6thode de caleul 

I. Methode des orbitales gaussiennes 
a) ce m6moire 0,265 
b) S~AWTT [t8] 0,24 

I I .  ~dthode des bases atomiques confondues [24] 
a) Fonction de B~ATOZ et ALLAVE~A [2] 0,t9 
b) Fonction de MoCcIA [20] 0,13 

I I I .  M6thode de l 'itgration tournante 0,09. 

valeur du transfert  

I1 serait souhaitable de comparer ces rdsultats assez dispersgs aux donn6es 
exp6rimentales. TAVA_RD [24] a montr6 que les fonctions d'onde de la m6thode des 
bases atomiques confondues fournissent des intensitgs de diffusion en accord avec 
les exp6riences de diffraction mais la pr6cision des mesures reste trop faible pour 
permettre  par exemple de choisir entre les transferts de 0,i9 et 0,i3. 

Le seul procgd6 praticable pour parfaire nos connaissanees dans le domaine de 
la distribution 61ectronique dans une mol6cule telle que BH~-NI-I 8 reste done pour 
l ' instant  la d6termination de meilleuras fonctions d'onde. Nous nous proposons 
d'utiliser proehainement une m6thode de champ self-consistant multieonfigura- 
tionnel [26]. 

Remarquons eependant d~s maintenant  que l 'on obtient les m6mes transferts 
de charge s la fois pour l 'ammoniae et le borazane s partir  de notre fonetion 
d 'onde et par  la m6thode de l 'it6ration tournante si l 'on 61~ve ~ 0,47 l 'exposant de 
l 'exponentielle dans la formule de PAULr~G qui relie dans eette derni~re m6thode 
les poureentages ioniques I aux diff6renees d'6]e ctron6gativit6 A X, I = i - e -~ ~2. 

Un tel exposant parai t  sans doute tr~s excessif mais comme fl semble raison- 
nable de penser que la m6thode du champ auto-coh6rent exag6re les transferts de 
charge il semble vraisemblable que clans un proehe avenir on puisse trouver un 
compromis rapprochant  beaucoup les rgsultats d6rivant des fonetions d'onde de 
eeux bas6s sur la mgthode de l 'it6ration tournante. 

Recherche effectu6e dans le cadre de la R.C.P. n ~ 47 du C.N.R.S. 

Bibliographic 
1. BECking, H. J.: Z. Anorg. u. A1]gem. Chem. 270, 273 (1952). 
2. B~ATOZ, S., and M. ALLAVENA: J. chem. Physics 87, 2138 (1962). 
3. CLemENT1, ]~. : J. chem. Physics 88~ 2248 (t963). 



318 A. VEIL~ARD et  al. : Structure ~lectronique du borazane 

4. - -  J .  chem. Physics 39, 175 (t963). 
5. - -  J.  chem. Physics 45, 2593 (1966). 
6. - - ,  and A. VEILLARD: J .  chem. Physics 44, 3050 (i966). 
7. CZIS~ADXA, I. G., M. C. HARRISON, J .  W. MOSKOWITZ, S. SEUNG, B. T. SUTCLIFFE, and 

M. P. BARNETT: The polyatom system. Technical Note No. 36, Cooperative Computing 
Laboratory, Massachusetts Inst i tute of Technology. 

8. DAVDEL, P., et R. DAUDEL: C.I~. hebd. S~ances Acad. Sci. 222, 738 (1946). 
9. - -  - -  C.R. hebd. S6ances Acad. Sci. 222, 779 (1946). 

10. DAVDEL, R., A. L~VORGUE, and C. VROELAND : J .  chem. Physics 49, 545 (1952). 
11. GALLAIS, F., D. VOIGT et J.  F. LABAI~I~E : J.  Chim. physique 761 (1965). 
12. - - ,  PH. DE LOTH, et J .  F. LABA~RE : J .  Chim. physique 418 (1966). 
13. HOrFMA~, R. : Dans Boron-nitrogen chemistry, p. 78. Washington: American Chemical 

Society 1964. 
i4. HCZ~NAGA, S. : J .  chem. Physics 42, 1293 (1965). 
t5. I I J~A,  T., R. A. B o ~ ,  C. TAVA~D, M. RGVX, and M. CORN~LE: Bull. chem. Soc. 

Japan  88, t557 (1965). 
16. Interatomic distances. London: The Chemical Society 1948. 
17. Josnz, B. : J .  chem. Physics 43, 540 (1965). 
18. K~DO~,  U., and I. SHAVITT: J .  chem. Physics 45, 888 (1966). 
19. LSWDIlV, P. O. : Adv. chem. Physics 2, 207 (1959). 
20. ~[occiA, R.:  J .  chem. Physics 49, 2176 (1964). 
21. MULLn~E~, R. S.: J .  chem. Physics 23, 1833 (1955). 
22. PA~nVG, L. : The nature of the chemical bond, p. t24. Ithaca, N. u  : Cornell University 

Press 1960. 
23. ROOTHAAN, C. C. J . :  Rev. mod. Physics 28, 69 (1951). 
24. TAVAm~, C. : Th~se de Doctorat, Facult6 des Sciences, Paris 1966. 
25. VEILL~D, A. : Theoret. chim. Aeta 5, 413 (1966). 
26. - - ,  et E. CLE~ENTI: Theoret. chim. Acta 7, 133 (1967). 
27. WAHL, A. C. : J .  chem. Physics 41, 2600 (t964). 
28. WEAVER, J .  R., S. G. SHORE, and R. W. P~a~RY: J.  chem. Physics 29, 1 (1958). 

Dr. A. VEILLA~D 
Laboratorie de Chimie 
de l']~cole Normale Sup~rieure 
24, rue Lhomond 
Paris 5~me, France 


