Supplementary Material

Figure S1a. Residual electron density map in the S(1)-N(3)-N(4) plane. For all residual
density maps, the positive (solids red lines) and negative (broken blue lines) contour
starts at + 0.05 ¢ A~ and with the intervals of £ 0.1 ¢ A~. Contours at zero are shown as

black dotted lines.




Figure S1b. Residual electron density map in the O(7)-C(6)-N(5)-N(4) plane.




Figure S2a. Dynamic deformation electron density map in the SI-N3—-N4 plane. For all
dynamic deformation density maps, the positive (solids red lines) and negative (broken
blue lines) contour starts at + 0.05 ¢ A~ and with the intervals of + 0.1 ¢ A~.The

contours at zero are shown as black dotted lines.




Figure S2b. Dynamic deformation electron density map in the O7—C(6)-N5—-N4 plane.




Table S1. Experimental and Theoretical Radial parameters.

Experiment Theory
Atoms
K K’ K K’
S(1) 1.085(3) 0.735(7) 0.990(1) 0.907(10)
0(7) 0.987(1) 0.727(5) 0.985(1) 0.938(12)
NQ3) 0.989(1) 0.832(5) 0.991(1) 0.871(5)
N(4) 0.989(1) 0.832(5) 0.991(1) 0.871(5)
N(5) 0.989(1) 0.832(5) 0.991(1) 0.871(5)
C(Q2) 0.991(1) 0.779(3) 0.997(2) 0.852(4)
C(6) 0.991(1) 0.779(3) 0.997(2) 0.852(4)
H(3A) 1.2 1.2 1.2 1.2
H(3B) 1.2 1.2 1.2 1.2
H(4) 12 1.2 1.2 1.2
H(5) 1.2 1.2 1.2 1.2
H(6) 1.2 1.2 1.2 1.2




Table S2. Multipole population coefficients (Experimental):

atom P, FPoo Py Py Pro
H(l] 5.85( 3) 0.00( 0) | -0.03( 2) 0.01( 2) -0.35( 3)
C)(T} 6.26( 2) 0.00( 0) | -0.03( 1) | -0.01( 1) -0.15( 1)
N(S) 5.38( 2) 0.00( 0) 0.00( 1) 0.07( 1) 0.02( 1)
N(4) | 5.3502) | 0:0000) | 0.03(1) | 0.0401) | 0.13(1)
NG| 5.32(2) | 0.00(0) | -0.02( 1) | 0.05(1) | 0.00( 1)
C2) | 418(3) | 0.00(0) | 0.01(2) | -0.18(2) | -0.12( 2)
C6) | 4.28(3) | 0.00(0) | 0.02(2) | 0.13(2) | 0.00(2)
H(3A) | 0.67( 2) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.0000) | 0.17( 1)
H(3B) | 0.75(3) | 0.00( 0) | 0.00(0) | 0.0000) | 0.16(1)
H(—l] 0.59( 2) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.10( 1)
H(5] 0.72( 2) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.16( 2)
H(G) 0.64( 3) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.07( 1)
atom Psq Py Py Pss Py_5
H(l) -0.35( 2) | -0.08( 2) 0.03( 2) -0.11( 2) 0.01( 2)
C)(T) -0.02( 1) 0.02( 1) 0.01( 1) -0.15( 1) 0.00( 1)
N(S) 0.05( 1) 0.01( 1) -0.04(¢ 1) | -0.05( 1) -0.01( 1)
N(—l] 0.08( 1) -0.02( 1) | -0.05( 1) 0.05( 1) 0.00( 1)
N(5] 0.05( 1) 0.01( 1) -0.04( 1) 0.01( 1) 0.05( 1)
('(2) 0.21( 2) 0.00( 1) 0.09( 1) -0.34( 1) -0.02( 1)
C-(('-j) 0.27( 2) 0.02( 1) -0.14( 2) | -0.40( 1) -0.01( 1)
atom Pso Py Py Psy Ps_s Pss Pa_s
S() [ 0.09( 2) | 20.03(2) | <0.03( 2) | 0.01( 1) | 0.02( 1) | <0.02( 1) | 0.00( 1)
o) | 0.06(1) | 0.03(1) | 0.03(1) | 0.02(1) | 0.00 1) | -0.02( 1) | 0.01( 1)
N3) | 025( 1) | -0.03( 1) | -0.03( 1) | 017( 1) | 0.01( 1) | -0.01( 1) | -0.01( 1)
N4y 027 1) | 0.00(1) | 0a0(1) | 0as(1) | -0.02(1) | 0.00(1) | 0.05(1)
NG5) | 0.26( 1) | -0.01( 1) | -0.02( 1) | 0.14( 1) | 0.05(1) | -0.06( 1) | 0.01( 1)
C@) | 047(2) | 0.01(2) | 0.01(2) | 0.37(2) | 0.03(2) | 0.01(2) | -0.03(2)
C6) | 0.53(2) | -0.06(1) | 0.15(2) | 0.34(2) | 0.01(2) | 0.00(2) | 0.04(2)
atom P«’H' P4l P4,1 P42 P’«l*? P’«l?ﬂ p«'l*?} p44 P474
S [ 0.02(2) [0.00( 2) | 0.02( 2) | -0.07(2) | 0.00( 1) | -0.04( 1) | 0.00( 1) | 0.04( 1) | 0.02( 1)
o(7) | 0.00( 0) | 0,00 0) | 0.00( 0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0)
N(3) | 0.0000) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.o0(0) | 0.00(0) | 0.00(0)
N(4) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.000) | 0.000) | 0.00(0) | 0.00(0)
N(5) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.o0(0) | 0.00(0) | 0.00(0)
c2) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.0000) | 0.00(0) | 0.000) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0)
c®) | 0.00(0) | 0.0000) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0)




