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Sowoh[ im Ortsraum aIs auch im Impursraum werden die 
fiberlagerten Einelektronendichten kovalent gebundener 
Atome dutch einen Interferenzbeitrag modifiziert. Ursache 
hieffir ist die Phasenkorrelation (Koh/irenz) yon Orbitalen 
der beiden an der Bindung beteiligten Atome. Die Auswir- 
kung dieses ats Interferenz der an den Atomen gestreuten 
de Broglie-Wellen der Elektronen interpretierbaren Beitrags 
auf die Ortsdichten ist verh/iltnism~iBig gering. Der [nterfe- 
renzbeitrag zu den Impulsdichten ist dagegen vonder gleichen 

Gr613enordnung wie der Beitrag der Atome selbst und 
beeinflugt daher auch die eindimensionale Projektion yon 
Q (if), das Comptonprofil J(Pz), sehr stark, l~ber die Fourier- 
Transformierte yon Y (Pz), den reziproken Formfaktor B (R), 
ist es mtglich, die Koh/irenz in Form der Autokorrelation der 
Orbitale direkt zu untersuchen. 

/,Sber die Zerlegung experimentell bestimmter, sphfirisch 
gemittelter Comptonprofile und reziproker Formfaktoren 
einer Serie yon 30 organischen Molekiilen in Bindungsinkre- 
mente ffir ( C - C ) - a - ,  ( C - C ) - n - ,  (C-H) - ,  ( C - O ) - c r - ,  
( C -  O ) -  n- und (O-- H)-Bindungen war es uns mtglich, die 
Interferenzbeitr/ige zu ( C - C ) -  und (C-O)-Bindungen erst- 
reals experimentell direkt zu beobachten. Die Ergebnisse 
unserer Untersuchungen zeigen fiber den Vergleich yon 
( C -  C)- mit ( C -  O)-Bindungen die Ver/inderungen des Inter- 
ferenzbeitrags zu kovalenten Bindungen mit dem interatoma- 
ren Abstand. Der Vergleich zwischen diesen und den aus 
theoretischen Comptonprofilen von Smith u. Whangbo [I] 
berechneten Interferenzbeitr~tgen ermtglichte es uns, die 
Diskrepanzen zwischen theoretischen und experimentellen 
Comptonprofilen n~iher zu untersuchen. 
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Ob bei der Formulierung der Bindungsverh/iltnisse yon 
Schwefeldiimiden die Hetero-Kumulenschreibweise l a ver- 
wendet werden darf oder statt ihrer ausschliel31ich polare 
Grenzstrukturen des Typs I b erlaubt sind, ist umstritten. 
Kfirzlich wurde durch eine nahezu Deckungsgleichheit der 
Elektronen- und Photoelektronenspektren yon 2 und 3 mit 
den Triazinen 5 und 6 geschlossen, dab generell Valenzstruk- 
turen des Typs l a  bei Schwefeldiimiden zu vernachl/issigen 
sind [1 ]. Die von uns durchgeffihrten Einkristallr6ntgenstruk- 
turanalysen der Verbindungen 4 und 7 zeigen jedoch, dab die 
Bindungsverh~ltnisse in fihnlichen Verbindungspaaren merk- 
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bar unterschiedlich sein k6nnen und daher diese Aussage 
nicht zu verallgemeinern ist. 

Die Verbindungen 4 und 7 kristallisieren in der triklinen 
Raumgruppe P 1. 

4: a=16,327,  b=9,099,  c = 7 , 5 4 1 A ,  ~=115,23, 
fi = 104,12, 7 = 102,72~ Z = 4, R = 0,061, 3456 Reflexe. 

7: a=8,622 ,  b=8,874,  c = 7 , 2 7 4 A ,  e=113,32,  
fi = 101,17, 7 -- 81,34~ Z = 2, R --- 0,052, 1893 Reflexe. 
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Der S -N-Abs tand  in 4 hat eine L~mge yon 1,572 ,~. Er 
liegt damit deutlich n~iher bei einem Doppelbindungsabstand 
(1,53A [3]) als der vergleichbare N - N - A b s t a n d  in 7 mit 