Table S3. Multipole population coefficients (Theoretical):

atom P, FPoo P Py Pro
H(l] 6.35( 1) 0.00( 0) | -0.01( 0) 0.01( 0) -0.12( 1)
O(T} 6.20( 1) 0.00( 0) 0.00( 0) -0.01( 0) | -0.13( 0)
N(S) H.25( 1) 0.00( 0) | -0.01( 0) 0.04( 0) 0.01( 0)
N(~1] 5.17( 1) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.06( 0) 0.07( 0)
N(G] 5.17( 1) 0.00( 0) | -0.07( 0) 0.06( 0) 0.06( 0)
(:1(2) 4.07( 2) 0.00( 0) 0.00( 0) -0.08( 1) | -0.03( 1)
C(('-j) 4.12( 2) 0.00( 0) 0.01( 0) 0.09( 1) -0.02( 1)
H(BA) 0.72( 1) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.11( 0)
H(BB] 0.75( 1) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.13( 0)
H(4) 0.69( 1) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.11( 0)
H(5) 0.71( 1) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.12( 0)
H(l"_j) 0.80( 1) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.00( 0) 0.14( 0)
atom Pso P>y Py Pso Py_o
S(l) -0.19( 1) 0.01( 0) 0.00( 0) -0.06( 0) 0.00( 0)
O(T) -0.05( 0) | -0.01( O) | -0.01( O0) | -0.11( O) -0.01( 0)
N(3) -0.01( 0) | -0.01¢ 0) | -0.04( 0) 0.02( 0) 0.01( 0)
N(il) 0.02( 0) -0.01( O0) | -0.06( 0) 0.12( 0) -0.01( 0)
N(5) 0.02( 0) 0.04( O) -0.05( 0) 0.08( 0) 0.05( 0)
C(?) 0.16( 1) 0.02( 0) 0.04( 1) -0.23( 0) -0.01( 0)
C(ﬁ) 0.18( 0) -0.01( 0) | -0.10( 1) | -0.28( 1) -0.04( 0)
atom Psg Py Py Pss Ps_5 Pss Ps_3
S(1) | 0.09( 1) | 0.01( 0) | 0.00{0) | 0.00( 0) | 0.00( 0) | 0.00{ 0) | 0.00( 0)
O(7) | 0.02(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.01(0) | 0.00(0) | 0.01(0) | 0.01(0)
NG3) | 0.21(0) | 0.00(0) | -0.03(0) | 0.15(0) | 0.02(0) | -0.01( 0) | -0.03( 0)
N(4) | 0.25(1) | 0.01(0) | 0.04(0) | 0.14( 0) | -0.01( 0) | 0.01(0) | 0.04( 0)
N(G) | 0.25(1) | 0.01(0) | -0.01(0) | 0.13(0) | 0.07(0) | -0.07( 0) | 0.00( 0)
@) | 02001) | 0.0001) | 0.01(1) | 019 1) | -001(1) | 0.00(1) | -0.04(1)
C(6) 0.37(1) ] -0.02( 1) 0.06( 1) 0.23( 1) 0.01( 1) -0.03( 1) 0.05( 1)
atom P4n P41 P,_lfl p42 P472 P4:3 P-_17:3 P44 P474
S(1) | 0.06( 1) | 0.01( 0) | 0.01( 0) [ 0.00( 0) | -0.01( 0) | 0.00( 0) | 0.00{ 0) | 0.02( 0) | 0.00( 0)
0(7) | 0.00( 0) | 0.00(0) | 0.00( 0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00( 0) | 0.00( 0) | 0.00( 0) | 0.00( 0)
N(3) | 0.00(0) | 0.0000) | 0.00(0) | 0.00( 0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00( 0) | 0.00(0) | 0.00( 0)
N(4) | 0.00(0) | 0.0000) | 0.0000) | 0.00( 0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00( 0) | 0.00(0) | 0.00( 0)
N(5) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.0000) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0)
C@2) | 0.000) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.0000) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00( 0} | 0.00( 0)
C©6) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00(0) | 0.00( 0) | 0.00(0)
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